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Resumo- Nos Ultimos anos a preocupagcdo acerca dos artrépodes aumentou
consideravelmente, principalmente por seus riscos a salde, visto isso e vendo a
necessidade de formas praticas e acessiveis de amenizar o problema pensou-se na
producdo de um amaciante com poder de repeléncia, jA que o produto é usado por
inUmeras pessoas diariamente. Como agente repelente foi escolhido o 6leo essencial de
citronela (Cymbopogon winterianus), por possuir poder de repeléncia e também fragrancia
agradavel. Visto que o 6leo essencial é volatil, para uma maior durabilidade do mesmo, foi
usada a técnica de microencapsulagéo por coacervagdo simples com o polimero poli-
alcoolvinilico (PVA). Tanto os testes analiticos quanto os bioldgicos mostraram a eficiéncia
do produto desenvolvido, abrindo assim um novo leque de oportunidades para novas
pesquisas na area.

Palavras-Chave: Oleo essencial. Cymbopogon winterianus. Microencapsulacgio.
Coacervagédo simples. Amaciante de Roupas.

Abstract- In the recent years the awarness about the arthropods has increased
considerably, specialy for its health risks. Indentifying this and percepting the needs of
handy and accessible ways of reducing the problem, it was thought in creating a fabric
softener able to repel them, considering the product is used daily by numerous people. It
was chosen lemongrass oil (Cymbopogon winterianus) as its main agent for having a strong
effectiveness and pleasant fragrance. As percepted that its oil is volatile, it was used the
microencapsulation by simple coacervation with the polymer poly-alcoholvinyl technique

(PVA) for increasing its lasting. Both tests, analytical and biological showed effectiveness



in the developed product as well as starting a new range of opportunities for new researches
on this area
Keywords: Essential oil. Cymbopogon winterianus. Microencapsulation. Simple

coacervation. Fabric softener.

1 INTRODUCAO

Em 2014, houve um grande surto de doencgas transmitidas por artrépodes, como por
exemplo a dengue, aumentando a busca por meios de combate a eles. Além das formas
ja existentes de diminuir a reproducdo e a proliferacdo dos mosquitos, os repelentes
também visam a diminuicdo do contato destes artropodes com o ser humano (PAVIA, et.
al. 2009).

Entretanto, muitas vezes o repelente é esquecido de ser aplicado diretamente na
pele, por baixo das roupas, que podem até ser consideradas um certo tipo de barreira,
porém o obstaculo mecanico nédo é tao eficiente, permitindo a picada do mosquito, e além
das incOmodas picadas, isso pode acarretar transmisséo de alguma doenca.

Devido a esses fatos, a adicdo do 6leo essencial de citronela ao amaciante de
roupas é uma proposta vantajosa. Dentre as op¢des de repelentes disponiveis atualmente,
0 6leo essencial de citronela foi o escolhido. A citronela é uma planta perene, ou seja,
possui um ciclo de vida maior que 2 anos, e, contém um caule em forma de raiz (rizoma).
Esta planta pertencente a familia Poaceae, e € amplamente cultivada em regides com
climas tropicais devido as suas propriedades aromaticas. Largamente empregada na
industria por meio da combinacdo com 6leos minerais ou vegetais, a citronela possui
algumas propriedades especificas, as quais sdo de conhecimento comum, dentre elas a
sua principal caracteristica é a sua a¢cdo como repelente de mosquitos, como o Aedes
Aegypti. Neste nicho de mercado, o 6leo essencial de citronela costuma ser encontrado
contido nas formulacdes de velas, incensos e até mesmo aromatizantes (ROCHA et.al.,
2000).

Dentre os tipos de citronela existentes na natureza, as principais sdo a Cymbopogon
Nardus e Cymbopogon Winterianus. O 6leo essencial de citronela € composto por
substancias volateis que lhe proporcionam as propriedades de repeléncia, entre elas

destacam-se o geraniol, linaol, citronelol e o citronelal, conforme no Quadro 1.



Quadro 1: Substancias repelentes encontradas na planta da citronela (Cymbopogon

Nardus/ Cymbopogon Winterianus)

FORMULA 3 FUN(;AO
FORMULA ESTRUTURAL .
MOLECULAR ORGANICA
= = o Alcool
GERANIOL 20% .
CioH180 Geranzol monoterpendide
‘ X Alcool
LINAOL 1% CHooD .
10718 HOY Linaol monoterpendide
HO
CITRONELOL = Monoterpeno
6-13% C10H200 H\\\\\ Citronelol aciclico
CITRONELAL = CHO | Monoterpeno
40-80% CioH150 Citronelal H\\\\\ aciclico

Fonte: RACHOR et.al., 2014.

Dentre os dois tipos de citronela acima citados e a sua composi¢do, a Cymbopogon
Winterianus é mais rica em citronelal quando em comparacao com a Cymbopogon Nardus,
a qual é mais rica em citronelol. Na composicao do 6leo essencial, observa-se que o
geraniol e o linaol, bem como o citronelal e o citronelol, s&o isbmeros constitucionais, e,
além disso o citronelal, citronelol e o linaol, possuem isomeria Optica devido a presenca de
um centro estériogénico.

No principio acreditava-se que o0s repelentes fossem compostos com um odor
desagradavel e repugnante aos insetos, ou até mesmo feromdnios de alarme, que teriam
a funcado de induzir os insetos a se distanciarem ou se esconderem. Porém essas hipoteses
nao sdo veridicas para todos os tipos de mosquito (PAVIA et. al., 2009).

Suponha-se que 0s mosquitos tenham cabelos em suas antenas, 0s mesmos
funcionam como um receptor que auxilia no encontro de animais de sangue quente.
Animais quentes e umidos produzem correntes de convecgdo e 0s receptores dos
mosquitos captam essa corrente, a partir dessa captacdo 0s mosquitos passam a seguir a
corrente de ar quente e Umido e caso se percam e saiam para uma corrente de ar seco
eles voltam para a corrente imida chegando entdo na vitima. Os repelentes agem para
tirar os mosquitos da corrente e confundi-los, portanto, mesmo que pousem na vitima eles
a abandonam por estarem confusos.

Pesquisas mostram que o repelente inibe as funcgdes dos receptores de umidade. O
sensor responsavel pela deteccdo do diéxido de carbono é afetado, mas na presenca
continuada do repelente se adapta e volta a atuar normalmente. Ja o sensor responsavel
pela deteccdo da umidade é desativado, fazendo com que o mosquito nédo consiga localizar
sua vitima (PAVIA et al, 2009).



Como o éleo essencial de citronela € volatil, ele acaba se dissipando rapidamente
no ar, portanto, nesta pesquisa sera utilizado a técnica de microencapsulacdo buscando
fazer com que a concentracdo do repelente ndo caia drasticamente e permanec¢a o maior
tempo possivel no tecido 100% algodao.

Os hidrogéis podem ser utilizadas na composicdo da parede de microcapsulas,
atuando, portanto, como protetor de principios ativos. Os hidrogéis sao constituidos de
polimeros, e possuem como principal caracteristica ndo serem solGveis em agua, mas
apresentar grande absor¢do deste composto. Eles podem ser produzidos através da
reticulagdo de polimeros hidrofilicos, como o PVA?!, com um aldeido, como o glutaraldeido.
A técnica mais empregada para producdo de microcdpsulas com parede de hidrogéis é a
coacervacdo simples, que permite encapsular substancias hidrofébicas como os 6leos
essenciais (LEIMANN, 2008). Para a fabricacéo do hidrogel nesta pesquisa, foi utilizado o
PVA gue é um polimero atéxico e biodegradavel.

Dentre as técnicas de microencapsulacao ja existentes, o método mais utilizado para
a encapsulacdo de Oleos essenciais, € a coacervagdo simples ou também conhecido de
“salting out”. Esta técnica consiste basicamente na separacao das fases de um hidrocoléide
presente na solugdo inicial, que depois é submetido a uma deposi¢do subsequente da fase
recentemente formada em torno do ingrediente ativo suspenso ou emulsionado no meio da
reagcdo (LEIMANN, 2008).

Essa separacao de fases na solucdo coloidal, é provocado através da adigdo de um
eletrdlito simples, o Sulfato de Sédio (Na:SO.), esse processo promove o efeito “salting
out”’, que por sua vez diminui a solubilidade das cadeias poliméricas de PVA em meio
aquoso. Em decorréncia deste procedimento, as cadeias de polimeros séo incitadas
através do aquecimento gradativo, a interagir com as unidades de repeticao mais proximas,
desencadeando uma série de associacdes consecutivas. Consequentemente, as cadeias
poliméricas de PVA formadas, interagem através de uma forca intensa, constituindo,
portanto, um agregado de moléculas do polimero em volta do material hidrofébico disperso,
tal conjunto de associacdes é chamado de microcapsula (LEIMANN, 2008). Na Figura 1, é

apresentado um esquema simplificado da microencapsulagéo por coacervacéo simples.

s

Figura 1: Estagios da coacervacao simples ou salting out: (A) dispersdo da fase
hidrofébica na solucéo polimérica, (B) separacéo de fases do polimero, (C) formagéo da

parede das microcapsulas e (D) enrijecimento da parede através de reticulacao.

! poli-&lcool vinilico: Polimero sintético, solivel em agua e biodegradavel.



Fonte: SOUZA, 2006 apud LEIMANN, 2008

No estagio (A) esta exibido o inicio do procedimento, no qual s6 esti presente a
dispersdo do dOleo essencial de citronela na solucdo polimérica. A fase (B) descreve
exemplificado o processo de separacdo de fase do polimero na solucédo aquosa, no qual
houve a adi¢do e, consequentemente o aumento da concentracado do eletrdlito, atingindo
a segmentacdo. No estagio (C) ocorre as séries de associagbes consecutivas, que
resultam na agregacdo dos compostos poliméricos com o material disperso o 6leo
essencial, formando uma parede. Na Ultima fase desta técnica, transcorre o enrijecimento
da parede polimérica com o glutaraldeido através da reticulagcdo, formando um hidrogel.

Dentro deste contexto, este trabalho foi realizado com o intuito de adicionar o 6leo
essencial de citronela (cymbopogon winterius) microencapsulado por meio da coacervacao
simples, ao amaciante de roupas, por este apresentar propriedades de repeléncia. Foi
utilizado o poli-alcool vinilico como parede polimérica das microcapsulas e a formagéo do
hidrogel foi realizada pela reticulagdo do mesmo com o glutaraldeido. Para os testes de
repeléncia foi fabricado uma gaiola de testes, no qual foram depostos mosquitos. O teste
se deu por meio da aplicagdo do amaciante de roupas em tecidos 100% algodéo, que
estavam cortados em forma de luvas, nesta etapa o método de impregnagéo utilizado foi a

foulardagem.

2 MATERIAIS E METODOS

2.1 Reagentes

O o6leo essencial de citronela utilizado foi disponibilizado pela empresa Receituario,
as caracteristicas deste produto da marca All Chemistry do Brasil estdo disponiveis no
Informacgdes de Suporte A. O Glutaraldeido 25% P.S. e o PVA utilizados foram adquiridos
na METAQUIMICA da marca DINAMICA, o grau de hidrolise do polimero é de 88% e sua
massa molar € de 72000Da. O Hidroxido de sodio utilizado para neutralizagdo da solucéo,
bem como o Acido sulfdrico, o Metanol e o Acido Acético Glacial utilizados na preparac&o
da solucéo de reticulacao, e o Sulfato de Sodio utilizado como um eletrélito para diminuir a
solubilidade do PVA na solugao, foram disponibilizados pelo laboratério do Instituto Federal
de Santa Catarina Campus Jaragua do Sul.

2.2 Preparacao da solucgéo de reticulacéo

Foram preparados 100ml de solugdo de reticulagdo com uma composicdo de
0,17%v/v de H,S04, 5%v/v de acido acético glacial, 16,7%v/v de metanol, e com uma
solucdo de glutaraldeido 25%. Conforme LEIMANN (2008), a quantidade da solucéo de
glutaraldeido 25% P.S. a ser adicionada para preparacao da solucéo de reticulagdo, pode

ser calculada a partir da raz&o de reticulagcéo, de acordo com a Equacgéo 1.

X = moles de GA =0,1 (Equagcéo 1)

moles hidrolisaveis de PVA por cadeia

Os calculos realizados para determinagdo do volume da solucdo de glutaraldeido

25% a ser utilizada, estéo disponiveis no Informac¢@es de Suporte B.



2.3 Producéo das microcapsulas de PVA contendo 6leo essencial de citronela

Para formacédo das microcdpsulas de PVA contendo o 6leo essencial de citronela, foi
utilizada a técnica de coacervacao simples. Portanto, foi preparado 500 mL de solugéo
aguosa de PVA em uma concentracao de 2%(p/v) em um Becker de 1000 mL. Nesta etapa,
para a formacéo de uma solu¢cdo homogénea e limpida, é necessario o aquecimento para
ocorrer a hidrélise do PVA, tornando-o soluvel em agua que acontece apenas apos os 60
°C.

Logo apos, foi adicionado o 6leo essencial de citronela em uma fragdo volumétrica
de 3,4%(v/v) em relacdo ao volume total da reacdo, a mistura foi mantida em banho de
gelo a uma temperatura de 5-10°C com taxa de agitacdo em torno de 700-900 rpm por 20
min. Posteriormente, foi adicionado o eletrélito numa propor¢cédo massica de PVA e sulfato
de sédio de 1:1 [g:g], para isso foi utilizado uma solu¢do de 50 mL do Na,SO4 a uma
concentracao de 20%(p/v).

Nesta etapa, a temperatura da mistura foi aumentada lentamente até atingir a
temperatura de reticulacéo, entre 45-50°C. Quando o sistema atingiu a temperatura ideal,
a taxa de agitagéo foi aumentada para 1000 rpm, e a solug&o de reticulagdo composta por
glutaraldeido, &cido sulfarico, acido acético glacial e metanol, foi adicionada. A solucao de
reticulacdo deve ser adicionada da forma mais lenta possivel, ou seja, por gotejamento
com um intervalo de tempo constante entre uma gota e outra, utilizando esta metodologia
visa-se uma maior produgéo de microcapsulas menores. Para isso foi utilizado uma bureta
de 25 mL, no decorrer desta etapa a temperatura foi mantida entre 45-50°C. A mistura foi
mantida por até 7 h. Ao final da reacdo o pH foi ajustado para aproximadamente 7 utilizando
uma solucdo 0,5M de NaOH e as microcapsulas formadas foram armazenadas sob
refrigeracdo para evitar a sua degradacdo.

ApOs um certo periodo armazenadas, as microcdpsulas foram filtradas utilizando
uma filtracdo a vacuo. No Informacdes de Suporte C esta representado as Figuras 10 e 11,
do sistema de microencapsulagdo montado, bem como a fotos das microcapsulas

produzidas.

2.4 Caracterizagdo das microcapsulas

2.4.1 Infravermelho

A analise por infravermelho foi realizada no campus Geraldo Werninghaus do
Instituto Federal de Santa Catarina no dia 10 de novembro de 2015, com o professor e
coordenador Elder Correa Leopoldino, com o intuito de caracterizar o 6leo essencial
utilizado, bem como as microcapsulas. A andlise foi feita no equipamento de infravermelho
da marca PerkinElmer Spectrum, modelo Spectrum Two com o 6leo essencial de citronela
e as microcapsulas.

Para analise do espectro no infravermelho, foi separada uma pequena porcéao de

todas as microcapsulas feitas. A amostra foi armazenada em pouca quantidade num



pequeno frasco de plastico aberto no dessecador para secar, visto que a agua pode

influenciar no sinal das vibracdes obtidas no espectro.

2.4.2 Microscopio Otico

Foi utilizado o microscépio KOZ — 004, de modelo XJS 900B, e assim foi possivel
observar as microcipsulas na lente objetiva de aumento de dimenséao dez e vinte vezes. A
caracterizacao foi realizada 6 dias ap6s a impregnacdo. Fotos e demais analises estédo

contidas no tépico “Resultados e Discussoes’.

2.5 Amaciante de roupas caseiro

No laboratério de quimica do Instituto Federal de Santa Catarina, campus Jaragua
do Sul foi preparado o amaciante de roupas caseiro. Para fazer 3 L de amaciante seguiu-
se a seguinte metodologia, foram adicionados 100 g de base para amaciante em 50 mL de
adgua, ap0s misturar intensamente, foi deixado em repouso por aproximadamente 1 h.
Seguido disto foi adicionado 2,5 L de dgua e novamente agitado.

Para a confecgdo do amaciante optou-se por ndo adicionar a esséncia e o corante,
para que ndo houvesse possiveis interferéncias nas caracteristicas de repeléncia do 6leo
essencial de citronela, que posteriormente foi adicionado ao amaciante através de

microcapsulas produzidas.

2.6 Método de impregnacao

Tendo como objetivo a impregnacdo das microcapsulas com 0leo essencial de
citronela no tecido, utilizou-se o Foulard Texcontrol, modelo TC2060, disponivel no
laborat6rio téxtil do Instituto Federal de Santa Catarina, campus Jaragua do Sul, centro. A
gquantidade de amaciante com microcapsulas colocadas no Foulard depende do indice de
absorcdo do tecido utilizado, no caso, o algoddo. O tecido quando passado neste
equipamento, absorve uma quantidade especifica de liquido, ou seja, a quantidade minima.

Desta forma pesou-se o tecido seco, e ap6és molhado com agua, chegando a um
indice de absorcédo de 92,1%. A massa total de microcapsulas obtida foi de 101,93 g e
segundo o célculo para o Foulard, a quantidade de banho para os tecidos era de 220,68 g
de amaciante. Porém com a mistura feita observou-se uma pasta viscosa, o que dificultaria
a passagem do tecido no equipamento, portanto, adicionou-se 150 mL de agua a mistura,
tendo peso final de 472,61 g, chegando dessa forma, a uma concentracéo de 21,57% m/m
de microcapsulas. Para os testes adicionou-se a mistura entre os rolos do Foulard, e
utilizou-se rotacéo de 12 rpm. Os tecidos foram enumerados e passados no equipamento.

Apés este procedimento, dois tecidos foram colocados no sol e dois foram
colocados na sombra para secarem. Posteriormente com as amostras secas, um tecido de
cada teste foi passado com ferro de passar. Duas amostras receberam apenas o banho de
amaciante, ou seja, o branco, sendo que uma foi colocada no sol e a outra na sombra para

secar. Os tecidos dispostos no sol secaram por cerca de 3 h, e na sombra por 10 h.



2.7 Obtencéo dos mosquitos

Foram obtidos os mosquitos, ja em sua fase adulta, na cidade de Schroeder por volta
das quatro horas da tarde até as sete horas da noite. O horério foi escolhido apds uma
conversa com um epidemiologista da cidade, buscando o horario mais favoravel para
encontra-los, jA que o clima fica relativamente ameno, e com baixa insolacdo nesse
periodo, além de que os pernilongos comuns possuem habitos noturnos para se
alimentarem.

Primeiramente os mosquitos foram armazenados em potes de vidro, e
posteriormente transferidos para uma gaiola com estrutura de madeira e tule, para que
fosse possivel evitar a fuga dos mesmos. Dentro do recipiente, os mosquitos foram
alimentados com agua e agucar, e mantidos no local durante um dia, até que fosse possivel
completar os testes de repeléncia no campus do Instituto Federal no centro de Jaragua do
Sul.

Na Figura 2 é possivel a visualizagdo de um dos mosquitos capturados, analisado no
microscopio Gptico, pode-se verificar por meio da morfologia, que o0 presente mosquito é

da espécie Culex.

Figura 2: Um dos mosquitos capturados para a realizagdo dos testes visto em um

microscaopio éptico, com dimenséo de 4x.

2.7 Testes

2.7.1 Teste organoléptico.

Ao final de cada experimento, foi realizado um teste organoléptico do cheiro, um teste
de caracterizacdo qualitativa que visa averiguar através do olfato, o odor caracteristico do
6leo essencial de citronela presente nas microcapsulas, a qual foi comparada com odor da
solucdo concentrada de Oleo essencial. Neste procedimento, pegava-se uma pequena
guantidade das amostras produzidas e pressionava-se, visando o eclodimento das
microcapsulas e liberagdo do 6leo essencial de citronela. O teste foi executado durante

sete dias apos a formagéo das microcapsulas

2.7.2 Testes de repeléncia
Os testes foram feitos no periodo da noite, visto que é o horario mais favoravel para
0s mosquitos se alimentarem, além disso o teste foi realizado 5 dias depois da

impregnacéo utilizando o Foulard. Foram separadas seis amostras, sendo duas delas o
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branco (tecido lavado apenas com amaciante), e conseguinte analisadas individualmente.

Cada tecido revestiu as maos e metade do antebraco, sendo o mesmo colocado dentro da

gaiola, e posicionado no canto desta, de forma que 0os mosquitos pudessem voar para

longe ou permanecessem préximos a amostra, conforme o ilustrado na Figura 3.
e A

Figura 3: Gaiola com a méo e metade dos antebracos devidamente posicionados.

As amostras e seus respectivos processos estao disponiveis na Tabela 1.

Tabela 1: Amostras utilizadas para o teste de repeléncia com 0s mosquitos.

AMOSTRAS | SECA NO SECA NA PASSADA NAO
SOL SOMBRA PASSADA

A X X
B X X
C X X
D X X

Branca E X

Branca F X

Durante alguns minutos deixou-se cada amostra nesta posi¢cdo e esporadicamente

as movimentando e estabilizando novamente, para verificar se de fato os mosquitos

estavam sendo repelidos.

3 RESULTADOS E DISCUSSOES

3.1 OLEO ESSENCIAL DE CITRONELA

O dleo essencial de citronela utilizado neste trabalho foi analisado por meio de uma

espectroscopia de infravermelho no IFSC campus GW. O espectro obtido esta disponivel

na Figura 4.
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Figura 4: Espectro de Infravermelho do 6leo essencial de citronela.

A andlise espectral do 6leo de citronela, apresentada na figura acima, permite
verificar a presenca: Da banda larga de O-H com ligacdo de hidrogénio (3.400 cm™),
presente no linaol, geraniol e no citronelol; Estiramento C-H de alcano (2.900 cm?),
presente em ambas substancias; Estiramento de C-H de aldeido (2.850 cm™), presente no
citronelal; Estiramento C=0 (1.740 cm), presente no citronelal; Estiramento C=C (1.700
cm™), presente em ambas as substancias; Alcool terciario (1.400 cm™), presente no linalol;
Alcool primario (1.250cm), presente no geraniol; Dobramento fora do plano C=C-H (1.000
cm?), presente em ambas as substancias e uma banda de cadeia longa, de movimento
rocking associado com os grupos CH; (750 cm™).

A andlise de infravermelho do 6leo essencial de citronela obtido neste trabalho, ficou
muito proximo do espectro obtido por RACHOR et.al. (2014), trabalho no qual se utilizou o
mesmo equipamento do campus IFSC-GW para analise, averiguando, portanto, a
conformidade e a veracidade dos dados obtidos.

3.2 MATERIAL ENCAPSULANTE - PVA

O poli-alcool vinilico, PVA, é um polimero sintético, solivel em 4gua e biodegradéavel.
Industrialmente o PVA é obtido através da hidrélise o PVAc (poli-acetato de vinila),
entretanto a reagdo de hidrdlise nunca é completa resultando em polimeros com certo grau
de hidrdlise, sendo assim o PVA é sempre um copolimero de PVA e PVAc.

O PVA, possui uma estrutura simples conforme representado na Figura 5.

Hz H H, H
c —C C —(ll
O

& H:  H
c —C
%C) |

& OH 1

(a) PVA parcialmente hidrolisado (b) PVA completamente hidrolisado

OH

Figura 5: Estrutura quimica do PVA parcialmente e completamente hidrolisado.
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Fonte: DEMERLIS E SCHONEKER (2003) apud LEIMANN (2008).

Ao final dos procedimentos de microencapsulacao, foi possivel verificar que o pH das
misturas estava significativamente 4cido, o que leva a crer que durante 0 aquecimento,
houve a formacdo de &cido acético, que posteriormente foi devidamente neutralizado
utilizando uma solucéo de hidréxido de sédio 0,1M, conforme descrito na metodologia.

Como parede polimérica para as microcapsulas, foi utilizado o hidrogel de PVA. Esse
material quando em presenca de agua, é capaz de inchar rapidamente e reter grandes
volumes de agua nas suas estruturas, entretanto este tipo de substancia ndo é soltvel em
agua, e, portanto, mantém a sua estrutura tridimensional. O hidrogel de PVA é um material
biodegradavel e pode ser obtido através de uma reacdo de reticulagdo utilizando o
glutaraldeido (Figura 6).

Figura 6: Estrutura do glutaraldeido.

Conforme explica BACHTSI E KIPARISSIDES (1996 apud LEIMANN, 2008):
“Quando estes agentes de ligagao cruzada (ou de reticulagéo) sdo
utilizados na presenca de &cido sulfarico, acido acético e metanol,
pontes de acetal se formam entre os grupos hidroxil pendentes das
cadeias de PVA”.

A reticulacdo do PVA utilizando o glutaraldeido, esta representada no Esquema 1.

OH HO
HO OH
0 0 0 0
Polimero Dol
OH ~ (CHz)a . HO olimero (CH,)4
H H o o
o Glutaraldeido oM PVA Reticulado
- OH HO.

Esquema 1: Reticulagdo do PVA utilizando o glutaraldeido

7

A reticulagdo do PVA é uma fase muito importante durante a técnica de
microencapsulagdo por coacervagdo simples, pois, assim que o polimero se dispbe ao
redor do material hidrof6bico disperso (6leo essencial de citronela), cabe ao glutaraldeido
enrijecer a parede polimérica através da reticulagdo, formando, portanto, uma

microcapsula relativamente estavel.

3.3 COACERVACAO SIMPLES DO OLEO ESSENCIAL DE CITRONELA
A coacervacéo simples realizada em laborat6rio foi eficaz sendo possivel a producao
das microcépsulas, porém, estas necessitam dos testes de caracterizacao para confirmar

a presenca do 6leo essencial no seu interior.
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LEIMANN (2008), faz um profundo estudo sobre o processo de coacervacao simples
utilizando como parede polimérica o hidrogel para microencapsular o 6leo essencial de
capim lim&o. Neste trabalho, a autora faz um amplo aprofundamento bibliografico e pratico
nos fatores que interferem na formacédo de microcdpsulas. LEIMANN (2008) afirma que
guanto menor for a area superficial do arranjo tridimensional da microcapsula, isto é,
guanto menor for o seu diametro, mais rapidamente sera liberado o ingrediente ativo, neste
caso, o 6leo essencial de citronela. Portanto, a distribuicdo do tamanho dessas estruturas
€ uma variavel muito importante quando se visa um bom ou mal desempenho na liberagéo
controlada do principio ativo.

Durante o processo de microencapsulacdo por coacervacao simples, o principal fator
que influéncia no tamanho das particulas é a taxa de agitacdo. Quanto maior a taxa de
agitacdo, menor serdo as microcapsulas, isso ocorre devido ao fato que a energia cinética
turbulenta, contribui consideravelmente, no aumento do processo de quebra das gotas da
solucdo do reticulante e do material hidrofobico disperso. Durantes os procedimentos nesta
pesquisa, objetivou-se manter sempre as misturas com uma agitagdo em torno de 900-
1000 rpm.

Além disso, Bachtsi, Boutris e Kiparissides (1996 apud LEIMANN, 2008) afirmam que
a distribuicdo dos tamanhos dessas particulas, se torna menor quando a fragéo volumétrica
e aviscosidade da fase dispersa diminuem. Além disso, o grau de hidrélise do PVA utilizado
também influéncia no didmetro das microcapsulas, pois quanto menor for o grau de
hidrélise, maior vai ser a quantidade de grupos acetatos ao longo da cadeia polimérica de
PVA, e, consequentemente, menor vai ser a resisténcia ao quebramento das gotas de
reticulante e de 6leo essencial, permitindo uma estrutura menor & microcapsula.

Como ja foi ressaltado ao longo da pesquisa, o material utilizado como parede
polimérica foi o PVA, que, conseguinte foi reticulado utilizando uma solu¢do de
glutaraldeido, formando um hidrogel. O hidrogel formado é a principal protecdo do 6leo
essencial de citronela, e, portanto, afeta diretamente na liberacdo do principio ativo contido
na microcapsula. Quanto maior a quantidade de glutaraldeido utilizada, maior vai ser a
guantidade de polimero reticulado, aumentando, portanto, a difusdo dos compostos, como
por exemplo a 4gua, através dos espacos vazios da parede de hidrogel. Esse procedimento
diminui o coeficiente de permeabilidade, influenciando na estabilidade da microcdpsula. O
eletrélito sulfato de sodio utilizado como indutor da separacao de fases no sistema de
coacervacdo simples, também age como inibidor do intumescimento?. Portanto, quanto
maior o intumescimento, ou seja, quanto maior o volume de 4gua adsorvido no hidrogel,
menor vai ser o coeficiente de permeabilidade, acarretando em uma microcipsula mais

estavel e protegida.

3.4 Caracterizacao qualitativa das microcapsulas de 6leo essencial de citronela.

2 Fendmeno do aumento do volume do hidrogel através da agua.
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Através da analise com infravermelho foi obtido o seguinte espectro disponivel na

Figura 7.
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Figura 7: Espectro da amostra de microcapsulas de citronela.

A analise espectral da amostra de 6leo de citronela microencapsulado, apresentada
na Figura 7, permite verificar a presenca: Da banda larga de O-H com ligac&o de hidrogénio
(3.400 cm™), presente nas substancias constituintes do 6leo essencial de citronela, bem
como nas hidroxilas que fazem parte da estrutura do polimero reticulado de PVA. Também
foi possivel observar um estiramento C-H de alcano (2.900 cm?), presente em ambas
substancias, préximo ao estiramento de C-H de aldeido (2.850 cm™), presente no citronelal;
Estiramento C=0 (1.740 cm™), presente no citronelal; Pequeno estiramento C=C (1.700
cm™), presente nas substancias contidas no 6leo essencial; Dobramento O-H de alcool
(1.440 cm™), presente no linalol e na cadeia reticulada de PVA; Estiramento C-O de alcool
(1.260 cm?), presente no PVA e no 6leo essencial; Estiramento C-O de éter (1.120 cm™?),
presente na estrutura reticulada de PVA; Dobramento fora do plano C=C-H (1.000 cm),
presente em ambas as substancias e uma banda de cadeia longa, de movimento rocking
associado as vibragdes CH, (700 cmt), presente no citronelol e principalmente no PVA.

Para efeitos de comparagéo foi construido um gréafico, com a relagdo da amostra de
microcapsulas e o 6leo essencial, conforme a Figura 8.
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Figura 8: Espectro de comparacdo da amostra de microcdpsulas e do 6leo essencial.

A partir do espectro acima, conclui-se que no sinal da amostra de microcapsulas,
houve uma grande intensificacdo da banda larga de O-H com ligacdo de hidrogénio em
relacdo ao mesmo trecho no espectro do 6éleo essencial de citronela puro (3.400 cm™), isso
se deve a presenga dos grupos hidroxilas no decorrer da estrutura do hidrogel, pode-se
dizer também que a vibrag&o obtida nesse comprimento de onda, pode ser oriundo das
moléculas de agua que inevitavelmente foram adsorvidas pelo hidrogel. Também foi
possivel observar o aparecimento no espectro da microcapsula, o estiramento C-O de
alcool (1.260 cm?), presente no PVA reticulado. O espectro da microcapsula no
comprimento de onda (1.120 cm™), se deve ao estiramento do grupo C-O de éter (1.120
cm), presente na estrutura reticulada de PVA, tal sinal conjuntamente com o Dobramento
fora do plano C=C-H (1.000 cm), presente em ambas as substancias, foi intensificado. Da
mesma forma que ocorreu com o estiramento C-O, através da andlise, se verifica o
surgimento de uma banda de cadeia longa, de movimento rocking associado as vibragdes
CH: (700 cm™?), presente no citronelol e principalmente no PVA.

A partir da interpretagcdo da Figura 8, é possivel concluir que o espectro da
microcapsula do 6leo essencial de citronela, apresentou conformidade com o espectro do
Oleo essencial de citronela, satisfazendo as expectativas desse espectro, visto que o sinal
das ligagbes presentes no 0Oleo essencial de citronela, bem como no polimero reticulado
de PVA, puderam ser averiguadas no gréfico.

Ao final de cada processo de microencapsulacéo, foi realizado o teste organoléptico,
conforme ressaltado na metodologia. Nesse procedimento, foi possivel observar um odor
forte e caracteristico do 6leo essencial de citronela, fato que acontecia repetitivamente nos

dias em que ocorreram o0s experimentos, bem como até mesmo algumas semanas depois.

3.5 Microscopio
Como ja citado, a microscopia foi utlizada para avaliar a formacdo das

microcapsulas, estas foram de fato formadas como € possivel observar no Quadro 2.
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Quadro 2: Comparacao da amostra contendo apenas 0 amaciante preparado e o

amaciante usado na impregnacéao do tecido

Amostra 2: Amaciante apés a adicdo
de microcapsulas com uma lente de
aumento objetiva de 20 vezes.

Amostra 1: Amaciante sem adicéo de
microcapsulas com uma lente de
aumento objetiva de 10 vezes.

A regido mais escura da Amostra 2 (regido indicada pelo circulo vermelho) aponta
para a presenca de microcapsulas. E possivel perceber também muitas bolhas de agua,
pois, ndo foi possivel fazer o esfregago nesta placa, visto que esse procedimento,
provocaria o eclodimento das microcépsulas.

Como no microscopio foi possivel verificar a presenca de microcapsulas no tecido
apos a impregnagdo com o0 amaciante, no Quadro 3, estd disponivel as respectivas
imagens obtidas para todas as amostras, sendo a Amostra 3 o tecido com amaciante sem
as microcapsulas, e as Amostras do 4 ao 8 com o tecido impregnado com o amaciante de
microcapsulas

Quadro 3: Comparacao de amostras de tecido. Todas as fotos feitas com lente de

aumento objetiva em 10 vezes maior que a realidade.

Amostra 3: Tecido com | Amostra 4: Sea na sombra | Amostra 5: Seca no sol e

amaciante sem | e passada passada

microcapsulas

Amostra 6: Regido | Amostra 7: Seca na sombra | Amostra 8: Seca no sol
visivelmente sem
microcapsulas da amostra
8.
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A Amostra 3, na qual foi utilizado o amaciante sem microcépsulas, € possivel notar
as fibras do tecido 100% algoddo sem nenhuma alteracado, indicando que o amaciante nao
interfere nas outras microscopias. Vale ressaltar, que as microcapsulas ficaram visiveis no
tecido através do microscopio, e, por esse motivo, a Amostra 6 foi a analise de uma regido
em que visivelmente ndo se tinha microcapsulas. Também foi possivel notar que haviam
microcapsulas menores em relacdo as demais, conforme indicador pelos circulos
vermelhos da Amostra 6 no Quadro 3, o que cria uma nova hipotese de que houve a
producdo de microcapsulas com didametro menor, que em menores faixas de distribuicdo
do tamanho, acabariam se tornando invisiveis através do microscépio. Nao foi possivel
observar alteragfes diante as amostras secas no sol, secas na sombra, passadas ou nao,
contudo foi factivel de se perceber uma boa permanéncia e durabilidade das microcapsulas
nos tecidos, visto que a microscopia foi realizada 6 dias ap6s a impregnacéo do amaciante
nos tecidos.

Na técnica de microscopia ndo foi possivel quantificar a concentracdo das
microcapsulas, visto que se trata de um teste de caracterizacdo qualitativo, além disso,
para possibilitar mais analise das microcapsulas impregnadas no tecido, se faz necessario

0 uso do microscopio eletronico de varredura (MEV).

3.6 Teste de repeléncia sobre as amostras de tecidos

Apds a captura dos mosquitos, esperou-se algumas horas para que estes se
adaptassem ao local onde foram mantidos, e posteriormente, foi realizado os testes de
repeléncia com as amostras de tecido, no horario em que os pernilongos costumam se
alimentar.

Conforme descrito na metodologia e o ilustrado na Tabela 2, é possivel observar
como as amostras com o0 amaciante de roupas e as microcapsulas foram feitas, sendo elas
secas no sol ou na sombra, passadas com o ferro de passar ou néo.

Os testes foram iniciados com as amostras brancas, ou seja, tecidos lavados apenas
com o amaciante de roupas sem as microcapsulas. Em ambas as amostras brancas, E e
F, foi possivel observar que os mosquitos ndo foram repelidos, e voaram proximo ou sobre
o tecido.

Ao colocar a mao revestida com a Amostra A, que foi seca no sol e ndo passada, 0s
mosquitos que anteriormente estavam em um lado da gaiola, voaram para o lado mais
distante de onde se encontrava o tecido. Vale ressaltar que nenhum mosquito pousou
sobre o tecido, podendo notar o efeito de repeléncia vinda desta amostra.

Na Amostra B, que foi seca na sombra e passada, 0s mosquitos se mostraram mais
alvorocados do que o dito anteriormente, e se concentraram nos cantos da gaiola, o mais
longe do tecido possivel. Constatando que sua propriedade de repeléncia foi maior que da

amostra anterior.
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A Amostra C, seca na sombra e ndo passada, mostrou poder de repeléncia como as
amostras anteriores, visto que 0s mosquitos voaram para longe do tecido, se concentrando
nos cantos da gaiola.

Dentre as amostras, a Amostra D, que foi seca no sol e também passada, foi o que
apresentou menos efeito de repeléncia, visto que ao colocar dentro da gaiola, a maioria
dos mosquitos ficaram parados e préximos ao tecido. Uma hip6tese para isso é de que por
ter sido exposta tanto ao calor do sol, bem como a alta temperatura do ferro de passar, a
maior parte das microcapsulas foram rompidas e o 6leo essencial contido evaporado, mas

talvez também a fixacdo do amaciante justamente neste tecido pode ter sido menor.

4 CONSIDERACOES FINAIS

A partir de toda a pesquisa realizada foi possivel a producdo em pequena escala,
de um amaciante a principio sem fragrancia, das microcipsulas de 6leo essencial, da
validagcdo das microcépsulas através do infravermelho, da microscopia e do teste
organoléptico e a adicao das microcapsulas ao amaciante, fazendo com que o0 amaciante
passasse a ter a fragrancia da citronela, bem como seu poder de repeléncia. Além disso,
foi feito o teste bioldégico com os mosquitos, o qual mostrou resultados favoraveis.

Como se esperava, tanto a microencapsulagéo por coacervagao simples, quanto a
adicdo das microcapsulas ao amaciante funcionou. Porém, diferentemente do que
proposto inicialmente, ndo foi possivel a producdo de um amaciante caseiro através de
materiais acessiveis, optando-se entdo pela compra da base para amaciante.

Apo6s a impregnagdo do amaciante no tecido as microcipsulas foram facilmente
detectadas pelo microscopio, confirmando a eficacia do amaciante em um tecido 100%
algoddo e os testes biol6égicos mostraram a eficiéncia pratica do produto, validando o
objetivo geral da pesquisa de produzir um produto com a finalidade de reduzir os
incdmodos e principalmente os riscos a exposicdo dos mosquitos.

Mais precisamente sobre os testes com mosquitos, foi notavel como a amostra que
foi seca na sombra e passada, foi a que melhor apresentou o efeito de repeléncia e de
como a amostra que menos repeliu também foi a que foi passada, porém seca no sol, visto
gque nesta amostra o efeito de repeléncia foi quase nulo. Com relacdo a todas as outras
amostras que nao foram passadas, independente de terem sido secas no sol ou ha sombra,
elas repeliram de forma muito similar. Portanto pode-se supor que a amostra que mais
repeliu o fez por ter uma maior quantidade de microcipsulas em relacdo as outras
amostras.

Vale ressaltar que além do teste com as amostras brancas, foram feitos testes
apenas com a mdo e o antebraco sem nenhuma protecdo no final do experimento, e
mesmo assim ndo houve nenhuma picada, o que cria uma hip6tese de que talvez os
mosquitos eram todos machos, mas independentemente de serem machos ou fémeas eles
foram repelidos pelo produto desenvolvido, ja que se apresentavam muito mais calmos

quando proximos apenas das maos sem protecdo comparado a inquietagéo que indicavam
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guando o tecido com repelente era colocado dentro da gaiola, outra hipotese plausivel seria
de que os mosquitos ainda estavam com as suas antenas inativas devido a a¢éo do 6leo
essencial de citronela.

A partir de tudo que foi gerado com essa pesquisa é possivel um aprofundamento
na criacdo dos mosquitos pois testes bioldgicos sdo mais laboriosos, ja que apresentam
uma infinidade de variaveis, como 0s mosquitos serem apenas machos, ou no momento
do teste os mosquitos ndo estarem com fome. Também poderiam ser realizados testes que
considerem mais variaveis, como o tempo de duragéo do efeito de repeléncia no tecido e
o tempo de duracdo das microcapsulas quando o tecido for guardado por um determinado
periodo antes do uso. Outro aspecto a ser aperfeicoado € a producdo das microcipsulas
em condi¢des mais controladas e o uso do reator de borosilicato (reator especifico para
este fim), gerando microcipsulas com didmetros menores, que consequentemente teriam
uma melhor adeséo ao tecido e maior solubilidade no amaciante, resultando em um
produto mais homogéneo. Além isso é possivel explorar a fabricacdo e a eficiéncia de
amaciantes com outros 6leos essenciais com poder de repeléncia ou até mesmo com

outras propriedades através da microencapsulagéao.
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INFORMACOES DE SUPORTE

Apéndice A: Dados do 6leo essencial de citronela utilizado.

Lote de fabricacéo 00532016-CITROLEO
Categoria: Insumo Cosmético
Fracionamento 061029-2 (31/03/2016)
Validade 21/03/18
Origem Brasil
Procedimento Nacional
CAS 8000-29-1
Farmacéutico responsavel Dr. Cintia R. M. Paschoal

Apéndice B: Calculo do volume de glutaraldeido utilizado.

X =0,1%M
PVA:M,, = 72000 Da
GH = 88%M
mpys = 109
cp = M, _ 72000 1636 363636m0n6meros
PMnonomero 44 ' cadeia

10
_ _ -4
Moles de PVA = 72000 1,3889.10

Mol de unidade de repeticio — GP.Moles de PVA = 1636,36.1,389.10™* = 0,227
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Mol de unidade de repeticdo.GH

Moles hidrolisaveis de PVA por cadeia = 100

0,227.88
Moles hidrolisaveis de PVA por cadeia = EET 0,200

_ moles de GA _
"~ moles hidrolisaveis de PVA por cadeia

0,1

Moles de GA = 0,1.0,200 = 0,02

mey = Moles de GA.PMg, = 0,02.100,12 = 2,002g

y., = Mea 2002 g
A= pea 106 o0
Vea. 100
Vsolugﬁo 25%GA = T =7,56ml

Apéndice C: Fotos da microencapsulacéo.

Figura 9: Sistema de microencapsulacéo montado.
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Figura 10: Microcapsulas de 6leo essencial de citronela.
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