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1. OBIJETIVOS

v’ Seleccion de agentes antimicrobianos y repelentes de insectos.

v Seleccién de materiales de recubrimiento y técnicas de microencapsulacion.

2. SELECCION DE AROMAS ANTIMICROBIANOS Y AGENTES
REPELENTES DE INSECTOS

En la industria del calzado, el control de la flora microbiana del pie permite un control y llegado el caso
eliminacién del caracteristico y desagradable “olor de pies”. Debido a las caracteristicas de uso del
calzado, permanece en contacto con el pie gran parte del dia, lo convierte en un soporte ideal para la
aplicacion de sustancias que permitan la lucha contra los microorganismos causantes de olor
indeseable. Para resolver este problema, que no solo es una cuestién de confort sino llegado el caso
puede convertirse en un problema de higiene y salud, son muchas los productos sintéticos que se han
empleado, pero dados los indeseables efectos secundarios que pueden provocar, es necesaria la
busqueda de alternativas mas saludables y a la vez medioambientalmente seguras, que permitan dotar
al calzado de estas propiedades de forma segura y efectiva.

En ese sentido, los aceites esenciales poseen una larga historia basada en su utilizacién como agentes
antimicrobianos. En las ultimas décadas, los aceites esenciales y sus componentes principales han
resurgido como agentes potenciales para controlar la proliferacién de microorganismos debido a sus
propiedades tanto antimicrobianas como repelentes (Barnard and Xue, 2004; Papachristos et al., 2004)
y su baja toxicidad en mamiferos ha potenciado su utilizacion. Los aceites esenciales son conocidos por
mostrar actividad antimicrobiana frente a un amplio rango de bacterias y hongos. Son mezclas
complejas de compuestos organicos volatiles producidos como metabolitos secundarios de las plantas.
Generalmente, estan formados por hidrocarbonos (terpenos y sesquiterpenos) y compuestos
oxigenados (alcoholes, ésteres, éteres, aldehidos, cetonas, lactonas, fenoles, y ésteres fendlicos)
(Guenther, 1972). Son los responsables del aroma caracteristico de las plantas. Se conocen mas de 3000
aceites esenciales, y mas del 10% de ellos poseen importancia comercial en las industrias farmacéutica,
alimentaria y cosmética. Su composicion varia considerablemente segun la planta aromatica y variedad,
y también en funcién de su procedencia de las diferentes areas geograficas (Zygadlo and Juliani, 2003).

La actividad antimicrobiana de los aceites esenciales se debe a su solubilidad en la bicapa de fosfolipidos
de la membrana celular (Knoblock et al., 1989). También se conoce que la actividad antibacteriana de
los alcoholes monoterpénicos (linalol, nerol, citronelol y geraniol) es mayor que su capacidad antifiingica
(Suppakul et al., 2003). Friedman et al. (2002) evaluaron los niveles de actividad bactericida de 96
aceites esenciales y 23 compuestos de los aceites frente a varios microorganismos Campuylobacter
jejuni, E. coli, Listeria monocytogenes y Salmonella entérica obtenida de alimentos y fuentes clinicas
para su utilizacion en ensayos in vitro. Entre los aceites/compuestos analizados el geraniol fue el mas
efectivo frente a E. coli, L monocytogenes y S. entérica.



UNION EUROPEA @—7
Eond?rg‘tgt;‘n:;od:al o G E N E RA L | TAT i
B = QAN =EEE

Una manera de hacer Europa

Proyecto INORCAP Entregable E1

El aceite esencial de romero esta formado por 22 compuestos siendo el 1,8-cineol y el alfa-pineno los
mayoritarios (26.54% y 20.14%, respectivamente). Antes de que se inventase la refrigeracion, el aceite
de romero se empleaba en la conservacion de alimentos, como antiséptico y astringente (Bousbia et al.,
2009). Debido a su composicidn, el aceite esencial de romero presenta grandes efectos terapéuticos
(Baser & Buchbauer, 2010; Katerinopoulos, Pagona, Afratis, Stratigakis, & Roditakis, 2005). Entre estos
efectos, uno de los mas reconocidos es su efecto antioxidante (Estévez, Ramirez, Ventanas, & Cava,
2007; Valgimigli, 2012), sus propiedades antimicrobianas (Issabeagloo, Kermanizadeh, Taghizadieh, &
Forughi, 2012), asi como su actividad aromaterapéutica y anticarcinogénica (Baser & Buchbauer, 2010).

Entre otros agentes naturales identificados, el timol (2-isopropil-5-metilfenol), un monoterpeno
presente en ciertas familias de la especie Lamiaceae (tomillo), ha presentado buenos resultados en
muchos estudios. El timol como los aceites esenciales ricos en timol han demostrado tener actividad en
aplicaciones de medicina (Mendes et al., 2011), alimentacion (Sacchetti et al., 2005), agricultura (Lazar-
Baker, Hetherington, Ku, & Newman, 2010), veterinaria y control de plagas (Glenn et al., 2010). Este
componente inhibe el crecimiento tanto de bacterias Gram-positivas y Gram-negativas, incluyendo las
cepas potencialmente patogénicas de Escherichia coli (E. coli), Bacillus subtilis (B. subtilis), Klebsiella
pneumoniae (K. pneumoniae) y Staphylococcus aureus (S. aureus). Ademas del timol, otros
componentes presentes en los aceites esenciales han demostrado su capacidad antimicrobainacomo
son el carvacrol y sus isémeros, el citroneal, eugenol (Dorman & Deans, 2000). Ademads, la combinacién
de los compuestos antimicrobianos timol y carvacrol presentes en el aceite de tomillo han demostrado
tener efectos sinérgicos, de forma que resultan mas efectivos que el uso de estos compuestos puros de
forma independiente (Burt, Vlielander, Haagsman, & Veldhuizen, 2005).

El eucalipto pertenece a la familia Myrtaceae que incluye alrededor de 900 especies y subspecies
(Brooker & Kleinig, 2004). Las especies de eucalipto son plantas aromaticas medicinales que pertenecen
a la familia Myrtle. Las propiedades antimicrobianas y antioxidantes de las especies de los aceites
esenciales de eucalipto son ampliamente empleadas en productos farmacéuticos y cosméticos, asi como
saborizantes y conservantes en alimentacidn. Gran numero de estudios han demostrado las
propiedades antimicrobianas del aceite esencial de eucalipto frente a un amplio rango de
microorganismos (Ait-Ouazzou et al., 2011; Santos et al., 201). Estos estudios, estdn enfocados en
ciertas especies de eucalipto, principalmente Eucalyltus globulus, que ha demostrado tener un amplio
espectro de actividad antimicrobiana (Pereiraa, Dias, Vasconcelos, Rosaa & Saavedra, 2014; Vazquez et
al., 2008). Los aceites esenciales obtenidos de E. globulus contienen mas de 20 compuestos activos, el
gue tiene una mayor presencia es el 1,8-Cineol (Batish et al., 2008; Boukhatem et al., 2014; Goldbeck et
al., 2014; Maciel et al., 2010). Los aceites esenciales de eucalipto y sus componentes principales poseen
toxicidad frente a un amplio rango de microbios incluyendo bacterias y hongos. Entre sus propiedades
se ha observado que reducen el crecimiento micelar (Fiori et al., 2000), e inhiben la produccién de
esporas y la germinacion (Fiori et al., 2000; Oluma and Garba, 2004). Ramezani et al. (2002a, b)
demostraron que los componentes volatiles de eucalipto con aroma a limdn, cuyo principal componente
es el monoterpeno citronelal, posee un amplio espectro de actividad antiflingica e inhibe el crecimiento
radial y el peso seco de seis hongos fitopatogénicos. Recientemente, Lee et al. (2007) demostraron que
el aceite de eucalipto con aroma a limén (a 10 /I aire) reduce la aparicién del moho de la manzana en
hasta en un 70%. Cermelli et al. (2008).También evaluaron la actividad del aceite de E globulus frente a
120 especies de Streptococcus pyogenes, 20 de S. pneumoniae, 40 de S.agalactiae, 20 de
Staphylococcus aureus, 40 de Haemophilus influenzae, 30 de H. parainfluenzae, 10 de Klebsiella
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pneumoniae, 10 de Stenotrophomonas maltophilia y una cepa de adenovirus, concluyendo que H.
influenzae, H. parainfluenzae, Stenotrophomonas maltophilia y Streptococcus pneumoniae son muy

susceptibles.
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Tanto el clavo (Syringa oblata) como la canela (Cinnamomum cassia) son ricos en aceites esenciales con
propiedades antimicrobianas frente a un amplio rango de microorganismos (Li, Ji, Zhou, & Li, 2006). En
los botones florales del clavo pueden encontrarse hasta el 18% de los aceites esenciales.
Aproximadamente, el 89% del aceite de clavo esta formado por eugenol y entre el 5y el 15% acetato de
eugenol y B-cariofileno (Jirovetz L et al., 2006). Otro compuesto importante en el aceite esencial de
clavo en concentraciones de hasta el 2.1% es el a-humulen. Otros compuestos volatiles presentes en
menores concentraciones son el B-pineno, limoneno, farnesol, benzaldehido, 2-heptanona y etil
hexanoato.

Las propiedades antimicrobianas del clavo han sido probadas frente a multiples cepas de bacterias y
hongos. Sofia et al. estudiaron la actividad antimicrobiana de diferentes plantas de especias como la
menta, canela, mostaza ajo y clavo (Sofia et al., 2007). Entre las plantas de este estudio, la Unica que
mostré y un efecto bactericida completo frente a todos los patégenos evaluados E coli, S aureus y B
cereus fue el extracto acuoso de clavo al 3%. Cuando se emplean concentraciones menores, del 1% del
extracto de clavo también se obtienen buenos resultados inhibitorios.

Por su parte la canela pertenece a la familia Lauraceae al género Cinnamomum que comprende
alrededor de 250 especies. La canela es una hierba medicinal ampliamente distribuida en China, India y
Australia (Jayaprakasha, Rao, & Sakariah, 2003). Tradicionalmente, se ha utilizado en alimentacién,
condimentos, cosmética e industrias médicas debido a sus propiedades antimicrobianas, antioxidantes y
anticarcinogénicas (Li, Kong, & Hong, 2013; Thomas & Kuruvilla, 2012; Todd, Friedman, Patel, Jaroni, &
Ravishankar, 2013; Wang, Wang, & Yang, 2009; Yu, Lee, & Jang, 2007). La actividad antimicrobiana del
aceite esencial de canela se debe a su alto contenido en cinamaldehido seguido por eugenol y carvacrol
(Tabak et al., 1999). El cinamaldehido y el eugenol son conocidos por su actividad antimicrobiana frente
a un gran nimero de bacterias (Chang et al., 2001), sus propiedades antioxidantes (Gurdip et al., 2007) y
sus propiedades inhibitorias frente a Aspergillus flavus (Montes-Belmont y Carvajal, 1998).

En la Tabla 1 se muestran las concentraciones minimas inhibitorias (CMC), de algunos de los aceites
esenciales frente a microorganismos comunes presentes en el organismo humano, responsables de
infecciones (Teles—Andrade et al., 2014).
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Tabla 1. Concentracién minima inhibitoria (CMC) de 50% (MIC 50%) and 90% (MIC 90%) (mg/mL) de muestras de
aceites esenciales frente a cepas Staphylococcus aureus, Escherichia coli y Pseudomonas aeruginosa aisladas de
especies clinicas humanas.

8. aureus (n=11)*, E. coli (n=11)*, P. aeruginosa (n=10)**,
Essential oil CIM s, —CIMggo, CIM 5o, —CIMgge,, CIMspo,~CIMg e,
Bergamot (Citrus aurantium bergamia) 10.50-19.81" =26.13->26.13 >26.13—>26.13
Black pepper (Piper nigrum) 0.21-0.21* >25.38->25.38 >25.38->2538
Brazil's spearmint (Mentha arvensis) 1.90-2.26" 5.52 -552 >25.47->2547
Cardamom (Elettaria cardamomum) 7.58-7.58° =26.07->26.07 >26.07- =26.07
Cedar (Cedrus atlantica) 1.78-2.76" 22.27-26.73% >26.73—=26.73
Cinnamon (Cinnamomum cassia) 1.00-1.14% 2.00-2.00" 25.00 - 30.0°*
Clary sage (Salvia sclarea) 0.29-0.29"" =25.71-=2571 =25.71-=2571
Clove (Syzygium aromaticum) 0.67 -1.21* 1.11-2.00* 4.60-8.29*
Copaiba (Copaifera officinalis) 24.07-26.52° =26.52->26.52 »26.52->26.52
Cypress (Cupressus sempervirens) >252->25.2 =25.20->25.20 25.20->25.20
Eucalyptus (Eucalvptus globulus) 0.22-0.22° 11.00-14.35" 6.49->26.49
Fennel (Foeniculum vulgare) 7.81-7.81" 13.08 20.22 57-=27.57
Geranium (Pelargonium graveolens) 0.20- 0.31% 3.90-4.24% 402540
Ginger (Zingiber officinalis) 3.23-4.93% >25.5->25.5 50—>25.50
Lavender (Lavandula officinalis officinalis) 237427 213 25.59™" 5.59->25.59
Lemongrass (Cymbopogon schoenanthus) 0.15-0.22" 1,98-2.10%¢ 742574
Marjoram (Origanum majorana) 421-421° 4.21—4.21*_ 25.23 2523
Nutmeg (Myristica fragans) 13.96-13.96"™ 18.52-18.52 >26.67- =26.67
Orange (Citrus aurantium dulcis) 12.50-16.5* >24.63->24.63 >24.63—>24.63
Palmarosa (Cymbopogon martinii) 0.48-0.59" 1.90-2.09% >26.22- =26.22
Patchouli (Pogostemon patchouli) 0,25—0‘251 =30.27->30.27 >30.27->30.27
Pine (Pinus sylvestris) 2.58-2.58" =26.22->26.22 >26.22->26.22
Rosemary (Rosmarinus officinallis) 6.40-7.26" 17.70-22.12' >26.55->26.55
Tahiti lime (Citrus limonum) 10.0-14.91" >25.2->25.2 >25.2—=>252
Tea tree (Melaleuca alternifolia) 0.21-021° 4.29-429¢ >25.74->25.74
Vetiver (Fetiveria zizanioides) 0.24-0.24° =20.31-29.31 >2931-293]
Ylang ylang (Cananga odorata) 0.23-0.23¢ =27.12->27.12 >27.12—>27.12
Note:*ATCC and plus ten clinical isolated; **ATCC and plus nine clinical isolated. Values preceded by “>" were not considered in the statistical

analysis because they did not show inhibitory capacity up to the maximum concentration tested in the trials. Different letters in columns represent
statistical differences for antibacterial activities of essential oils (mg/mL) when p=<0.001.

Muchos de los aceites esenciales descritos anteriormente también presentan actividad como repelentes
de insectos. Los repelentes de insectos tienen un papel importante en el control de vectores y en la
prevencién de transmision de enfermedades infecciosas. Antes de la llegada de los compuestos
quimicos sintéticos, ya se utilizaban derivados de plantas para repeler o combatir el ataque de ciertos
artrépodos, tales como los mosquitos (Curtis et al., 1990). El conocimiento local y las practicas de la
poblacién indigena han demostrado la gran cantidad de informacién disponible asociada con las plantas
nativas y sus usos potenciales. Incluso hoy en dia, las especies de plantas repelentes se utilizan en
aplicaciones tradicionales por ciertas comunidades locales del trépico debido a su seguridad. Por ello, la
popularidad de los productos naturales de diversas plantas aumenté de los usos interior y exterior
doméstico al consumidor local (Tisgratog R. et al., 2016).

Mas de 2300 especies de plantas han sido identificadas como poseedoras de propiedades repelentes de
insectos en todo el sudeste de Asia (de Boer et al., 2010; Maia and Moore, 2011; Vongsombath, 2011;
Obico and Ragragio, 2014). Recientemente, mas de 90 especies de plantas han sido evaluadas como
repelentes potenciales o tdxicas frente a los invertebrados que se alimentan de sangre y moscas
transmisoras de enfermedades (de Boer et al., 2010). En Filipinas, se ha evaluado una lista de 54 plantas
que reunen a 49 géneros y 26 familias de repelentes. De este grupo, la familia Fabaceae contiene gran
nimero de especies con actividad repelente de insectos (Obico and Ragragio, 2014). En Malasia, 6
plantas que incluyen el clavo y la canela han sido probadas frente a las cucarachas (Ahmad et al., 1995).
En Indonesia, numerosas plantas se utilizan en forma de aceite esencial. Alrededor de 40 clases de
aceites esenciales se emplean en terapias medicinales. En la medicina tradicional, la citronela se emplea
como repelente de insectos habitualmente (TRECYDA, 2011). En otros paises del entorno asiatico



UNION EUROPEA @—7
Eond?rg‘tgt;‘n:;od:al o G E N E RA L | TAT i
B = QAN =EEE

Una manera de hacer Europa

Proyecto INORCAP Entregable E1

también hay referencias del uso de plantas y sus extractos como repelentes (Yamamoto et al., 2011;
Aliet al., 2010; Ko et al., 2009).

Los aceites esenciales y extractos basados en citronela se utilizan cominmente como ingredientes de los
repelentes de mosquitos basados en extractos de plantas. Los componentes que aportan la actividad
repelente al aceite de citronela son citronelel, citronelol y geraniol (Duke, 2000). Hoy en dia, la citronela
es uno de los repelentes mas empleados del mercado. Ademas de su uso como repelente de mosquitos
(Cox, 2005), el aceite de citronela también funciona bien en el control de pulgas en perros y gatos y
presenta propiedades antimicrobianas por lo que se emplea en el tratamiento de algunas infecciones.

Por su parte, el aceite de clavo ha demostrado ser tan efectivo como la citronela frente a los mosquitos
(Trongtokit et al., 2005b). Los principales componentes del aceite de clavo con propiedades repelentes
son eugenol, eugenol acetato, y beta-cariofileno caryophyllene (Leung and Foster, 1996; Kerdchoechuen
et al., 2010).

El aceite de eucalipto puede actuar directamente como repelente de insectos natural y proporcionar
proteccién frente a mosquitos y otros artropodos indeseables. Este aceite ha sido empleado como
repelente de mosquitos (Trigg, 1996a,b; Trigg and Hill, 1996; Chou et al., 1997; Thorsell et al., 1998).
Trigg (1996 a, b) demostraron que los productos basados en eucalipto utilizados en humanos como
repelentes de insectos pueden proteger de la picadura de insectos durante 8 h, en funcién de la
concentracion del aceite esencial. Ademas, la actividad repelente de insectos puede extenderse hasta 8
dias si el aceite de eucalipto se aplica a la ropa (Mumcuoglu et al., 1996). Por ultimo, Fradin y Day
(2002), demostraron que un 30% de aceite de eucalipto puede prevenir de la picadura de los mosquitos
durante 2h si la concentracion de cineol en el aceite es del como minimo del 70%. Lucia et al. (2007),
demostré que el aceite esencial de E. globulus es téxico para las larvas del mosquito Aedes aegypti,
mostrando un LC50 de 32.4 ppm.

Algunos monoterpenos tales como alfa-pineno, cineol, eugenol, limoneno, terpinoleno, citroneol,
citroneal, camfor y timol son constituyentes comunes de un gran numero de aceites esenciales descritos
en la literatura y que presentan actividad repelente de mosquitos (lbrahim y Zaki, 1998, Jaenson et al.
2006, Park et al 2005, Yang et al. 2004). Otros autores (Tundén et al. 2006) han referenciado fuerte
actividad repelente en compuestos oxigenados tales como B-citronelol, geraniol, y a-pineno.

Tras la busqueda bibliografica descrita anteriormente, por parte de INESCOP se seleccionaron los
siguientes aceites esenciales y principios activos antimicrobianos y repelentes de insectos para ser
encapsulados y empleados en la industria del calzado.

Principio activo
Eucalipto

Limoneno

Clavo

Canela

Citronela

Romero

Tomillo
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En el caso de la industria agroalimentaria, que presenta unas necesidades especificas diferentes, en la
presente tarea también se ha llevado a cabo una busqueda bibliografica, con el fin de conocer el estado
en el que se encuentran las investigaciones realizadas hasta el momento acerca de las alternativas de
conservacion, basadas en la aplicacién de agentes naturales con capacidad antimicrobiana de aplicacién
en la industria alimentaria. Para ello desde AINIA, se han empleado bases de datos como SCIENCE
DIRECT y el buscador SCOPUS especializados en publicaciones y revistas de referencia, cientificas y
técnicas a nivel mundial.

Han sido numerosas las referencias bibliograficas relacionadas con la efectividad antimicrobiana que
poseen los compuestos naturales de origen vegetal, tanto su estudio a nivel in vitro como en su
aplicacion directa en matrices alimentarias.

Recientemente, la poblacion mundial ha orientado su interés hacia ingredientes naturales como
alternativas a los productos quimicos artificiales para satisfacer sus necesidades en una amplia gama de
aplicaciones tales como conservacion de alimentos, nutracéuticos y medicina alternativa. De hecho, los
aceites esenciales son compuestos bioactivos derivados de plantas que son bien conocidos por sus
propiedades antioxidantes y antimicrobianas. Muchos aceites esenciales se han clasificado como
generalmente reconocidos como seguros (GRAS) aditivos alimentarios para aplicaciones antibacterianas,
y por lo tanto ha ido creciendo su popularidad en las ultimas décadas

Un ejemplo es el ajo (Allium sativum), especie de la familia de las alidceas, originaria de Asia central. Los
bulbos de ajo contienen un sulféxido conocido como aliina, que es el precursor del aroma caracteristico
y sabor de ajo cuando los bulbos son triturados. El ajo fresco y su aceite esencial (AEA) se aplican en la
industria alimentaria, particularmente en la carne procesada y productos avicolas, como
antimicrobianos naturales, aromatizantes y agentes antioxidantes (Garcia-Diez et al., 2016, Leong et al,
2010). Las combinaciones del AEA con otros antimicrobianos naturales como la nicina mostraron una
actividad antimicrobiana significativa contra el crecimiento de algunos patdgenos transmitidos por los
alimentos como Listeria monocytogenes (Rohani et al., 2011). Ademas, se han fabricado peliculas
comestibles que contienen AEA y se ha evaluado su actividad antimicrobiana (Teixeira et al., 2014).
Extensas investigaciones revelaron las actividades antibacterianas y antifungicas de AEA contra una
variedad de bacterias Gram-negativas y Gram-positivas (Whitemore et Naidu, 2000). La actividad
antimicrobiana del ajo triturado fresco se origina a partir de su contenido en tiosulfinato de dialilo que
es comunmente conocido como alicina (Borlinghaus et al., 2014). Este compuesto es biosintetizado por
la accidn de la enzima alliinasa sobre el aminoacido no proteinico aliina cuando los dientes de ajo son
triturados. Por otra parte, la actividad antimicrobiana de AEA se origina a partir de los diferentes
derivados de sulfuro de dialilo que caracterizan la composicion del AEA que se obtiene por destilacidon
de vapor o agua (Casella et al., 2013). Estos derivados se forman como productos de transformacién de
alicina bajo el efecto del calor de destilacién. El grado de actividad antimicrobiana de AEA frente a
diferentes patdgenos alimentarios depende de su composicidn quimica, especialmente los derivados de
sulfuro de dialilo. Este factor importante esta influenciado por el cultivar de ajo y el origen geografico.
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En definitiva, el ajo es un ingrediente alimentario ampliamente utilizado en alimentacidn. Los extractos
de ajo han resultado ser efectivos contra las enfermedades cardiovasculares, debido a sus efectos
hipocolesterolémicos, antihipertensivos, antidiabéticos, antitrombadticos y antihiperhomocisteinémicos,
ademads de otros efectos beneficiosos como su actividad antioxidante, anticarcinégena, antimutagénica,
antiasmatica, inmunomodulatoria y prebidtica. No obstante, una de las dificultades mas relevantes a la
hora de su incorporacion en formulaciones alimentarias es su fuerte aroma, que modifica o limita su
posibilidad de incorporacién en alimentos, modificando las propiedades organolépticas del producto
final. En este caso concreto la funcionalidad que se pretende mantener es concretamente la de su
efecto conservante, puesto que el objetivo de la adiciéon de estos extractos es, fundamentalmente,
ampliar la vida util de los alimentos a los que se incorpora.

Ademas, extractos de orégano, tomillo, romero, clavo, salvia y menta son algunos de los aceites
esenciales que se han utilizado para mejorar caracteristicas sensoriales y prolongar la vida util de los
alimentos. Se han reportado una serie de aceites esenciales y algunos de sus componentes por su
actividad antimicrobiana frente a una amplia gama de microorganismos alterantes y/o patdégenos. Las
propiedades antimicrobianas de los aceites esenciales se atribuyen principalmente a sus compuestos
fendlicos, como el carvacrol y el timol y los terpenos (Burt, 2004). Existen diferentes referencias
bibliograficas de los efectos de los Aceites Esenciales o sus componentes (carvacrol, timol, eugenol, etc)
en la vida util de diferentes productos alimentarios como carne y derivados carnicos (Skandamis y
Nychas, 2001), vegetales (Skandamis y Nychas, 2000), pescado fresco y cefalépodos (Giatrakou et al.,
2008; Kykkidou et al., 2009).

De hecho, el orégano es una planta aromatica ampliamente extendida en paises mediterraneos, que se
utiliza como ingrediente alimentario debido a su sabor agradable. Ademads, las propiedades
antioxidantes y antimicrobianas del aceite esencial de orégano hacen que ésta sea una alternativa
natural como conservante en alimentos y una sustancia beneficiosa para la salud. Esas propiedades se
relacionan principalmente con la presencia de compuestos tales como el carvacrol y el timol (Beirao da
Costa et al, 2012).

También el timol y el carvacrol son los mayores constituyentes activos de los aceites esenciales de
tomillo con un amplio espectro de propiedades antimicrobianas y antioxidantes (Burt, 2004). De los
aceites esenciales de plantas aromaticas, el aceite de tomillo ha ganado cada vez mas interés en los
grupos de investigacion como potencial antimicrobiano natural y agente antioxidante. Estas
propiedades se han estudiado "in vitro", utilizando diferentes modelos de alimentos (Burt, 2004), asi
como alimentos comerciales como marisco (Goulas y Kontominas, 2007), carne de vacuno (Skandamis et
al., 2002), carne de cerdo, (Ismaiel y Pierson, 1990), etc.

Por otra parte, el limoneno es el mayor compuesto aromatico en los aceites esenciales obtenidos de
citricos como las naranjas, pomelos y limones. Tiene una gran aplicabilidad como aditivo en distintos
sectores como alimentacion (productos de pasteleria y bebidas de frutas) y dermocosmética (perfumes,
cremas, jabones, etc). En este sentido, el uso del limoneno como sustancia aromatizante en alimentos
estd autorizado y regulado por el Reglamento Europeo N2 872/2012, sin limites para su uso y
concentracion. La Food and Drug Administration de EE.UU. considera al limoneno como una sustancia
generalmente reconocida como segura (GRAS, en sus siglas en inglés: Generally Recognized As Safe)
cuando se utiliza como aditivo alimentario, aromatizante o como aditivo en fragancias. La capacidad del
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limoneno como sustancia antioxidante, antimicrobiana, antifingica, nematocida, antiinflamatoria y
anticarcinogénica (Giarratana et al., 2016).

El principal inconveniente que presenta el uso de estos compuestos es su fuerte percepcidén aromatica.
De ahi que se presente como alternativa para disminuir la percepcién del aroma y del sabor de estos
extractos la aplicacion de procesos de microencapsulacion. La encapsulacidn y microencapsulacion de
sustancias han cobrado interés en los Ultimos afos en diferentes sectores por los beneficios que
comporta para la sustancia a encapsular, denominada generalmente nucleo: disminucion de la
volatilidad, proteccion frente a altas temperaturas, frente a la oxidacién o pHs agresivos; control de la
liberacidén en el momento deseado, posibilidad de mezclar sustancias quimicamente incompatibles, etc.
Estas ventajas estan siendo aprovechadas por parte de empresas de diversos sectores para la
generacion de nuevos productos mas sofisticados y con mejores prestaciones de uso.

En la siguiente tabla se presentan ejemplos concretos de la aplicacion de los diferentes aceites
esenciales comentados en el sector agroalimentario.

Tabla 2. Agentes antimicrobianos de aplicacion en alimentos.

Cita Agente Microorganismos Aplicacion

Ko et al., Extracto de Ajo  Leuconostoc y Lactobacillus species Encapsulacién de extracto de ajo, para

2012 disminuir el olor y sabor, y mantener la
eficacia antimicrobiana, y aplicarlo en
un alimento con pH acido, con buenos
resultados.
Recubrimiento empleado: Goma
ardbiga y chitosan

Wang etal.,  Aceite de ajo Estudio de la liberacidn de aceite de

2011 ajo tras su inclusién mediante
coprecipitacion en ciclodextrinas

Sabed et al, Aceite de ajo Aspergillus flavus Evaluacion de la actividad

2016 Listeria monocytogenes, Escherichia antimicrobioana de aceites esenciales

coli and Staphylococcus aureus,
Aspergillus niger, Salmonella
typhimirum.

procedentes de dos cultivos diferentes
de ajo sobre diferentes especies de
microorganismo patdgenos y hongos.

Horita el al,
2016.

Extracto de ajo

Aerobios mesdéfilos, bacterias acido
lacticas, coliformes totales y termo
tolerantes, bacterias psicotrdficas.

Salmonella, Staphilococcus Aureus,
Clostridium Sulfito Reductores.

Evaluacion de la actividad
antimicrobiana, y antioxidante de
extracto de ajo y otros formatos de ajo
comerciales incorporados en productos
carnicos y evaluacion de las
propiedades sensoriales del producto
que lo incorpora asi como su vida util.

Burt, S.
(2004)

Aceites
esenciales

L.monocytogenes, Salmonella
typhimurium, E. Coli 0157:H7, Shigella

Uso de aceites esenciales ricos en
carvacrol, timol, eugenol, entre otros,

11
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ricos en
carvacrol,
timol, eugenol

dysenteria, Bacillus cereus 'y
Staphylococcus aureus

como agentes antibacterianos para la
reduccién de la actividad
antibacteriana en distintos alimentos
como productos cérnicos, leche, frutas,
vegetales.

Tao et al, Timol y aceite E. coli Preparacion de complejos de inclusién
2014 esencial de con timol y aceite esencial de tomillo
tomillo empleando diferentes métodos,
caracterizacién de sus propiedades
fisico-quimicas y determinacidn de la
actividad antimicrobiana resultante
sobre bacterias propias de alimentos
en medio liquido y en productos
alimentarios.
Kykkidou et Aceite esencial  Pseudomonas, Bacterias acido lacticas,  Evaluar los cambios en las propiedades
al. (2009): de tomillo Entero bacterias, Bacterias sulfito fisico quimicas, microbioldgicas vy
reductoras sensoriales en filetes de pez espada
refrigerado al que bien se le ha
afiadido aceite esencial del tomillo, se
le ha aplicado wuna atmodsfera
modificada o la combinacién de ambos
y su efecto sobre la vida util del mismo.
Frangos et Aceite esencial  Recuentos totales, Bacterias acido Evaluacion del efecto de la sal, el
al. (2010). de orégano lacticas, Entero bacterias, Bacterias aceite esencial de orégano y el
sulfito reductoras envasado sobre la vida util de filetes de
trucha durante su almacenamiento a
4°C.
Qiaobin Hu Eugenol Tres cepas de Listeria monocytogenes Desarrollo de nanoemulsiones de
etal, 2016. (ATCC 19115, Scott Ay Presque-598) y eugenol empleando lecitina y goma
tres cepas de Salmonella Enteritidis ardbiga como emulgentes de uso
(SE-21, SE-28 y SE-90). alimentario y evaluaciéon de su
actividad antimicrobiana. Evaluacién
de diferentes técnicas de secado,
atomizacion vy liofilizacion sobre la
morfologia y redispersibilidiad del
polvo obtenido a partir de las nano
emulsiones
Jiang et al. Aceite esencial  Bacillus subtilis ATCC 6633, Proteus Analisis de la composicidn quimica y de
(2011) de romero vulgaris ATCC 49132, Pseudomonas la capacidad antimicrobiana del aceite
aeruginosa ATCC 27853, E. Coli ATCC esencial de romero para su uso
8739, Candida albicans ATCC 10231y posterior en aplicaciones alimentarias.
Aspergillus niger ATCC 16404.
Guardaetal. Timoly S. aureus ATCC 25923, L. innocua ATCC  Estudio de la capacidad antimicrobiana
(2011) carvacrol 33090, E. Coli 0157:H7, S. cerevisiae de microcapsulas de timol y carvacrol
CECT T73 y Aspergilius Niger var. niger  introducidas en un material polimérico
Ep001. para su uso en aplicaciones de envases
alimentarios.
Zahi et al. Limoneno E. Coli gram-negativo ATCC 8739, B. Desarrollo de un sistema de liberacion
(2015) subtilis gram-positivo ATCC 6633, S. con capacidad antimicrobiana basado
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cereus ATCC 6538 y S. cerevisiae ATCC
9763.

en el uso de limoneno para su
aplicacidon posterior en aplicaciones
alimentarias.

Giarratana
et al. (2016)

Limoneno

Pseudomonas fluorescens,
Pseudomonas putida, Pseudomonas
syringae, Pseudomonas frdgil,
Shewanella putrefaciens y Shewanella
baltica.

Evaluacion de la actividad

antimicrobiana de limoneno para
aumentar la vida uatil de pescado

(dorada) envasada al vacio.
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De esta revisidn, AINIA ha seleccionado los siguientes principios activos/extractos para su aplicacién en
alimentos como compuestos con actividad antimicrobiana:

Principio activo
Ajo
Limoneno

Timol

Romero

Eugenol

Carvacrol

Por su parte AIMPLAS, con el objetivo de identificar para su posterior selecciéon tanto los agentes
antimicrobianos y repelentes como los materiales de recubrimiento para la microencapsulacion, realizé
en una primera instancia la busqueda bibliografica correspondiente, focalizada principalmente en
estudios de caracter cientifico-técnico. Para ello se utilizé la base de datos Web of Knowledge de
Thomson y las busquedas ejecutadas en el sistema se resumen a continuacién:

1) Informacion relacionada con propiedades antimicrobianas y/o repelentes de aceites naturales
en general
(antimicrob* OR antifung* OR antibacterial* OR biocid*) AND “essential oil*”
“insect* repellent*” AND “essential oil*”
insecticide* AND “essential oil*”
(carvacrol OR eugenol OR terpinenol OR timol) AND natural AND (antimicrob* OR antifung* OR
antibacterial* OR biocid*)
“insect* repellent*” AND (carvacrol OR eugenol OR terpinenol OR timol) AND natural
insecticide* AND (carvacrol OR eugenol OR terpinenol OR timol) AND natural

2) Informacidn relacionada con propiedades antimicrobianas y/o repelentes de aceites naturales
aplicados al sector de envase.
(antimicrob* OR antifung* OR antibacterial* OR biocid*) AND “essential oil*” AND pack*
“insect* repellent*” AND “essential oil*” AND pack*
insecticide* AND “essential 0il*” AND pack*
(carvacrol OR eugenol OR terpinenol OR timol) AND natural AND (antimicrob* OR antifung* OR
antibacterial* OR biocid*) AND pack*
“insect* repellent*” AND (carvacrol OR eugenol OR terpinenol OR timol) AND natural AND pack*
insecticide* AND (carvacrol OR eugenol OR terpinenol OR timol) AND natural AND pack*

3) Informacién relacionada con la microencapsulacion de aceites esenciales y repelentes de
insectos
(microencap* OR microcap*) AND "essential oil*"
(microencap* OR microcap*) AND (carvacrol OR eugenol OR terpinenol OR timol)
(microencap* OR microcap*) AND "insect repellent*"

Esta busqueda bibliografica fue complementada con la informacién contenida en el Observatorio del
Plastico, sistema de vigilancia tecnoldgica para la industria del plastico, desarrollado por AIMPLAS que
contiene informacion de caracter técnico y comercial publicada en fuentes de noticias, portales
sectoriales, legislacidn, normativa y propiedad industrial entre otras.

A través de estas busquedas se han encontrado numerosas referencias relacionadas con el empleo de
agentes antimicrobianos asi como repelentes en el sector del plastico.

14
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Dentro de las muchas aplicaciones del envase activo (Floros et al., 1997) el empleo de agentes
antimicrobianos es una de ellas. En términos generales, se considera un envase activo aquel que posee
caracteristicas que van mas alla de las propiedades barreras basicas. En concreto, estas caracteristicas se
consiguen mediante la adicion de ingredientes activos en los envases y/o empleando polimeros
activamente funcionales (Han y Rooney, 2002). Si nos centramos en los envases con propiedades
antimicrobianas, se trata de envases capaces de limitar o prevenir el crecimiento microbiano debido al
aumento del periodo de latencia y reduciendo la tasa de crecimiento o disminuyendo el numero de
microorganismos (Han, 2000).

Algunos de los agentes antimicrobianos quimicos mds comunmente empelados en la industria se
resumen en la tabla 1, 2 y 3. La tabla 3 muestra una seleccion de diferentes agentes antimicrobianos de
origen natural, mientras que en la tabla 4 se trata de antimicrobianos de origen no natural. Por otra
parte, en tabla 5 se resumen algunos ejemplos de tipo polimérico.

Tabla 3. Algunos ejemplos de agentes antimicrobianos de origen natural de aplicacidn en envases

alimentarios.
Antimicrobianos = Material del Tipo de alimento Microorganismo Referencia
envase
Extracto de LDPE, nylon Carne molida Aerobes, coli-forms Ha et al., 2001
semilla de
pomelo
LDPE Lechua, soja E. coli, S. aureus Lee et al., 1998

Extracto de clavoLDPE Medio de cultivo L. plantarum, E coli, Hong et al., 2000

F. oxysporum,

S.cerevisiae
Extracto de LDPE Lechuga,, E. coli, ,S. aureus, L Anetal., 1998
hierba, Plata-
Zirconio pepino mesenteroides, S.

cerevisiae, Asp. spp,

Pen. spp.

LDPE Fresa Firmness Chung et al., 1998

Eugenol, canela, Chitosan Jamoén de Bolonia Enterobac., lactic acid Outtara et al., 2000b
aldehido bacteria,Lb. sakei

Serratia spp.
Extracto Papel Carne molida E. coli0157: H7 Nadarajah et al.,
de rabano 2002
picante
Isotiocianato de PE film/pad Pollo, carne, E. coli, S. enteritidis, L. Takeuchi and Yuan,
alilo 2002

salmon ahumado monocytogenes
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Tabla 4. Algunos ejemplos de agentes antimicrobianos de origen no natural de aplicacion en envases

alimentarios.
Antimicrobianos Material del Tipo de alimento Microorganismo Referencia
envase

Acido benzoico PE Filetes de tilapia Bacterias totales Huang et al., 1997
lonomer Medio de cultivo Pen. spp., Asp. nige Weng et al., 1997

Parabenos LDPE Simulantes Test de migracion Dobias et al., 2000
Recubrimiento de Simulantes Test de migracion ~ Chung et al., 2001a
PE

Estireno-acrilato Medio de cultivo

S. cerevisiae

Chung et al., 2001b

Acido benzoicoy PE-co-met- Medio de cultivo
acido sdrbico carilatos
Sorbatos LDPE Medio de cultivo
PE, BOPP, PET Agua, queso
LDPE Queso
MC/4cido Agua
palmitico
MC/HPMC/acidos Agua
grasos

Medio de cultivo
Pechuga de pollo

MC/quitosano
Almidén/Glicerol

Asp. niger, Pen. spp.

S. cerevisiae

Test de migracion
Levadura, moho
Test de migracion

Test de migracion

Weng et al., 1999

Han and Floros, 1997

Han and Flores, 1998a; b
Devileghere et al., 2000a
Rico-Pena and Torres, 1991

Vojdana and Torres, 1990

Chen et al., 1996
Baron and Summer, 1993

WPI Medio de cultivo S. cerevisiae,. Ozdermir, 1999
Asp niger, Pen.
roqueforti
CMC/papel Queso Ghosh et al., 1973, 1977
Anhidrido sorbico PE Medio de cultivo S. cerevisiae, moulds \Weng and Chen 1997;
Weng and Hotchkiss, 1993
Sorbatos y PE/alumino Manzana Prueba de dureza Yakovlleva et al., 1999
propionatos
, acido propionico Quitosano Agua Test de migracion Quattara et al. 2000a

Tabla 5. Algunos ejemplos de agentes antimicrobianos de tipo polimérico de aplicacion en envases

alimentarios.

Antimicrobianos Material del Tipo de alimento Microorganismo Referencia
envase
Quitosano Quitosano/pap Fresa E. coli Yi et al., 1998
el
Quitosano, extracto de LDPE Medio de cultivo Lb. plantarum, E. coli, Hong et al., 2000
hierba cerevisiae, Fusarium

oxysporum

UV/laser de excimeros Nylon Medio de cultivo

Nylon irradiado

S. aureus, Pseudo

Paik et al., 1998; Paik

fluorescens, Enterococcus and Kelly, 1995

faecalis
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El uso de extractos naturales de plantas es una buena solucién para el desarrollo de nuevos productos
alimentarios, asi como nuevos tipos de envases activos. Algunos extractos de plantas tales como
semillas de pomelo, canela, rabano y clavo entre otros, se han incorporado a diferentes tipos de envases
para demostrar su actividad antimicrobiana. Ademads, el empleo de los mismos en cuanto a temas
regulatorios es mucho mas sencillo, asi como la preferencia por parte de los consumidores, comparados
con agentes antimicrobianos quimicos.

Los acidos organicos tales como los acidos benzoicos, los parabenos, los sorbatos, el acido sérbico, el
acido propidnico, y mezcla de ellos son conocidos por su gran actividad antimicrobiana, e incluso han
sido empleados como conservantes de alimentos.

Algunos polimeros sintéticos o naturales también poseen actividad antimicrobiana. A modo de ejemplo,
la irradiacién con laser de excimeros puede excitar la estructura del nylon y crear actividad
antimicrobiana. Entre los polimeros naturales, existe el quitosano (derivado de quitina) el cual presenta
actividad antimicrobiana. Estudios han mostrado que el tamafio del quitosano influye en sus
propiedades antimicrobianas, de este modo, quitosanos de tamafio corto o mediano poseen una buena
actividad antimicrobiana, mientras que los de tamafio grande no son efectivos. Recientemente, el
quitosano ha sido aprobado como un ingrediente alimentario de la FDA.

A parte de estos existen otros muchos tipos tales como los benomilos (dentro del grupo de los
carbamatos) o imidazil (Halek and Garg, 1989, Miller et al., 1984, Weng and Hotchkiss, 1992) los cuales
son conocidos por su capacidad antifungica. Por otra parte, el empleo de disolventes comunes tales
como el etanol (Shapero et al., 1978, Smith et al., 1987), han sido descritos por su gran actividad
antibacteriana y antifungica, aunque también se ha visto que no son adecuados para la prevencion del
crecimiento de la levadura. El mayor inconveniente de este tipo de sistema es que dan sabor y provocan
un olor indeseable en los alimentos que estan en contacto con los envases, siendo una soluciéon no
deseada.

Dado que la mayoria de los agentes antimicrobianos tienen diferentes mecanismos antimicrobianos, la
mezcla de agentes antimicrobianos puede aumentar su actividad a través de mecanismos sinérgicos,
siempre y cuando no presenten ningin mecanismo de interferencia. Por lo tanto, el estudio de
optimizacion de la combinacién de varios antimicrobianos ampliara la actividad antimicrobiana de la
mezcla y maximizara la eficacia y la seguridad del sistema de envasado antimicrobiano, tal y como se
muestra en varios ejemplos descritos en las tablas 1, 2 y 3.

En base a la busqueda previamente realizada, AIMPLAS decidié realizar una preseleccion centrada
principalmente en el uso de agentes antimicrobianos de origen natural tales como los resumidos en la

tabla 6:

Tabla 6. Principios activos con propiedades antimicrobianas seleccionados por AIMPLAS.

Principio activo
Pomelo
Tomillo

Clavo
Canela
Romero
Rabano
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Por otra parte, si nos centramos en la aplicacion de repelencia a los insectos, hay que destacar que
muchos de los principios activos anteriormente mencionados cumplen ambas funciones: antimicrobiana
y repelencia.

El aumento de transporte de mercancias y viajes ha hecho que sea cada vez mas dificil el control de los
riegos de bioseguridad. En el caso de los alimentos o envases de alimentos el problema de los insectos
hace que se deteriore o incluso desaparezcan los productos envasados. Este problema se ve acentuado
en el caso de envasado de productos frescos, porque no es el transporte o medio ambiente, sino el
propio producto el que puede llevar el insecto en su interior. Para evitar este tipo de problemas
generalmente se ha recurrido a la fumigacion mediante el empleo de bromuro de metilo. Sin embargo,
actualmente existe un gran interés de eliminar este producto quimico como fumigante debido a que es
uno de los causantes del deterioro de la capa de ozono (Williams et al, 2000). Otra desventaja de usar
fumigantes e insecticidas es que generalmente provocan la muerte del insecto, el cual permanece
dentro del envase, reduciendo asi su atractivo general. Por lo tanto, existe un gran interés en el empleo
de repelentes en los envases alimentarios con el objetivo de reducir la presencia de insectos y cumplir
con los requisitos de los fumigantes quimicos. Existen muchos estudios sobre la liberacién controlada de
repelente de insectos (Calton et al, 2001, Domb, 1993, Tucci et al, 2000) asi como la incorporacion de
insecticidas en los materiales de envase (Highland et al, 1973, 1984, 1986, Lambridge, 1970). Dentro de
los estudios realizados con repelentes de insectos, AIMPLAS se ha centrado en aquellos que emplean
extractos de origen natural (Licciardello et al., 2013, Wong et al, 2005, Lakkis, 2007). En la tabla 7 se
resumen los seleccionados por AIMPLAS dentro del sector de plasticos en contacto con alimentos.

Tabla 7. Principios activos con propiedades como repelentes a los insectos seleccionados por AIMPLAS.

Principio activo
Citronela

Aceite de nim

Aceite de circuma

Extracto de piretro

Extracto de ajo

Aceite de pino

Aceite de tomillo

Aceite de romero

Hay que tener en cuenta que dentro del sector del plastico en contacto con alimentos un factor
indispensable se centra en el la garantia de seguridad, por ello debe de cumplir los requisitos
enmarcados dentro del Reglamento 10/2011 en el caso de Europa o FDA para Estados Unidos, Ademas
del Reglamento (UE) 528/2012 relativo a la comercializacién y el uso de los biocidas. El propdsito de este
reglamento sobre biocidas es la mejora del funcionamiento del mercado Unico garantizando al mismo
tiempo un alto nivel de proteccién de la salud humana, la sanidad animal y el medio ambiente. A modo
resumen este reglamento establece normas para:

- La aprobacion de sustancias activas en los biocidas
- Porla que se autoriza la venta y el uso de biocidas

- Venta de articulos tratados con biocidas.

http://ec.europa.eu/health/biocides/regulation/index_en.htm
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Por tanto, en base a este reglamento hay que tener en cuenta que:

1.- Sélo se pueden introducir en el mercado sustancias activas aprobadas y que hayan sido
autorizadas.

2.- Es necesario etiquetar el producto detallando que contiene agentes antimicrobianos y que
estas sustancias han sido aprobadas y son seguras para la salud humana, animal vy
medioambiente. Para ello la etiqueta debera disponer de la siguiente informacidn:

Detallar que contiene biocidas.

Propiedad biocida que se le atribuye.

Nombre de las sustancias activas presentes.

Nombre de los nanomateriales presentes (incluir “nano” entre comillas).

Q0 oo

Instrucciones de uso relevantes.

La Comisién Europea incluye las sustancias activas aprobadas en la lista de la Unidn de sustancias activas
autorizadas (anteriormente Anexo | de la Directiva 98/8/CE). Por tanto, las empresas que desean
obtener la autorizacidon de un producto biocida pueden aceeder a esta lista para consultar e identificar
las sustancias activas que pueden utilizar en los productos biocidas y los articulos tratados.
https://echa.europa.eu/regulations/biocidal-products-regulation/approval-of-active-substances/list-of-
approved-active-substances

Hay que tener en cuenta que recientemente se ha realizado una DECISION DE EJECUCION (UE)
2016/1950 DE LA COMISION relativa a la no aprobacién de determinadas sustancias activas biocidas de
conformidad con el Reglamento (UE) 528/2012 del Parlamento Europeo y del Consejo, en el que se
detallan especificamente las sustancias no incluidas y el tipo de producto para el que no esta
contemplado su uso. En el caso de AIMPLAS, que abarca el trabajo de plasticos en contacto con
alimentos, hay que tener en cuenta el grupo de sustancias de tipo 9, cuya definicién viene dada en el
Anexo V del REGLAMENTO (UE) No 528/2012:

Tipo de producto 9: Protectores de fibras, cuero, caucho y materiales polimerizados

Productos empleados para la conservacion de materiales fibrosos o polimerizados, como cuero,
caucho o papel, o productos textiles mediante el control del deterioro microbiano. Este tipo de
producto incluye los biocidas que impiden el depdsito de microorganismos en la superficie de los
materiales y, por consiguiente, inhiben o impiden la aparicion de malos olores o presentan
ventajas de otro tipo.

Por tanto, debido a la aplicacion final el empleo de agentes antimicrobianos vendra condicionado por el
cumplimiento con la legislacion vigente. A modo de ejemplo, la permetrina en este campo no puede ser
de aplicacion, ya que estd incluida dentro de este listado de sustancias no permitidas (tabla 8).

Tabla 8. Ejemplo de sustancia recogida en la DECISION DE EJECUCION (UE) 2016/1950 DE LA COMISION

relativa a la no aprobacién de determinadas sustancias activas biocidas de conformidad con el
Reglamento (UE) 528/2012.
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Dentro de la seleccién realizada previamente por AIMPLAS, hay que comentar que ninguna de las
sustancias previamente seleccionadas dispone de no autorizacién por parte de Europa.

A modo de resumen se muestran los agentes antimicrobianos y repelentes pre-seleccionados, como se
muestra en la tabla 9 algunos de ellos muestras propiedades validas para ambas aplicaciones.

Tabla 9. Principios activos seleccionados por AIMPLAS.

Principio activo Propiedad Propiedad repelentes AIMPLAS
antimicrobianos

Citronela v

Tomillo
Clavo
Canela
Aceite de nim
Romero
Curcuma
Extracto de piretro

ANIANENEN

v
v
v

Extracto de ajo

ASIRNENENEN

Aceite de pino
Rébano 4
Pomelo 4

ANERNEANEANERNENENENENENENEN

3. SELECCION DE MATERIALES DE RECUBRIMIENTO

Actualmente son muchas las técnicas de microencapsulacion disponibles y la eleccion de la técnica mas
adecuada para cada aplicacidon debe conjugar diferentes parametros, desde la aplicacién final y el
método de liberacion de la sustancia activa el tamafio, etc...

Entre los materiales de cubierta mas habituales para realizar la microencapsulacion de sustancias activas
existe gran diversidad que incluye desde materiales de origen natural, tales como polisacaridos y lipidos,
polimeros sintéticos de diferente naturaleza asi como sustancias inorganicas. Uno de los inconvenientes
que surgen al emplear materiales de tipo polimérico es su baja resistencia tanto mecanica como
térmica, lo que supone un inconveniente cuando se pretende incorporar las microcdpsulas obtenidas en
procesos industriales para la fabricacion de materiales o productos funcionalizados. En muchos de estos
casos las microcapsulas obtenidas no son capaces de resistir las condiciones a las que se ven sometidos
durante los procesos de fabricacidn, lo que conlleva a su ruptura y por tanto a una liberacién prematura
del principio activo (Sanchez-Navarro et al, 2015).
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En ese sentido la utilizacion de materiales de naturaleza inorganica resulta de gran interés dada su
elevada resistencia tanto térmica como mecanica por las propiedades intrinsecas de estos materiales.

Entre los materiales inorganicos con mejores propiedades térmicas y mecanicas se encuentran las
silices, silicatos y los carbonatos. Estos materiales ademas de sus buenas propiedades resultan
biocompatibles y no tdxicos lo que resulta especialmente interesante para su uso en cosmética y
alimentacidn, entre otros sectores.

Las particulas de silice son las mas representativas de las sustancias inorganicas. Su baja o nula
reactividad quimica, su robustez mecanica y térmica, biocompatibilidad y la facilidad con la que pueden
funcionalizarse convierte a las microcdpsulas basadas en silice muy atractivas para un amplio rango de
aplicaciones (Bean et al.,, 2012). El método mas utilizado para la sintesis de las microcapsulas con
cubierta de silice es el método sol-gel.

Desde un punto de vista puramente fisico, los métodos sol-gel son particularmente utiles ya que
permiten la fabricacion directa de materiales multicomponentes con diferentes configuraciones o
morfologias (monolitos, recubrimientos, espumas y fibras) sin pasar por intermedios en polvo
(Rosenholm et al., 2010; Yang et al., 2012; Hugheset al., 1988) y sin el empleo de tecnologias de elevado
coste como ciertos métodos de vacio. Desde la aparicion del método sol-gel han utilizado tipicamente el
tetraetilortosilicato (TEOS) como principal agente para la formacién de la estructura. La razén principal
para que se utilice ampliamente TEOS es que permite la formacion de una estructura robusta de
reactividad moderada con elevado grado de control mediante simples variaciones durante la sintesis de
parametros como pH, temperatura o mediante ciertos aditivos (Yanget al., 2012; Brinkeret al., 1990).

Por su parte la tecnologia de microencapsulacion mediante la tecnologia sol-gel y sus potencialmente
amplias aplicaciones, son bien conocidas (Ciriminna et al., 2011). Lo mds importante en este caso, es la
posibilidad de emplear silice para la encapsulaciéon y liberacidn controlada tanto de sustancias
hidrofilicas como hidrofdbicas, lo que asegura una importante proteccién tanto quimica como fisica de
los principios activos encapsulados. Por ello, los materiales bioactivos obtenidos mediante la tecnologia
sol-gel tienen un gran valor.

Aunque tal y como se ha visto el compuesto mas empleado en la técnica sol gel es el ortosilicato TEQS,
la sintesis de particulas de éxido de zinc también resulta muy interesante debido a las propiedades
antimicrobianas que se conocen de esta sustancia. El ZnO es una sustancia que esta llamando mucho la
atencidén en los ultimos tiempo para el control de contaminaciones bacterianas tanto en disoluciones
acuosas (Frankling et al., 2007; Jones et al., 2008) asi como en ciertos materiales sdlidos de tipo
ceramico (Hewitt et al., 2010; Yamamoto et al., 2001) e incluso en el sector de los envases para
alimentos (Pérez-Espitia et al., 2012). Las propiedades antimicrobianas del ZnO resultan muy atractivas
para su uso como conservante antimicrobiano tanto de formulaciones cosméticas como farmacéuticas
(Pasquet et al., 2014a, Pasquet et al., 2015), y al tratarse de un dxido inorganico la resistencia mecanica
y a la temperatura son parte de sus propiedades intrinsecas, por lo que los hace muy interesantes para
su empleo en los materiales de la industria del calzado. Dado lo anterior se considera que el empleo de
ZnO como material de cubierta de ciertas sustancias antimicrobianas puede dar como resultado un
efecto sinérgico que potencie la accidn antimicrobiana de ambos componentes. El ZnO ya se ha utilizado
en la microencpasulacion de otros agentes y para otras aplicaciones como son materiales de cambio de
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fase (PCMs) para almacenamiento de energia y regulacion térmica (Li et al., 2015) y combinado con SiO2
para la encapsulacién de biomoléculas (Kumar et al., 2013).

Por su parte el carbonato de calcio es un compuesto inorgdnico muy importante como biomaterial cuyo
comportamiento esta determinado por sus propiedades intrinsecas: morfologia, estructura, tamafio,
area superficial y pureza quimica. Es considerado un vehiculo ideal para la liberacidon de farmacos
debido a su excelente biocompatibilidad (Vergaro et al. 2011) biocompatible y biodegradable. La
preparacion de carbonato de calcio poroso para aplicaciones biomédicas es un tema reciente para la
ciencia de materiales (Petrov et al, 2005; Volodkin et al. 2004; Sukhorukov et al. 2004). Ademas de sus
propiedades como biomaterial, el carbonato calcico también presenta excelentes propiedades
mecdnicas y una adecuada conductividad térmica, tiene una naturaleza mas compacta que otros
materiales inorganicos, lo que le hace interesante para su utilizacién como material de cubierta de
materiales de cambio de fase (PCMs) para prolongar su durabilidad (Yu et al., 2014).

Otro de los materiales de cubierta mas empleados son las resinas fendlicas mas concretamente las
resinas de melamina-formaldehido. La resina de melamina-formaldehido es uno de los materiales de
cubierta preferidos para la fabricaciéon de mirocdpsulas debido a sus altas prestaciones como elevada
dureza y robustez mecanica, excelente resistencia térmica, resistencia al agua, resistencia a la
intemperie, etc. (Fei et al., 2015). En estudios previos (Su et al., 2006), emplearon una resina de
melamina-formaldehido para obtener microcapsulas con estructura compacta. A través del control de
las condiciones de sintesis, se pueden obtener microcdpsulas con capacidad suficiente para resistir
presiones con alta elasticidad (Su et al.,, 2005). Sanchez-Navarro et al. utilizaron este material de
cubierta para microencapsular aromas para su incorporacién a materiales de calzado, demostrando su
viabilidad (Sanchez-Navarro et al. , 2005). Existen gran nimero de referencias en las que se emplea el
procedimiento de polimerizacidn in situ para la sintesis de microcdpsulas (Sun y Zhang, 2001; Dietrich et
al., 1989; Dietrich et al., 1990; Luo et al.,, 2007; Lee et al.,, 2002). A través de esta técnica de
microencapsulacion, las particulas de MF se adsorben y curan sobre la superficie de las particulas que
forman el nucleo con la ayuda de un surfactante polimérico.

En lo referente al sector agroalimentario, la encapsulacion de componentes aromaticos implica la
proteccién de los mismos frente al medio externo. El tamafio de la microcdpsula formada puede variar
desde unos cuantos milimetros a menos de una micra. La capsula mas simple consiste en una molécula
huésped rodeada de una cubierta. El material encapsulado puede estar formado por un sélo compuesto
o por una mezcla de varios compuestos. Los métodos de encapsulacion son limitados, sin embargo
existe una extensa variedad de materiales que pueden ser utilizados como agentes encapsulates. Entre
ellos destacan proteinas, carbohidratos, lipidos y gomas entre otros. Todos ellos presentan ventajas e
inconvenientes y su eleccion depende del objetivo del producto, del proceso de encapsulacién utilizado
y de aspectos legales relacionados con la aprobacion del agente encapsulante por la European Food
Safety Authority, en la Unién Europea, o la Food and Drug Administration, en EE.UU. (Hernandez, 2011).

La seleccidn del recubrimiento para un nucleo concreto debe efectuarse en funcién de aspectos tales
como la compatibilidad entre nucleo y recubrimiento, el mecanismo de liberacion, la solubilidad en el
medio externo, etc. Cada tipologia de recubrimientos puede utilizarse en procesos y/o con nucleos
diferentes. Por este motivo, no es posible identificar un proceso universalmente utilizado para todo tipo
de nucleos y recubrimientos. Como consecuencia, para cada producto y aplicacidon concreta es preciso
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estudiar las alternativas tecnoldgicas de proceso y recubrimiento mas apropiadas para alcanzar las
especificaciones técnicas objetivo en el producto final.

Los hidratos de carbono como agentes encapsulantes son ampliamente usados en la encapsulacion
mediante secado por atomizacidon. La capacidad de los hidratos de carbono, como almidones,
maltodextrinas, ciclodextrinas, siropes de maiz y gomas para encapsular aromas, unido al bajo coste y la
variedad de los mismos, hacen de ellos una eleccién adecuada para su encapsulacion. Ademas, estos
materiales presentan baja viscosidad en un medio con alto contenido en sélidos y alta solubilidad como
condicion muy deseable en un agente encapsulante. (Hernandez, 2011).

Las proteinas son macromoléculas con estructuras quimicas muy diversas, propiedades anfipaticas y con
habilidad para asociarse entre ellas e interactuar con una gran variedad de sustancias. Estas
caracteristicas hacen que tengan excelentes propiedades funcionales como solubilidad, viscosidad,
propiedades emulsificantes y propiedades para formar films, lo que da gran aplicabilidad en
encapsulacion. Durante la formacion de una emulsién, las proteinas son rapidamente ordenadas en la
interfase aceite-agua. Esta nueva capa formada protege las gotas de aceite de la recoalescencia y a
partir de ahi provee de estabilidad fisica a la emulsién durante el procesado y almacenamiento
(Hernandez, 2011).

Los lipidos como ceras, parafinas, aceites o grasas. Se utilizan sobre todo para la formacién de
liposomas. Algunos de los mas efectivos son los aceites hidrogenados como el aceite de palma, algoddn
y soja, que son excelentes formadores de peliculas capaces de cubrir las particulas individuales,
proporcionando una encapsulacion uniforme (Alonso, 2011).

Cuando hablamos de encapsulacién con compuestos lipidicos generalmente interviene la tecnologia de
spray chilling o enfriamiento por atomizacién que estd despertando cada vez mas interés. Se ha
empleado por ejemplo para encapsular acido ascérbico con dispersiones en aceite de palma
completamente hidrogenado y monoestearato de glicerol vegetal como vehiculos (Matos-Jr et al, 2015),
dispersiones con mezclas de acidos laurico y oleico como carriers (Sartori et al, 2015), y dispersiones con
mezclas de acido estedrico y grasa vegetal hidrogenada como carrier (Alvim et al, 2016). En todos estos
trabajos se prepararon microparticulas de lipidos sélidas utilizando dispersiones eficaces para proteger
el acido ascérbico. Sin embargo, no existen referencias que describan la eficacia de la preparacion de
emulsiones con microparticulas sélidas que incorporan acido ascdrbico. En este uUltimo caso, se piensa
que la preparacion de emulsiones debe mantener todo el contenido de acido ascérbico dentro de la
matriz lipidica sélida ya que asi el acido ascérbico queda rodeado por el tensoactivo, a diferencia de
cuando se generan dispersiones donde el acido ascorbico se dispersa por todo el volumen de las
particulas, incluyendo su superficie. De hecho, en un trabajo previo del grupo (Salvim et al, 2015), la
preparacién bien de emulsiones bien de dispersiones tuvo una gran influencia sobre las caracteristicas
de las microparticulas de lipidos sdélidos cargados de hidrolizado de proteina de soja.

En el caso de microparticulas inorganicas, sales de calcio como el fosfato o el carbonato de calcio son
materiales bien conocidos que tienen alta biocompatibilidad y biodisponibilidad cada vez mas
investigadas en el desarrollo de nuevos materiales en medicina y farmacia. Las microparticulas y
nanoparticulas de estos materiales se utilizan activamente en bioencapsulacion, ingenieria de tejidos y
en sistemas de administracion de farmacos. El silicato de calcio es también un potente material para
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aplicaciones bioldgicas y biomédicas por su alta biocompatibilidad. Recientemente algunas aplicaciones
de derivados de silicato de calcio, fosfatos de calcio y carbonato se emplean para la administracién de
farmacos. Fujiwara et al. (2012).

Por otra parte, las sepiolitas son silicatos aciculares, que son materiales con dos dimensiones en la
escala nanométrica. La sepiolita es un silicato magnésico cuyas particulas individuales tienen un
didmetro alrededor de 20-30 nm y su longitud media es de 1-2 um. Las particulas aciculares de sepiolita
aparecen en la naturaleza formando grandes agregados o haces de particulas aciculares. Por este
motivo, es necesario que la sepiolita sea sometida a una serie de tratamientos para separar o
individualizar estas particulas y obtener asi un nanomaterial adecuado.

La aplicaciéon de compuestos inorganicos como material de recubrimiento en el sector agroalimentario
es aun un campo por explotar.

En la siguiente tabla (Tabla 10) se presentan ejemplos concretos de la aplicacion de diferentes

recubrimientos de uso en alimentacion que pueden dar solucion a la microencapsulacion de
compuestos aromaticos o aceites vegetales con capacidad antimicrobiana.
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Tabla 10. Materiales de recubrimiento de aplicacidn en alimentos

Entregable E1

Cita Nucleo Material de recubrimiento Aplicacion
De Barros Aceite Maltodextrina y almidon Evaluacién de la influencia de la
Fernandes  esencial de modificado carga de aceite y las proporciones
etal. romero del material de recubrimiento
(2014) sobre las propiedades del aceite
esencial de romero
microencapsulado mediante
secado por atomizacién, utilizando
maltodextrina y almidon
modificado como carriers.
Navarro et  aceite Goma arabiga, octenil succinato Estudio de los efectos del uso de
al. (2014) esencial de sédico de almiddén de maiz, diferentes  combinaciones de
naranja maltodextrinas, jarabe de glucosa,  soportes para microencapsular
almidon pregelatinizado de tapioca  mediante secado por atomizacion,
y gelatina aceite esencial de naranja por su
potencial contribucién a la mejora
de la estabilidad y retencién de
bases aromaticas alimentarias.
Alvarenga  Aceite Maltodextrina, goma Ardbiga y Estudio de las condiciones 6ptimas
Botrel et esencial de almidéon modificado del proceso de microencapsulacion
al. (2012) orégano mediante spray-drying del aceite
esencial de orégano utilizando una
mezcla de materiales de
recubrimiento.
Fangetal. Limoneno B-ciclodextrina Estudio del efecto de |Ia
(2013) encapsulacion del limoneno en las
propiedades de adsorcion de
humedad de la B-ciclodextrina.
Ordofiezet  Limoneno Almidén de yuca, goma Arabiga y Estudio de distintas mezclas de
al. (2014) proteina de suero lactico agente de recubrimientos para la
encapsulacion de limoneno
mediante spray-drying.
Jun-xia et Aceite de Proteina de soja, goma Arabiga Encapsulacion del aceite de
al. (2011) naranja dulce naranja dulce en proteina de
soja/goma Ardbiga mediante el
método de coacervacién compleja.
Beirao da Aceite Gelatina/sacarosa, almiddn de Estudio del efecto de la matriz
Costa etal. esencial de arroz e inulina encapsulante en la retencidn,
(2012) orégano proteccién vy liberacién del aceite

esencial de orégano encapsulado
mediante spray-drying y spray-
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chilling (en el caso de la mezcla
gelatina/sacarosa).

[B-ciclodextrina

Encapsulacion de timol y aceite
esencial de timol en B-ciclodextrina
mediante inclusién compleja vy
estudio de la capacidad
antimicrobiana del encapsulado.

Eritritol

Empleo de spray chilling como
alternativa novedosa de
encapsulacion de aromas liquidos
empleando eritritol como agente
encapsulante que solidifica por
cristalizacion  encapsulando  los
activos liquidos.

Tao et al. Timol y aceite

(2014) esencial de
timol

Sillick y Limoneno,

Gregson nicotina,

(2012) salicilato de
metilo,
aldehido
cindmico,
Neobee

Diaz Alfa-

Gamboa et  tocoferoles
al. (2011)

Grasa interesterificada sin
isdbmeros grasos trans preparados
con aceite de soja totalmente
hidrogenado y aceite de soja

Estudio de la estabilidad de
microparticulas  obtenidas  por
spray chilling con una cubierta
formada de grasas
interesterificadas con aceite de
soja hidrogenado y alfa tocoferol
como compuesto activo.

De Matos  Acido
etal (2017) ascérbico

Grasa interesterificada obtenida a
partir de aceite de palma
totalmente hidrogenado y de
palmaste.

Evaluacién del efecto de la
preparacion bien de emulsiones,
bien de dispersiones en las que se
emplea grasa interesterificada
como carrier sobre las propiedades
de las microparticulas lipidicas
sélidas obtenidas con spray chilling
y sobre la estabilidad del acido
ascorbico encapsulado.

Fujiwara et  Proteinas
al.
(2012)

Silicato de sodio

Se estudia la preparacion de
microparticulas de silicato de calcio
para la encapsulacion de proteinas
y sus aplicaciones por su liberacion
controlada y administracion de
farmacos.

De esta revision, AINIA ha seleccionado los siguientes materiales de recubrimientos de aplicacién en

matrices alimentarias:

- Polisacéridos: ciclo dextrinas y almidones de elevada resistencia térmica.

- Lipidos: acidos grasos hidrogenados.

- Otros: eritritol.

- Compuestos inorgdanicos: silicatos.
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Dentro de la temadtica principal del proyecto se establecian distintos sistemas de encapsulacion
empleando matrices poliméricas de tipo inorganico, organico y/o mixto. Debido a la actividad de
AIMPLAS en el campo de materiales poliméricos durante esta primera anualidad se ha trabajado en el
desarrollo e implementacién de métodos de obtencién de capsulas de tamafio controlado a partir de
distintas técnicas. Para esto se han tenido en cuenta las variables mds importantes del proceso como:
-Tipo de sustrato de partida.

-Temperatura de reaccion.

-Tiempo de reaccion.

-Sistema de dispersion.

-Sustancia a encapsular.

Dentro de los objetivos marcados dentro del proyecto era que estas microencapulaciones fueran
capaces de resistir a altas temperaturas, por ello la busqueda realizada se ha centrado en este requisito
asi como otros tales como gran disponibilidad comercial y precios asequibles para la industria del
plastico.

A pesar de que en la propuesta de proyecto se comentéd que la tematica del proyecto se centra
fundamentalmente en sistemas inorganicos también se ha trabajado dentro de los materiales
poliméricos. En este sentido dentro de las distintas matrices con mayor potencial a nivel industrial
podemos destacar:

Polimeros sintéticos biodegradables:
- PLA(4cido polilactico) y copolimeros
- PGA(acido poliglicélico) y copolimeros

- Polyanhidridos
- Polialquilcianoacrilatos
Polimeros sintéticos no biodregradables:
- PMMA (polimetilmetacrilato) y copolimeros del mismo

- Derivados de acroleina

- Glicidil metacrilato

- Melamina-formaldehido

- Derivados epoxidicos
Polimeros sintéticos en base silicio:

- Polisiloxanos
- Polidimetilsiloxanos

De entre los sustratos de partida seleccionados en el paquete de trabajo 1, a continuacion se citan las

sustancias seleccionados para la realizacion de las cédpsulas:

e Melamina
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Se caracteriza por ser un trimero capaz de reaccionar con el formaldehido dando lugar asi a un material
encapsulante termoestable capaza de formar microcapsulas de cubierta rigida (Bone et al., 2011, Wang
etal., 2009, Yuan et al., 2015, Zhang et al., 2012 y 2016).

e Formaldehido

(o]
Il

HH
Dicho mondmero en presencia de melanina es capaz de reaccionar dando lugar a las resinas de urea-
formaldehido que pueden emplearse en la sintesis de microcdpsulas duras (Béne et al., 2011, Wang et

al., 2009, Yuan et al., 2015, Zhang et al., 2012 y 2016).

e TEOS (Tetraetoxisilano)

El tetraetilortosilicato o el tetraetoxisilano se caracteriza por ser uno de los silanos mayormente
empleados de cara a la formacidn de microcapsulas en base silicio. La formacién de dichas capsulas se
realiza empleando el método de Stober que consiste en la hidrélisis controlada del mismo en presencia
de agua en un medio bésico (generalmente amoniaco). El modo mas frecuente de encapsulacion para
este tipo de compuestos es a través de una emulsién donde en una fase contiene el silano y el
disolvente orgédnico y en la fase acuoso el sistema a encapsular (siempre y cuando sea hidrofilico). De
forma general a este tipo de procesos se le conoce como sol-gel (Wang et al., 2006, Zhang et al., 2010,
Minelli et al., 2010, Cao et al., 2012 y 2013).

'[I}R ?H I? I"?
RO—5—0F ——= HO-5i+-0H _— O—ﬁr' O—Srr' o

| ST -

OR. hidralisis l:l_JH condensacion & o

Polimero mnorgames
hidrofobo insoluble

e Viniltrimetoxisilano

=
N
-~ S ey
- “\O/l ~a= e
e]

-

En este caso este silano presenta una reactividad similar al tetraetilortosilicato pero ademas presenta un
grupo vinilico sobre el cual se pueden realizar modificaciones quimicas para asi mejorar su reactividad
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e Aminopropiltrietoxisilano
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Del mismo modo que en el caso anterior este caso este silano presenta una reactividad similar al
tetraetilortosilicato pero ademas presenta un grupo amino el cual podrd a priori mejorard la
compatibilidad de las cépsulas sobre ciertas matrices poliméricas como por ejemplo las matrices de
poliuretano debido a una interaccién a través de puentes de hidrégeno.

e Dioles
Para tratar de modificar la naturaleza inorgdnica de los silanos se han seleccionados dioles de cadena
variable e incluso de naturaleza polimérica para de ese modo poder obtener capsulas con mejores
propiedades. Concretamente la eleccidn de este tipo de compustos quimicos se hace con el fin de
mejorar la flexibilidad de las mismas, haciendo de este modo que sean capaces de soportar las
condiciones de proceso. De entre los dioles podemos destacar el 1,4 butanodiol, el 1,12-dodecanodiol y
dioles oligoméricos.

e Materiales poliméricos
En una primera etapa del proyecto se emplearon unos materiales poliméricos de referencia como el
acido polilactico (PLA) y los copolimeros del acido polilactico-glicélico (PLGA) (Liu et al., 2005 y 2016, Ma
et al., 2014). Ambos presentan unas buenas propiedades a nivel de encapsulacién y de hecho su uso
estd recomendado como sistemas de encapsulacion por fabricantes como:

-PURAC
-Corbion
-Natureworks.

De nuevo en este caso, el procedimiento de encapsulacion se fundamenta en la realizaciéon de una
emulsion de tipo acuoso/graso en la cual en una de las fases se disuelve el sistema a encapsular y en la
otra se disuelve el material encapsulante. Para que exista una buena miscibilidad de ambas fases se
puede emplear tensioactivos que permiten mejorar y estabilizar la emulsién.

Por otra parte y tal como se comentd en el anterior apartado de seleccion de agentes antimicrobianos y
repelentes, en el caso de plasticos de contacto con alimentos es muy importante el cumplimiento del
Reglamento 10/2011 en el caso de Europa o FDA para Estados Unidos.

Por ello, dentro de los mondmeros preseleccionados para la realizacion de las microencapsulaciones se
buscé que cumplieran con el reglamento europeo, a modo de ejemplo se muestra en la figura 1
mondmeros listados en el mismo:
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Substances
Substance No. & Ref. No. CAS No. EC No. Substance name

00087 86285 silicon dioxide, silanated
00339 86160 0000409-21-2 206-991-8 silicon carbide
00504 86240 0007631-86-9 231-545-4 silicon dioxide
00964 76727 0132778-12-2 i i

[First page] << 1 >> [Last page]

Substance No. & Ref. No. CAS No. EC No. Substance name

00142 26305 0000078-08-0 201-081-7 vinyltriethoxysilane

00377 12786 0000919-30-2 213-048-4 3-aminopropyltriethoxysilane

00453 26320 0002768-02-7 220-449-8 vinyltrimethoxysilane

00788 21498 0002530-85-0 2159-785-8 3-(methacs ropyl lrimethoxysilane

00805 93450 titanium dioxide, coated with a copelymer of n-octyltrichloresilane and [aminotris
{methylenephosphonic acid), penta sodium salt]

00873 93460 titanium dioxide reacted with octyltriethoxysilane

[First page] << 1 >3 [Lastpage]

Figura 1. Ejemplo de sustancias listadas en el reglamento 10/2011.

4. CONCLUSIONES

Tras la revisién bibliografica descrita anteriormente, y junto con la revision de la legislacion europea en
cuanto al uso de sustancias biocidas. Segun el reglamento 528/2012 del parlamento europeo y del
consejo de 22 de mayo de 2012 relativo a la comercializacidn y el uso de los biocidas, se seleccionaron

las sustancias antimicrobianas y repelentes de insectos para ser encapsuladas en el desarrollo de este

proyecto. Igualmente se seleccionaron los materiales de recubrimiento para llevar a cabo dicha

microencapsulacion. A continuacidn en las tablas 11 y 12 se resumen las sustancias antimicrobianas y los

materiales de recubrimiento seleccionados para el desarrollo del proyecto.

Tabla 11. Agentes antimicrobianos y repelentes seleccionados por los centros participantes en el proyecto.

Principio activo antimicrobianos repelentes INESCOP AINIA AIMPLAS
Eucalipto v v 4
Citronela v v 4 4
Limoneno v v v
Tomillo v v
Clavo 4 v 4 v
Ajo v v v
Timol v v
Eugenol v v
Carvacrol v 4
Canela 4 v 4 v
Neem v v
Romero v v v
Clrcuma v v
Extracto de piretro v 4
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Rébano v v
Pomelo v v
Tabla 12. Materiales de recubrimiento seleccionados por los centros participantes en el proyecto.
Material recubrimiento INESCOP AINIA AIMPLAS
Silice y silicatos 4 v 4
ZnO v
Melamina-formaldehido 4 4
CaCOs 4
eritritol v
acidos grasos hidrogenados v
ciclodextrinas y almidones v
Materiales poliméricos 4
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