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RESUMO

Doencgas transmitidas por mosquitos, como malaria, dengue e Zika, representam
graves ameagas a saude publica global. Como estratégia para reduzir a exposi¢ao a
esses vetores, téxteis funcionalizados com agentes repelentes podem ser utilizados
em produtos como cortinas, téxteis para o lar e vestuarios. Atualmente, repelentes
quimicos enfrentam desafios de toxicidade e resisténcia, aumentando o interesse por
repelentes de origem natural. O 6leo de neem (NSO) é seguro e apresenta
comprovada atividade inseticida, sendo promissor para aplicacado em téxteis. Dessa
forma, este trabalho teve como objetivo desenvolver tecidos de 100% algodao
funcionalizados com NSO para aplicagcao como téxteis repelentes/inseticidas. Visando
melhorar a durabilidade do efeito, investigou-se a impregnacédo de nanocapsulas de
quitosana (CS) com NSO e o recobrimento do tecido com NSO e CS. Para a
encapsulacdo do NSO em CS, empregou-se a técnica de gelificagdo ibnica com
reticulagdo com tripolifosfato de sédio (TPP). A influéncia do tempo de disperséo
ultrassbnica durante a preparacdo da nanoemulsdo O6leo/agua (Etapa 1) e
incorporagao da solugdo polimérica a nanoemulsdo (Etapa 2) no tamanho e na
estabilidade das nanocapsulas foi avaliada. O tamanho médio hidrodindmico das
particulas, determinado utilizando espalhamento de luz dindmica (DLS), foi de 169 +
10 nm para tempos de sonicagao de 9 min e 27 min nas etapas 1 e 2, respectivamente,
nao havendo variagdo significativa apos 7 meses de armazenamento. O indice de
polidispersao (PDI) das dispersdes foi de 0,242, indicando polidispersividade
moderada. A analise morfolégica das nanocapsulas indicou formato esférico e
estrutura capsular. A impregnacao da dispersdao das nanocapsulas e da solugédo de
recobrimento de CS e NSO nos tecidos foi realizada em Foulard avaliando tempos de
imersao de 2, 30 e 60 min. Foi observado que o aumento do tempo de imerséo
aumenta a diferenga total de cor e reduz o grau de branco dos tecidos, e a
funcionalizacdo com as nanocapsulas resultou em menores alteragcdes. Ensaios de
liberagao in vitro indicaram cinética mais lenta e menor quantidade de 6leo liberado
para os tecidos com nanocapsulas. O tempo de imersdao n&o influenciou
significativamente no comportamento de liberagdo, mas houve redu¢ao na quantidade
liberada em todas as amostras apds um ciclo de lavagem. Os ensaios de FTIR
confirmaram a formacao das capsulas e sua presenga nos tecidos, assim como o
recobrimento com CS e/ou NSO. A partir de ensaios de repeléncia contra mosquitos
Aedes aegypti, foram obtidas taxas de protegcdo de até 75% para os tecidos com
recobrimento com solugdo de CS e NSO e de 52% para as impregnadas com
nanocapsulas. Tecidos funcionalizados com NSO seguido de recobrimento com CS e
funcionalizados somente com NSO apresentaram taxas de 44% e 23%,
respectivamente. Foi observado que tamanho da amostra e o numero de camadas,
além da gramatura, do tecido influenciam no aumento da eficacia do tratamento. De
forma geral, os resultados indicaram que maior disponibilidade de agente ativo obtida
pelo recobrimento com o uso combinado da CS e do NSO contribui para resultados
promissores em termos de funcionalidade repelente contra mosquitos.

Palavras-chave: téxtil de protecéo; repelente; gelificagcao ibnica; neem; quitosana.



ABSTRACT

Mosquito-borne diseases such as malaria, dengue fever, and Zika pose serious threats
to global public health. Textiles functionalized with repellent agents can be used as a
strategy to reduce exposure to these. Currently, chemical repellents face toxicity and
resistance challenges, increasing the interest in repellents of natural origin. Neem oill
(NSO) is safe and has proven insecticidal activity, making it promising for textiles
applications. Therefore, this study aimed to develop 100% cotton fabrics functionalized
with NSO for application as repellent/insecticide textiles. To improve the durability of
the effect, the impregnation of chitosan nanocapsules (CS) with NSO and coating of
the fabric with NSO and CS were investigated. To encapsulate of NSO in CS, an ionic
gelation technique with crosslinking with sodium tripolyphosphate (TPP) was used.
The influence of ultrasonic dispersion time during the preparation of the oil/water
nanoemulsion (Step 1) and incorporation of the polymeric solution into the
nanoemulsion (Step 2) on the size and stability of the nanocapsules was evaluated.
The average hydrodynamic particle size, determined using dynamic light scattering
(DLS), was 169 = 10 nm for sonication times of 9 and 27 min in steps 1 and 2,
respectively, with no significant variation after 7 months of storage. The polydispersity
index (PDI) of the dispersions was 0.242, indicating moderate polydispersity.
Morphological analysis of the nanocapsules indicated a spherical shape and capsular
structure. The impregnation of the nanocapsule dispersion and the CS and NSO
coating solution into the fabrics was carried out in Foulard, evaluating immersion times
of 2, 30, and 60 min. It was observed that increasing the immersion time increased the
total color difference and reduced the degree of whiteness of the fabrics, and
functionalization with nanocapsules resulted in smaller changes. In vitro, release tests
indicated slower kinetics and less oil was released in to fabrics with nanocapsules. The
immersion time did not significantly influence the release behavior, however there was
a reduction in the amount released in all samples after a washing cycle. FTIR tests
confirmed the formation of capsules and their presence in the fabrics, as well as the
coating with CS and/or NSO. Based on repellency tests against Aedes aegypti
mosquitoes, protection rates of up to 75% were obtained for fabrics covered with CS
and NSO solutions and 52% for those impregnated with nanocapsules. Fabrics
functionalized with NSO followed by coating with CS and functionalized only with NSO
presented rates of 44% and 23%, respectively.and the sample size and number of
layers of the fabric influenced the effectiveness of the treatment, in addition to the
weight of the fabric. In general, the results indicate that greater availability of active
agents obtained by coating with the combined use of CS and NSO contributes to
promising results in terms of mosquito repellent functionality.

Keywords: protective textile; repellent; ionic gelation; neem; chitosan.
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1 INTRODUGAO

As doengas transmitidas por mosquitos representam uma séria ameacga a
saude publica global, incluindo condi¢des como malaria, dengue, Zika, Chikungunya
e febre amarela, todas com potencial para desencadear epidemias e afetar milhdes
de pessoas (CDC Foundation, 2017; Guarner; Hale, 2019). As diretrizes das
autoridades de saude publica sdo fundamentadas na prevengéao e no controle, visando
a reduzir a exposicado aos vetores e a disseminagao de doencas transmitidas pelas
fémeas dos mosquitos, que, ao picar para se alimentar, podem transmitir patégenos
por meio de sua saliva (Poonia; Singh, 2020; OPAS/OMS 2023).

A estratégia de repeléncia € amplamente reconhecida como uma abordagem
eficaz na prevencao de doencas transmitidas por vetores, uma vez que reduz
substancialmente o contato direto destes com os seres humanos. A maioria dos
repelentes de insetos convencionais contém compostos quimicos ativos, como DEET
(N,N-dietil-meta-toluamida), permetrina, aletrina ou picaridina (Mia et al., 2020). No
entanto, esses repelentes quimicos enfrentam desafios relacionados a toxicidade para
organismos nao alvo e questdes de resisténcia e impactos na saude humana devido
ao uso frequente (Ayinde; Morakinyo; Sridhar, 2020).

Como opcgao, para proporcionar protecao efetiva sem a necessidade de
aplicagao direta na pele, tem sido crescente a busca por alternativas naturais e
seguras. Isso tem aberto espago para o desenvolvimento de téxteis com propriedades
repelentes/inseticidas. Esses tecidos podem ser obtidos incorporando substancias
ativas em sua estrutura e tém diversas aplicagdes, incluindo redes, cortinas, téxteis
para o lar, roupas, uniformes militares e outros materiais repelentes de insetos e/ou
inseticidas (Anuar; Yusof, 2016; Chatha et al., 2019; Kakaria; Singh; Parmar, 2023).

O neem é conhecido por suas propriedades repelentes eficazes contra uma
variedade de insetos, incluindo mosquitos (Debboun; Frances; Strickman, 2014). Além
disso, sua utilizacado € considerada segura tanto para o meio ambiente quanto para a
saude humana, em comparag¢ao com repelentes quimicos tradicionais, como o DEET
(Prakash et al., 2022). Sua origem a partir da planta de neem, de crescimento rapido
e amplamente disponivel em muitas regides, promove a sustentabilidade (Oli;
Gautam, 2022). A aceitagao geral da comunidade em relagédo a produtos naturais e o

potencial adicional do neem, como propriedades antifungicas e antimicrobianas, o



13

tornam promissor para aplicagdes téxteis multifuncionais (Biswas et al., 2002; Prakash
et al., 2022).

No entanto, apesar dos beneficios, os repelentes naturais também podem
apresentar limitacbes relacionadas a durabilidade e eficiéncia do produto,
dependendo da forma de aplicagcdo e uma alternativa € a encapsulacédo desses
agentes ativos. A encapsulagao oferece uma série de vantagens, tais como a protegéo
da substancia ativa contra degradacdo prematura, a liberacdo prolongada e a
minimizacdo do contato direto com a pele, tornando-a uma alternativa altamente
desejavel (Paulo, 2020; Rossi, 2022).

Dentre os diversos polimeros que podem ser utilizados para a encapsulagao
de agentes ativos, a quitosana se destaca. A quitosana, obtida da desacetilagdo da
quitina, é um polissacarideo catidnico e, portanto, com afinidade com as fibras
celulésicas encontradas em tecidos de algodao (Cacuro, 2019). Essa propriedade
Unica da quitosana nao apenas facilita a sua aplicagédo em tecidos, mas também pode
promover uma ligacao estavel e duradoura. Além disso, a quitosana € biocompativel
e biodegradavel, o que a torna ambientalmente amigavel e adequada para diversas
aplicacdes (Shirvan; Shakeri; Bashari, 2019).

A presenca de cargas negativas na quitosana favorece a formagao de capsulas
pela técnica de gelificacao ibnica. Essa técnica é simples e consiste na formacéao de
estruturas, geralmente de dimensdes nanométricas, como consequéncia do
intercruzamento de polileletrélitos com cargas opostas. O tripolifosfato de sédio (TPP),
um dos agentes mais utilizados para formacado de capsulas de quitosana, possui
grupos fosfatos negativamente carregados que interagem com os grupos amino
protonados da quitosana (Almeida, 2019; Karlsen, 2020; Silva et al., 2022). Essa
estratégia de encapsulagdo busca ndo apenas prolongar a durabilidade do efeito
repelente, mas também contribuir para a protecdo contra doencgas transmitidas por
vetores, promovendo a segurancga, a eficacia e a sustentabilidade dos téxteis
funcionais resultantes (Martins et al., 2017).

Além de ser utilizada como material de parede para encapsulacao, a quitosana
tem sido explorada como um recobrimento em uma variedade de tecidos, introduzindo
novas propriedades e funcionalidades (Elamri et al., 2022). A sua notavel atividade
antibacteriana, por exemplo, desperta interesse em aplicacbes voltadas para a

melhoria da higiene e segurancga dos produtos téxteis (Costa et al., 2018; Mondal;
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Saha, 2019; Shirvan; Shakeri; Bashari, 2019). Além disso, gragcas as suas
caracteristicas poliméricas catiénicas unicas e as propriedades de formagao de gel e
filme, a combinacéo ou adi¢cao de outros materiais a quitosana possibilita a criagao de
tratamentos mais sofisticados e versateis, como antichamas e repelentes (Bano, 2014;
Revathi; Thambidurai, 2017; Zhou et al., 2019; Hahn et al., 2019; Wang et al., 2020).

Portanto, este estudo tem como objetivo encapsular o 6leo de neem em
nanoparticulas de quitosana para sua posterior aplicagdo em tecidos de algodéao 100
%. A funcionalizacdo via encapsulacdo sera comparada com um acabamento de
revestimento convencional, baseado na aplicagdo do 6leo de neem diretamente no
tecido ou em conjunto com uma cobertura de quitosana. Dessa forma, busca-se
proteger o agente ativo de maneira eficaz, liberando gradualmente o repelente e
mantendo sua eficacia por periodos mais longos, contribuindo para a prevengao de
doengas transmitidas por vetores, ao mesmo tempo em que possiveis inconvenientes

sao reduzidos, como manchas e amarelecimento em téxteis ou volatilidade excessiva.

1.1 OBJETIVOS

O objetivo desse trabalho foi a funcionalizagdo de substratos téxteis com d6leo
de semente de neem nanoencapsulado ou revestido com quitosana visando aplicagao

repelente/inseticida.

1.1.1 Objetivos especificos

Os objetivos especificos desse trabalho foram:

a) Desenvolver nanocapsulas de quitosana/TPP carregadas com 6leo de semente
de neem;

b) Avaliar o efeito do tempo de dispersao ultrassdnica no tamanho, disperséo de
tamanho e estabilidade das nanocapsulas;

c) Realizar a funcionalizagao de tecidos 100 % algodao de diferentes gramaturas
com 6leo de semente de neem encapsulado ou associado a um revestimento
de quitosana por meio de impregnacgao no Foulard,

d) Avaliar os efeitos do tempo de imersao e condi¢gdes de secagem e cura na
alteracao da cor e na cinética de liberacao in vitro do éleo de neem,;

e) Estudar a atividade repelente in vivo dos tecidos funcionalizados em diferentes

tamanhos de amostras.
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2 REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.1 DOENCAS TRANSMITIDAS POR MOSQUITOS

Desde a década de 1870, ja era de conhecimento da comunidade médica que
0s mosquitos podiam transmitir doengas aos seres humanos (CDC Foundation, 2017).
Segundo a Organizagdo Mundial da Saude (OMS, 2020), 17 % de todas as doencgas
infecciosas sao transmitidas por vetores, podendo ser causadas por patdégenos, como
parasitas, bactérias ou virus. Nos Estados Unidos e territérios norte-americanos,
existem mais de 200 espécies de mosquitos, porém, aproximadamente 12 deles tém
o potencial de espalhar agentes patogénicos e, consequentemente, sdo considerados
vetores de doengas (CDC, 2020). No Brasil, a quantidade exata de espécies vetoras
e nao vetoras pode variar ao longo do pais e ao longo do tempo devido a fatores
ambientais e epidemioldgicos, ndo havendo um numero indicativo.

As doencgas transmitidas por mosquitos representam uma grave ameaca a
saude publica em todo o mundo, sendo a malaria, a dengue, a Zika, a Chikungunya e
a febre amarela algumas das mais comuns (CDC Foundation, 2017; Guarner; Hale,
2019). Essas doengas tém o potencial de causar grandes epidemias e afetar milhdes
de pessoas, especialmente em regides tropicais e subtropicais. Além dos riscos a
saude humana e econémica, 0 uso excessivo de inseticidas quimicos convencionais
para controlar mosquitos vetores tem levado ao desenvolvimento de resisténcia
biolégica, tornando esses insetos mais dificeis de serem controlados e causando
consequéncias ambientais negativas (Ayinde; Morakinyo; Sridhar, 2020; Poonia;
Singh, 2020).

As doengas transmitidas por mosquitos, conhecidas como arboviroses, sédo
causadas principalmente pelos mosquitos fémeas das espécies Aedes aegypti e
Aedes albopictus, responsaveis por disseminar doengas como Chikungunya, Zika,
dengue e febre amarela (OPAS, 2023). A malaria, por sua vez, é transmitida pelo
mosquito fémea do género Anopheles (ONU, 2016). Além dessas citadas, o Quadro
1 menciona as doengas causadas pelos diferentes géneros de mosquitos.

A crescente urbanizacdo e mobilidade humana contribuem para a
disseminacgao dessas doencas, afetando mais de 4 bilhbes de pessoas em areas de
risco de dengue em todo o mundo (ONU, 2016; CDC, 2023). A Figura 1 apresenta um
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esquema informando as areas com risco de infecgdo de dengue, de acordo com o

Centro de Controle e Prevencao de Doengas (CDC) dos Estados Unidos.

Quadro 1 - As doengas causadas por diferentes géneros de mosquitos

Vetor Género Doenca causada Tipos de patégeno
Culex Encefalite japonesa Virus
Culex Filariose linfatica Parasita
quinquefasciatus |Febre do Nilo Ocidental | Virus
Chikungunya Virus
Aedes Dengue Virus
Mosquito | Aedes aegypti Febre do Vale do Rift |Virus
Febre Amarela Virus
Zika Virus
Anopheles
Anopheles Malaria Parasita
stephensi

Fonte: Adaptado de Xin e Wang (2018), OMS (2020) e Kakaria, Singh e Parmar (2023)

Figura 1 - Mapa de areas com risco de dengue

¥ Risco de dengue frequente ou continuo
Risco de dengue esporadico ou incerto

Sem evidéncias de risco de dengue

Fonte: Adaptado de CDC (2023)

Dados epidemiologicos tém evidenciado o aumento expressivo do numero de
casos e o impacto dessas doengas em diferentes regides do mundo. A incidéncia da
dengue, por exemplo, aumentou drasticamente de 500 mil casos em 2000, para 5,2
milhdes em 2019 (ONU, 2023). O Brasil lidera o numero de casos de dengue e malaria

em relagdo aos demais paises da regido das américas. Somente no ano de 2020
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foram relatados mais de 1,6 milhdo de casos de dengue na regido, com o Brasil
registrando 65 % desses casos e 95 % das notificagdes de Chikungunya (ONU, 2020).
Em 2022, até novembro, foram contabilizados mais de 1,3 milh&o de casos provaveis
de dengue no Brasil, representando um aumento de 182 % em relacdo ao mesmo
periodo no ano anterior (UNICEF, 2022). Em 2023, ocorreram mais de 5,5 milhdes de
casos, enquanto s6 nas primeiras quatro semanas de 2024, de acordo com a OMS, o
pais atingiu 262.247 ocorréncias (ONU, 2024). Segunda a OPAS (2024), nas
primeiras cinco semanas de 2024, a regido das américas teve aumento de 157% em
comparagao com o mesmo periodo em 2023 e 225 % em comparagao com a média
dos ultimos 5 anos na regiao.

As mudancas climaticas influenciam a disseminagao dessas doencas, pois
temperaturas mais altas e maior umidade proporcionam condi¢cdes mais favoraveis a
reproducao dos mosquitos vetores, aumentando o risco de surtos (CDC Foundation,
2022; OPAS, 2023). Dessa forma, esforgcos de controle sdo essenciais para a
erradicagao dos vetores e combater a disseminagao dessas doengas (Chagas et al.,
2023). Medidas simples, como eliminar criadouros de mosquitos e utilizar repelentes
e inseticidas, ou materiais tratados com eles, podem ajudar a reduzir a exposi¢ao ao
vetor e a propagagao das doencgas transmitidas por mosquitos (Brasil, 2023; EPA,
2023; OPAS, 2023).

As recomendagbes da OPAS/OMS (2023) para prevenir e/ou controlar a
infestacdo de vetores é pautada essencialmente em uso de diversas intervencoes,
com frequéncia em combinagao estratégicas e de maneira sinérgica. Seja com o uso
de larvicidas, pulverizantes inseticidas para os mosquitos adultos, medidas
preventivas individuais, como repelentes com uso estritamente de acordo com as
instrugdes do rétulo do produto, mosquiteiros, impregnados ou ndo com inseticida,
dentre outros.

O desenvolvimento de resisténcia bioldgica aos inseticidas convencionais
aumenta a urgéncia de encontrar alternativas eficazes e ecologicamente corretas. A
busca por novos compostos mosquicidas e a implementacdo de medidas preventivas
sao essenciais para reduzir o impacto dessas doengas e garantir a seguranga da

populacio.
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2.2 MECANISMO DE ACAO REPELENTE

O sucesso de um mosquito reside em sua habilidade de localizar e se
aproximar de um hospedeiro potencial, avaliar a qualidade da fonte de alimento e
iniciar a alimentacédo sem alertar o hospedeiro de sua presencga (Paluch; Bartholomay;
Coats, 2010). Esse processo € executado com precisao para assegurar o crescimento
e a reprodugao do mosquito.

Os mosquitos usam o olfato como um meio primario para detectar seus
hospedeiros e sdo mais ativos no inicio da manha e ao anoitecer, tornando esses
periodos de maior risco de picadas para algumas espécies (Raji et al., 2019; Maia,
2020; OPAS, 2023). Os maiores indices de infestagdo de mosquitos adultos ocorrem
durante os verdes e os menores no inverno (Ferreira et al., 2017). A fémea do
mosquito necessita do sangue em seu organismo para adquirir proteinas e
amadurecer seus ovos, impulsionando seu ciclo de vida (SES MG, 2023). Durante a
alimentacgao, ela libera saliva na area de picada, contendo proteinas que podem
causar reagdes alérgicas em algumas pessoas, como inchago, coceira e urticaria.
Para individuos mais sensiveis, podem ocorrer bolhas, hematomas ou reacdes
inflamatdrias acentuadas. Além disso, se 0 mosquito estiver abrigando um patdgeno,
como virus, protozoarios ou nematodides, ha possibilidade de transmissdo aos
humanos por meio da saliva (Poonia; Singh, 2020).

A estratégia de repeléncia € amplamente reconhecida como uma abordagem
eficaz para a prevencdo de doencas transmitidas por vetores, uma vez que sua
aplicacao reduz significativamente o contato direto entre seres humanos e vetores.
Sua utilizacdo é recomendada por organizagdes de saude e controle de doencas,
como a Organizagao Mundial da Saude (OMS), os Centros de Controle e Prevengao
de Doengas (CDC) e outros 6rgaos de saude nacionais e mundiais que tratam da
saude publica.

O conhecimento do mecanismo de acdo dos repelentes de insetos é
fundamental para compreender sua eficacia na prevencado de doencas transmitidas
por mosquitos (Poonia; Singh, 2020). Esses produtos sao formulados para atuar como
uma barreira quimica entre os mosquitos e a pele exposta, diminuindo a probabilidade
de picadas e, consequentemente, de transmiss&o de patogenos (EPA, 2023).

Os repelentes de mosquitos operam por meio de dois mecanismos principais:

o modo olfativo e o modo tatil. No modo olfativo, também conhecido como repeléncia
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a transpiragao, os poros de detecgcédo de umidade nos mosquitos, que sao usados para
localizar fontes vivas, sao bloqueados, evitando assim a localizagdo dos seres
humanos (Patil; Patil, 2022). Por outro lado, o modo tatil envolve a acdo de
substancias repelentes no sistema nervoso dos mosquitos, induzindo confusao e
desorganizagao em seu comportamento antes que possam efetuar a picada. Esse
modo também é denominado repeléncia de contato direto, pois afasta os insetos da
superficie, impedindo que se alimentem de sangue humano (Gupta; Gupta, 2019).
Geralmente, os mosquitos sdo atraidos por corpos quentes e umidos que emitem
dioxido de carbono (Debboun; Frances; Strickman, 2014). No entanto, ao bloquear os
orificios de detecgdo de umidade no modo olfativo e causar desorientagdo no modo
tatil, os repelentes minimizam o contato entre mosquitos e seres humanos, reduzindo
assim a ameaca de picadas e transmissao de doencgas.

A maioria dos repelentes de insetos contém compostos quimicos ativos, como
DEET (N,N-dietil-meta-toluamida), permetrina, aletrina ou picaridina, que afetam o
olfato dos mosquitos, interferindo em sua habilidade de localizar seus hospedeiros
através do dioxido de carbono, do acido latico e de outros compostos quimicos
liberados pelo corpo humano (Debboun; Frances; Strickman, 2014; Xin; Wang, 2018;
Mia et al., 2020; CDC, 2023). Esses compostos atuam de forma a mascarar o odor
humano ou emitir um cheiro desagradavel para os insetos, dificultando a localizagao
do hospedeiro e, assim, reduzindo a probabilidade de picadas (Debboun; Frances;
Strickman, 2014; Xin; Wang, 2018). No entanto, os repelentes quimicos enfrentam
desafios relacionados a toxicidade para organismos nao-alvo, usabilidade na
presenca de pessoas asmaticas ou com alergias respiratorias, formigamento,
queimacgao e coceira na pele, reducao da aceitagdo do consumidor e o potencial para
insetos desenvolverem resisténcia a certos produtos quimicos (Paluch; Bartholomay;
Coats, 2010; FIOCRUZ, 2015; Webb; Hess, 2016; ANVISA, 2020; Ayinde; Morakinyo;
Sridhar, 2020; Mia et al., 2020; Vargas et al., 2022).

Nos ultimos anos, pesquisadores tém se dedicado a encontrar alternativas
ecologicamente corretas e economicamente viaveis para combater os mosquitos
vetores (Chatterjee et al., 2023). Ha um longo histdrico de utilizagdo de plantas como
medida de protegdo. Alguns repelentes de insetos utilizam ingredientes naturais, como
Oleos de citronela, eucalipto, neem, tomilho, alecrim, citronela cravo, limao ou hortela-

pimenta, que tém propriedades repelentes, associadas a presenga de pequenas
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quantidades de isoprendides (Xin; Wang, 2018; Patil; Patil, 2022; Kakaria; Singh;
Parmar, 2023). Compostos especificos, como eugenol, limoneno e azadiractina,
presentes em materiais vegetais, podem atuar afetando os sentidos dos mosquitos,
assim como os repelentes quimicos sintéticos (Chatterjee et al., 2023). Eles tém a
capacidade de mascarar odores, interferir nos receptores sensoriais dos insetos ou,
até mesmo, causar um efeito irritante na pele dos insetos, fazendo com que eles se
afastem ou evitem entrar em contato com o hospedeiro. Esses repelentes, de efeito
irritante, ndo necessariamente evitam que o0s insetos se aproximem, mas
desencorajam as picadas devido a irritagao causada (Debboun; Frances; Strickman,
2014). Além disso, esses compostos naturais tém sido explorados como alternativas
ecologicamente corretas e menos toxicas, oferecendo uma abordagem mais
sustentavel para a protegdo contra picadas de insetos e prevencao de doencas
(Kantheti; Rajitha; Padma, 2020; Kidile; Sharma, 2022).

Nem todos os repelentes sdo igualmente eficazes contra todos os tipos de
insetos, e essa informacédo é crucial para orientar a escolha do repelente mais
adequado em diferentes situagdes e ambientes (Debboun; Frances; Strickman, 2014).
A eficacia das substancias repelentes, sejam sintéticas ou naturais, pode variar de
acordo com a concentracao do ingrediente ativo, a duracao da protecao oferecida e o
tipo de mosquito presente na regido (Kuri-Morales et al., 2017; Teli; Chavan, 2017;
Devi; Pandey, 2020; Endris; Govindan, 2021). Além disso, fatores individuais, como a
transpiracédo, podem afetar a durabilidade da protegéao (EPA, 2023).

Apesar de serem uma ferramenta valiosa na prevengdo de doencas
arboviroses e malaria, os repelentes de insetos nao fornecem protecao absoluta e nao
devem ser considerados a unica medida de prevencdo. A implementacao de
estratégias combinadas, como modificacdo ambiental, controle bioldgico, controle
fisico e controle quimico, é essencial para assegurar uma protecao completa e efetiva
contra doengas transmitidas por mosquitos (Maia, 2020; Kakaria; Singh; Parmar,
2023). Essas estratégias abrangem o uso de roupas de mangas compridas e calgas,
instalagao de telas nas janelas, eliminagdo de possiveis criadouros de mosquitos e o
controle dos vetores em areas de alta incidéncia (Poonia; Singh, 2020; Opas, 2023).
Além disso, outros métodos amplamente adotados para prevenir a presenca de
mosquitos incluem a aplicacdo de inseticidas no interior de residéncias e edificios,

conhecida como pulverizagao residual interna, a realizagdo de fumigagdes, o uso de
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barreiras de ar, a utilizagao de raios ultrassénicos, entre diversas opg¢des disponiveis
(Choudhury, 2017). Ao adotar tais medidas em conjunto, é possivel reduzir
significativamente o risco de infec¢gdes e garantir uma protegdo abrangente contra

essas doengas potencialmente graves.

2.3 OLEO VEGETAL E O NEEM

O uso de repelentes quimicos para o controle de insetos e artropodes tem
gerado preocupagdes em relagdo ao meio ambiente e a seguranga de seres humanos,
animais e espécies aquaticas. Além disso, o desenvolvimento de resisténcia por parte
dos insetos € um problema cada vez mais comum, especialmente com o0 uso de
inseticidas sintéticos a base de piretroides. Essa resisténcia é capaz de alterar o
tempo de resposta ou fazer com que haja um aumento na concentragédo dos produtos
aplicados (Chatterjee et al., 2023). Nesse contexto, ha uma tendéncia crescente em
usar produtos naturais como alternativa aos repelentes quimicos.

Ao contrario dos repelentes quimicos, os produtos naturais sdo considerados
seguros e ecologicamente corretos, por nao produzirem subprodutos prejudiciais ao
meio ambiente (Poonia; Singh, 2020). No entanto, & importante notar que a eficacia
e a seguranca desses produtos dependem da sua formulagao e concentragao, assim
como ocorre com os repelentes quimicos (Devi; Pandey, 2020; Singh; Sheikh, 2022).
Além disso, cabe ressaltar que esses produtos podem nao proporcionar a mesma
protecdo prolongada que alguns repelentes quimicos convencionais, devido a
volatilidade e sensibilidade a luz, calor e pH.

Varios estudos indicam substancias naturais, como os 6leos de capim-limao,
de eucalipto, de cravo, de hortela-pimenta e de neem, como eficazes para uso em
repelentes de mosquitos (Xin; Wang, 2018; Asadollahi et al., 2019).

E interessante notar que a maioria das plantas utilizadas como repelentes
também é empregada como aromatizante em alimentos ou na industria de perfumes,
0 que pode justificar a associagcado desses 6leos como alternativas naturais e mais
seguras ao DEET (Maia; Moore, 2011). Entretanto, nem todos os repelentes naturais
podem ser considerados igualmente seguros, podendo oferecer riscos em termos de
sensibilidade/irritacdo da pele, fototoxicidade e, em alguns casos, potencial
carcinogénico (Agnihotri et al., 2019; (Gupta; Gupta, 2019).
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De acordo com a ANVISA (2020), os inseticidas chamados “naturais”, como as
velas, os odorizantes de ambientes, os limpadores e o0s incensos, a base de citronela,
andiroba, 6leo de cravo, entre outros, ndo possuem comprovagao de eficacia. No
entanto, o 6leo de neem, que possui a substancia azadiractina, é aprovado para uso
em inseticidas, desde que o produto esteja registrado. As caracteristicas e

propriedades deste o6leo, utilizado neste estudo, séo detalhadas no subitem a seguir.

2.3.1 Neem

A Azadirachta indica, mais conhecida como a arvore do neem, pertence a
familia Meliaceae. Originaria das regides tropicais, essa arvore é reconhecida por sua
excepcional adaptabilidade e resisténcia em diversos ambientes (Rojas-Sandoval;
Acevedo-Rodriguez, 2022). Seu crescimento robusto é evidenciado pela sua
capacidade de prosperar em altitudes que podem atingir até 1500 m e diferentes tipos
de solo (Benelli et al., 2017). Além disso, a arvore do neem possui capacidade de
adaptacdo a amplas variagbes de temperatura, com sua resisténcia abrangendo de 0
a 49°C, e exibindo uma notavel resposta a niveis variados de precipitagdo
pluviométrica (Oli; Gautam, 2022; Neem Foundation, 2023).

Apesar de ser frequentemente cultivada por suas caracteristicas ornamentais
e sombreamento, as folhas, cascas, flores, semente e 6leo de neem apresentam
potencial para diversas aplicagdes (Mujallid, 2019). Suas partes sao utilizadas em
varias industrias, como farmacéuticas, desinfetantes, biopesticidas, cosméticos,
téxteis e industrias de borracha, além de produtos agricolas, sabao e produtos
veterinarios (Oli; Gautam, 2022; Prakash et al., 2022; Singh; Dongre, 2022).

A arvore de neem (Figura 2) possui mais de 300 constituintes quimicos
identificados em suas varias partes, sendo que as maiores concentragdes desses
compostos ativos estdo contidas nas sementes, com cerca de 100 fitoconstituintes
biologicamente ativos (Alzohairy, 2016; Pascoli et al., 2019; Alba et al., 2023). Esses
constituintes abrangem uma ampla gama de compostos bioativos, incluindo
triterpendides, limondides, flavonoides, antioxidantes e acidos graxos (Prakash et al.,
2022).
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* Fonte: Thorat (2020) e Plantei Garden Center (2024)

O Quadro 2 apresenta os principais constituintes do neem e suas atividades
bioldgicas. Cada um desses componentes desempenha um papel unico e importante
nas propriedades terapéuticas e inseticidas do neem, contribuindo para sua eficacia e

versatilidade.

Quadro 2 - Constituintes do neem e suas atividades bioldgicas

Constituinte Usos terapéuticos
Azadiractina | Repelente de insetos
Gedunin Vasodilatador, antimalarico, anticancer

Nimbidina Anti-inflamatdrio, antifungico, hipoglicEmico, antibacteriano

Anti-inflamatério, antipirético, anti-histaminico, antifungico,
Nimbin antisséptico

Nimbolide Anticancerigeno, antimalarico

Quercetina Antioxidante

Salanin Repelente de insetos

Fonte: Adaptado de Biswas ef al. (2002) e Prakash et al. (2022)

No conjunto desses componentes, destaca-se a presenga proeminente da
azadiractina, um triterpendide da classe dos limondides (Debboun; Frances;
Strickman, 2014). Esta substancia presente predominantemente nas sementes da
arvore de neem, constitui aproximadamente de 0,2 % a 0,6 % da massa total, podendo
ser extraida através do processo de obtencdo do 6leo de neem a partir dessas
sementes (Devi; Maji, 2011; Costa, 2014).

A obtencao do 6leo de neem pode ser realizada por dois métodos distintos a

partir das sementes secas: a prensagem a frio ou a extragdo com solvente



24

(Roychoudhury, 2016). A técnica de extragcdo com solvente apresenta o risco de
prejudicar a integridade quimica dos compostos bioativos presentes de forma que a
técnica de prensagem a frio € mais indicada para aplicagdes que dependem dos
componentes volateis, como em pesticidas e inseticidas. (Khanam et al., 2017;
Roychoudhury, 2016; Poonia; Singh, 2020).

O d6leo de semente de neem (NSO), que € um 6leo ndo comestivel, possui uma
cor entre marrom esverdeado e amarelo acastanhado, e € uma combinagao do 6leo
essencial e acidos graxos, sendo que estes ultimos podem compreender até 50 % da
massa total da semente (Rukmini, 1987; Stoytcheva, 2011; Khanam et al., 2017;
Affincy; Ramakrishnan, 2021). A presencga desses constituintes de gordura no 6leo é
crucial para a preservagao dos limondides, e, por conseguinte, para a manutencao da
bioatividade destes compostos (Benelli et al., 2017).

A composicao quimica do NSO é complexa, sendo rica em terpendides,
limondides e compostos volateis de enxofre, que conferem um carater amargo/acre e
um aroma que remete a alho e enxofre (Roychoudhury, 2016; Neem Foundation,
2023). Entretanto, esse aroma peculiar limita seu uso em algumas aplicagdes (Affincy;
Ramakrishnan, 2021). Além disso, o NSO contém vitamina E e outros aminoacidos
essenciais (Stoytcheva, 2011).

A qualidade do dleo esta intrinsecamente ligada a sua composi¢cao, a qual
exerce influéncia direta sobre suas propriedades. Outro ponto importante € que a
temperatura desempenha um papel consideravel na qualidade do NSO, pois essa
qualidade tende a diminuir a medida que a temperatura aumenta. Indica¢des de baixa
qualidade do NSO podem ser identificadas através do aumento nos valores de acido,
saponificagcdo e peroxido, além da redugcao do valor de iodo quando submetido a
temperaturas elevadas (Roychoudhury, 2016).

A azadiractina, cuja estrutura é apresentada na Figura 3, esta presente em
quantidades substanciais no 6leo de neem, resultando em atividade contra diversos
insetos, incluindo mosquitos, pulgas, acaros, besouros e moscas. Esse composto
desempenha ndo somente o papel de repelente e inseticida, cuja agao foi relatada
pela primeira vez por Sharma, Ansari e Razdan (1993), mas também apresenta

propriedades antifungicas, antivirais e antibacterianas.
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Figura 3 - Estrutura quimica da azadiractina

Fonte: De et al. (2013)

Tratando-se dos insetos, a azadiractina pode interferir em diferentes processos
fisiologicos. As formulagbes de semente de neem podem romper ou inibir o
desenvolvimento de ovos e larvas de insetos, bloquear a mudancga de pele de larvas
e ninfas, romper o acasalamento e a comunicagao sexual, repelir larvas e insetos
adultos, impedir a fémea de botar ovos, esterilizar os adultos, envenenar larvas
adultas, impedir a alimentagédo e inibir a formacdo de quitina (Stoytcheva, 2011;
Oliveira, 2015; Singha; Singhal, 2006; Chaudhary, 2017; Paula; Ribeiro; Samuels,
2017; Bekele, 2018; Chatterjee et al., 2023).

Apesar de todo o impacto nocivo da azadiractina aos insetos, dentre varios
inseticidas a base de plantas, o 6leo de neem é o menos téxico para os seres humanos
e tem baixa toxicidade contra organismos benéficos, como abelhas, e espécies
aquaticas (Boeke et al., 2004; Brahmachari, 2004; Roychoudhury, 2016; Prakash et
al., 2022; Vithalkar; Kaiwartya; Patel, 2023).

A azadiractina possui rapida degradagao por microrganismos e exposi¢cao a
luz, tanto no solo quanto na agua e nas plantas. A meia-vida da azadiractina varia de
acordo com as condi¢des ambientais, sendo de 3 a 44 dias no solo, 48 minutos a 4
dias na agua e de 1 a 2,5 dias nas folhas das plantas. Os demais componentes do
Oleo de neem também sdo decompostos por microbios em ambientes de solo e agua
(Krzyzaniak; Simmons; Shepard, 2016; Benelli et al., 2017).

No estudo de Shivakumar et al. (2010), uma rede multiflamento de poliéster
tratada com azadiractina mostrou que Aedes Aegypti apresentou uma maior taxa de

mortalidade em concentragées mais baixas (LCso - 46,606 ppm; LCog - 323,815 ppm),
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enquanto Culex Quinquefasciatus foi mais suscetivel a doses comparativamente mais
elevadas (LCso - 77,774 ppm; LCo9 - 462,363 ppm).

A pesquisa realizada por Ayinde, Morakinyo e Sridhar (2020) investigou a
repeléncia e os efeitos bioinseticidas do 6leo de Azadirachta indica em Anopheles
Gambiae, utilizando porquinhos-da-india previamente tratados com 6leo misturado
com parafina em concentracdes de 10 a 40 % (v/v). Os testes de repeléncia mostraram
uma protecao significativa contra os mosquitos adultos em todas as concentragoes,
sendo o efeito mais pronunciado observado com 40 % (v/v) de extrato do éleo de
neem em parafina, alcangando 95 % de repeléncia em 4 horas de exposi¢ao. O éleo
de neem demonstrou uma atividade inseticida multifuncional, proporcionando uma alta
taxa de protegéo (92-100 %) contra Anopheles Gambiae.

Taheri et al., 2020 compararam a eficacia do 6leo de neem e do DEET contra
Anopheles Stephensi, usando voluntarios para aplicagao na pele, demostrando que o
6leo de neem em nanoemulsao proporcionou uma protec¢ao significativamente mais
duradoura do que o 6leo de neem prensado a frio convencional (n&o formulado). O
oleo de neem foi formulado em doses de 77 ug/cm? e o DEET em 308 ug/cm?. A
formulacao de 6leo de neem em nanoemulsdo aumentou seu tempo de proteg¢ao de
0,5 h para 4 h e o tempo até a falha de 1,5 h para 5,5 h, em comparacao ao 6leo de
neem nao formulado. Enquanto, o tempo de protecdo de 6 h e o tempo de falha de
7,30 h foram obtidos para DEET.

Esses estudos, preocupados com a seguranga dos agentes sintéticos,
buscaram alternativas utilizando o neem como potencial repelente de mosquitos
transmissores de doencgas, e encontraram resultados promissores.

Entretanto, ha fatores que podem dificultar o seu uso. Por exemplo, alergias de
contato (dermatite) quando aplicado diretamente e em excesso, alta volatilidade dos
seus componentes e degradacao da azadiractina quando exposta a variagao de pH,
luz e calor (Shivakumar et al., 2010; Costa, 2014; Debboun; Frances; Strickman, 2014;
Groot; Jagtman; Woutersen, 2017). Também ha a necessidade de concentragdes
relativamente altas para obter alta mortalidade, quando utilizado sozinho
(Schmutterer, 1990).
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2.4  TEXTEIS COM EFEITO INSETICIDA

A maioria dos repelentes, como logbes, cremes, sprays ou solugdes, requer
aplicacédo direta na pele humana. Além disso, essas formulagdes tém eficacia e
durabilidade limitadas, o que torna necessario reaplica-las frequentemente ou
substitui-las (Kakaria; Singh; Parmar, 2023). No entanto, apesar de geralmente ser
considerado seguro para o uso humano, esses repelentes aplicados diretamente na
pele podem levar a irritacdo e ressecamento da pele (Xin; Wang, 2018). Em resposta
a essas questdes, houve um avancgo na criacdo de téxteis repelentes de mosquitos
como uma alternativa para proporcionar protegdo efetiva sem a necessidade de
aplicagao direta na pele.

Materiais téxteis repelentes de insetos sdo usados como uma barreira protetora
contra picadas de artrépodes e doengas transmitidas por eles. Esses produtos podem
incluir redes, cortinas, téxteis para o lar, roupas, uniformes militares e outros materiais
repelentes de insetos e/ou inseticidas (Anuar; Yusof, 2016; Chatha et al., 2019;
Kakaria; Singh; Parmar, 2023). Geralmente, os téxteis repelentes de insetos sao
obtidos incorporando substancias inseticidas ou repelentes, sintéticas ou naturais, no
substrato. Uma vantagem importante dos téxteis repelentes de insetos com
componentes naturais € sua natureza eco amigavel e biodegradavel, minimizando o
impacto ambiental (Poonia; Singh, 2020).

O uso de tratamento inseticida de roupas militares com inseticidas piretroides
sintéticos, geralmente permetrina, foi sugerido pela primeira vez na década de 1970
(Debboun; Frances; Strickman, 2014). Nos ultimos anos, diversos estudos tém
relatado o uso de mosqueteiros com inseticidas piretréides sintéticos (Chatha et al.,
2019; Figueira, 2022). Entretanto, o desenvolvimento de resisténcia nos mosquitos
vetores aos inseticidas usados no tratamento € um possivel impedimento para o
sucesso dos mesmos, além problemas de odor, oleosidade ou mudangas de cor no
tecido (Debboun; Frances; Strickman, 2014; Anuar; Yusof, 2016; Ayinde; Morakinyo;
Sridhar, 2020).

Nos Estados Unidos, de acordo com as diretrizes da EPA (2023), a permetrina
€ atualmente o unico repelente de insetos autorizado para o tratamento de roupas em
instalagcdes industriais, sendo classificadas como produtos pesticidas. Ja no Brasil,
nao ha uma determinagao especifica sobre os produtos que podem ser utilizados. De

acordo com o posicionamento da Agéncia Nacional de Vigilancia Sanitaria (ANVISA),



28

a regularizacao de repelentes ou inseticidas aplicados em tecidos deve ser feita como
saneantes. Além disso, é necessario apresentar estudos de irritagdo, sensibilizagao
cutanea e fotossensibilizacdo, quando houver contato do ativo com a pele.

Existem duas categorias principais para esses materiais: inseticidas e
repelentes. No Brasil, as regulamentacgdes, incluindo as Resolugées da ANVISA,
permitem classificar os produtos repelentes como saneantes ou cosméticos,
dependendo do tipo de uso: os produtos cosméticos sao aplicados externamente no
corpo humano, enquanto os produtos saneantes sio utilizados em ambientes e
superficies inanimadas. Por outro lado, os inseticidas sao classificados
exclusivamente como saneantes de acordo com a legislagdo brasileira (ANVISA,
2019).

O uso de agentes inseticidas em produtos téxteis promove uma barreira
protetora contra mosquitos, mantendo-os afastados. Agentes inseticidas sintéticos ou
naturais, podem ser incorporados ao material durante diferentes estagios de
fabricagdo, como na preparagao de fibras, fios, tecidos e roupas (Xin; Wang, 2018;
Lundin et al., 2022). No entanto, a eficiéncia do produto e durabilidade varia de acordo

com o tipo de aplicacao realizada.

2.5 TIPOS DE FUNCIONALIZACAO DE SUBSTRATOS TEXTEIS

Téxteis repelentes fazem parte do grande grupo dos téxteis funcionais, que sao
materiais téxteis projetados para desempenhar fung¢des especificas, além das
caracteristicas tradicionais, como conforto e aparéncia. Esses téxteis sao
desenvolvidos por meio de tratamentos, acabamentos ou incorporagdo de materiais
que conferem essas propriedades especiais, como repeléncia de insetos, protecao
UV, propriedades antibacterianas, controle de odor, isolamento térmico, entre outras
(Rahman; Tumpa, 2023). Entretanto, ao agregar valor através dessas novas
propriedades, € importante que a caracteristica original dos proprios materiais téxteis
nao seja prejudicada.

No desenvolvimento de produtos téxteis repelentes, é importante estabelecer
uma harmonia entre o tipo de fibra e 0 composto repelente a ser integrado, de forma
a ndo comprometer as caracteristicas originais dos materiais téxteis em si (Enukoha;
Hassandoust; Talbalaghi, 2023). Tais produtos, para ganhar aceitagdo no mercado,

devem possuir caracteristicas como a capacidade de repelir uma ampla variedade de
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especies de insetos, serem atdxicos e ndo irritantes para a pele, serem inodoros para
0s humanos e ao mesmo tempo desagradaveis para os mosquitos. Além disso, devem
apresentar resisténcia a agua (lavagem), boa durabilidade sob atrito e abrasdo e
serem de baixo custo (Bezerra; Silva; Lis, 2019). A Figura 4 apresenta as principais

caracteristicas de um artigo téxtil intitulado como repelente de insetos.

Figura 4 - Caracteristicas de um artigo téxtil repelente de insetos

N
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@: insetos

Durabilidade Téxtil funcional
\

Liberacdo
prolongada

Fonte: Adaptado de Bezerra, Silva e Lis (2019)

Visando a obter tais caracteristicas, diversas técnicas podem ser utilizadas
para incorporar agentes repelentes de mosquitos em tecidos. Estas podem ser
resumidas em quatro principais técnicas convencionais de acabamento téxtil, que sao:
absorg¢ao, incorporagdo, revestimento e encapsulamento (micro e nano) (Anuar;
Yusof, 2016; Xin; Wang, 2018; Poonia; Singh, 2020; Kakaria; Singh; Parmar, 2023).

A técnica de absorgcao envolve a aplicagao direta de agentes repelentes por
meio de métodos como pulverizagéo, imerséo, exaustdo ou o processo de pad-dry-
cure nos tecidos (Anuar; Yusof, 2016). A incorporagdo envolve o pré-tratamento
durante a fabricagcdo ou tingimento, onde os agentes repelentes sédo integrados ao
préprio material téxtil. O revestimento envolve a aplicagdo de uma camada de agente

funcional sobre as fibras téxteis, podendo ser recoberto por uma camada polimérica,
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proporcionando protecdo, ou, até mesmo, incorporado diretamente na solugao
polimérica (Poonia; Singh, 2020).

Ja o encapsulamento é uma técnica na qual as substancias repelentes séo
encapsuladas em capsulas de tamanho micrométrico ou nanométrico, que sao entéo
misturadas a solugdo de ligagcdo com o substrato téxtil, visando obter maior
durabilidade do efeito por meio de uma liberagao prolongada do agente encapsulado
(Paulo, 2020; Rossi, 2022). Devido ao pequeno didmetro, o nanoencapsulamento &
considerado uma técnica avancada de encapsulacdo que permite uma maior
penetracao nos tecidos, melhor eficiéncia na liberagdo dos agentes repelentes e pode
oferecer vantagens especificas em termos de estabilidade, durabilidade e interacéo
com as fibras téxteis, sem afetar a respirabilidade e a sensag¢do ao toque (Santos et
al., 2022).

O Quadro 3 apresenta alguns estudos realizados nos ultimos anos, visando a
obtencao de téxteis repelentes de insetos e/ou inseticidas.

No levantamento realizado, observa-se a viabilidade de funcionalizacdo de
substratos em diferentes etapas do processo de fabricagao, incluindo a preparagao de
fibras, fios e tecidos. No entanto, ha certas limitacbes a serem consideradas.
Geralmente, a maioria das substancias repelentes de insetos é a base de 6leo,
tornando necessario o desenvolvimento de um agente repelente de insetos a base de
agua para o tratamento téxtil (Xin; Wang, 2018).

Analisando os trabalhos apresentados, evidencia-se que os resultados mais
promissores surgem a partir da incorporagao de compostos sintéticos durante a etapa
de extrusdo do fio ou incorporacado destes elementos no acabamento dos tecidos.
Contudo, tais repelentes sintéticos, apesar de possuirem durabilidade notavel,
enfrentam restricdes devido aos seus efeitos toxicos (Patil; Patil, 2022; Kakaria; Singh;
Parmar, 2023). Além disso, a aplicagao de DEET em elastano, viscose e acetato pode
ocasionar danos as fibras, devido ao conteudo quimico, afetando sua durabilidade e
integridade (Brown; Hebert, 1997; Anuar; Yusof, 2016). No entanto, é segura para
tecidos de algodao, |a e poliamida, mas devem ser usados com cautela por causa de
seus impactos prejudiciais como alergia, dermatite e efeitos colaterais
cardiovasculares e neurologicos (Anuar; Yusof, 2016; Patil; Patil, 2022; Kakaria;
Singh; Parmar, 2023).
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(continua)
_ Agente ativo
(Oleos essenciais/ Género de Substrato Técnica de Método de a
. N . o o~ Resultado Referéncia
extratos/componentes| mosquito textil funcionalizagao avaliagao
sintéticos)
Repeléncia de 40-64 %.
Jasmim: Fraca eficacia
OEs de cravo, cedro, . . .
_ ' Eucalipto: Inibidor alimentar Khanna e
eucalipto, hortela- Nao Tecido de Complexos de Teste de o .
_ N _ . _ . Cravo: Inibidor alimentar Chakraborty
pimenta, lavanda e especificado |algodao inclusao gaiola _
_ _ Lavanda: Repelente potencial (2018)
jasmim . _
Hortela-pimenta: Repelente potencial
Cedro: Inseticida de mosquitos
Tecido
_ algodéo e Deposigéo assistida . Mosurkal et al.
Permetrina Aedes o Teste de tubo |98 % Mortalidade
poliamida por plasma (2020)
(50:50)
Nao Tecido de Teste de o Singh e Sheikh
DEET-NH2 . o Exaustao . 100 % Repeléncia
especificado |poliamida 6 gaiola (2022)
Extrato metandlico de  |N&o Tecido de Teste de o Devi e Pandey
A N _ Exaustédo . 85 % Repeléncia
caléndula especificado |algodao gaiola (2020)
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(continuacéo)

Agente ativo

(Oleos essenciais/ Género de Substrato Técnica de Método de a
. N . o .~ Resultado Referéncia
extratos/componentes| mosquito téxtil funcionalizagao avaliagao
sintéticos)
. Teste do cone
Extrato metandlico de Malha de Exaustao e 49,3-85,6 % Parvez et al.
. Aedes e teste da . .
hortela-pimenta e alho algodao Pad-dry ol Repeléncia e mortalidade (2023)
gaiola

Poli(etileno-

co-vinil

acetato)

53-100 % (DEET)
o (EVA), Teste de o Mapossa et al.

DEET e Icaridina Anopheles o Extruséo . 46-100 % (Icaridina)

polietileno gaiola o (2019)

. . Repeléncia

linear de baixa

densidade e

argila organica

Fibras
Polietileno de
_ bicomponentes Teste de o Sibanda et al.
DEET Anopheles |alta densidade| = _ . . 90 % Repeléncia
Fiacdo por fusao gaiola (2018)

e EVA

termoplastica
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(continuacéo)

Agente ativo

(Oleos essenciais/ Género de oy Técnica de Método de a
. Substrato téxtil . o~ . Resultado Referéncia
extratos/componentes| mosquito funcionalizagdo | avaliagao
sintéticos)
Repeléncia.
Pad-dry:
Tecido Cambraia . .
_ . B 72-84 % (tecido Cambraia) o
. (linho ou algodao) Formulagao Teste de . Rastogi, Jain e
Oleo de neem Culex . . 68-81 % (tecido Casement) .
Tecido Casement Pad-dry e Spray |gaiola s Negi (2022)
ray:
(linho ou algodéo) Pray . _
60-66 % (tecido Cambraia)
64-70 % (tecido Casement)
Extrato aquoso de broto Repeléncia
de bambu e extrato Nao . Teste de Melhores resultados para o neem, |(Kidile e
o - Tecido de algoddo  |Imerséo . . . o
metandlico de neem especificado gaiola tanto com o tecido ainda umido Sharma (2022)
folhas quanto seco
Repelente comercial de Malha de poliamida e Teste de o Halbkat et al.
) _ . _  |Aedes Infuséo _ 100 % Repeléncia
oleo de eucalipto liméo elastano (80:20) gaiola (2019)




Quadro 3 - Estado da arte dos téxteis repelentes e/ou inseticidas

34

(continuacéo)

Agente ativo

(Oleos essenciais/ Género de Substrato Técnica de Método de a
. N . o .~ Resultado Referéncia
extratos/componentes| mosquito textil funcionalizagao avaliagao
sintéticos)
Mortalidade.
. . . 53,9 % (Permetrina) L
. . Tecido de Microcapsulas . Turkoglu et al.
Limoneno e permetrina |Culex B Teste do cone |40,8 % (Limoneno)
algodao Pad-dry . ) . (2020)
Repeléncia mesmo apos 20 ciclos de
lavagem
N&o
. . especificado, .
. Nao Tecido de Microcapsulas 95 % Repeléncia Rehan et al.
Limoneno . . mas usou . .
especificado |[linho Pad-dry-cure _ |Mortalidade ap6s 6 e 12 h (2018)
testes padrao
da OMS
Repeléncia.
Tecido misto Sem lavar 70-95 %
_ de algodao e |Microcapsulas Teste de Apds 30 lavagens 45-80 % Tariq et al.
OE de citronela Aedes . . _
poliéster Pad-dry-cure gaiola Quanto maior a concentragao de (2022)
(50:50) microcapsulas no banho, maior a %

de repeléncia
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(concluséo)

Agente ativo

(Oleos essenciais/ Género de Substrato Técnica de Método de a
. N . o .~ Resultado Referéncia
extratos/componentes| mosquito téxtil funcionalizagao avaliagao
sintéticos)
Tecido misto
_ Repeléncia.
. de algodao e [Microcapsulas Teste de Anwar et al.

OE de eucalipto Aedes . . 93-96 % (sem lavar)

poliéster Pad-dry-cure gaiola ] (2023)

60-73 % (apods 40 lavagens)
(60:40)
Aedes,
OEs de eucalipto e Tecido de Microcapsulas Teste de 100 % Eucalipto Dhillon et al.
. Anopheles e . .
alecrim algodao Pad-dry-cure gaiola 40-49 % Alecrim. (2021)
Culex
OEs de hortela- 73-99 % Repeléncia
pimenta, lavanda, Aed Tecido de Nanocapsulas Teste de Em ordem decrescente: hortela- Mohamed et
edes

canela e éleo de linho Pad-dry-cure gaiola pimenta > perfumado comercial > al. (2023)
perfumaria comercial lavanda > canela

Tecido felpudo
. B ) Teste da
Oleo de silicone e 6leo |N&o de algodéao Nanoemulsao R o Pukale et al.

_ - camara de 80-100 % Repeléncia
de pinho especificado |[Malha de Pad-dry L (2017)
excitagao
algodao

Fonte: Do autor
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Em relagdo aos repelentes naturais, a eficacia tende a ser notavelmente mais
curta do que a dos sintéticos, devido a sua maior volatilidade (Abrantes et al., 2021).
Adicionalmente, em aplicagdes diretas, alguns agentes inseticidas, especialmente
Oleos naturais, podem causar manchas e amarelecimento nos produtos téxteis
(Tarkoglu et al., 2020; Rastogi; Jain; Negi, 2022).

De acordo com Mapossa et al. (2021), varios fatores impactam o desempenho
dos repelentes. Esses fatores englobam a abraséo, que pode ocasionar a perda do
repelente, a evaporagao, onde o tempo de protegcdo geralmente apresenta relagéao
inversamente proporcional a taxa de evaporacao do repelente, e a temperatura, que
influencia a evaporacgao do repelente, bem como a duragao da eficacia do principio
ativo.

No que diz respeito aos estudos relacionados aos téxteis impregnados com
neem para fins repelentes, observa-se uma lacuna de pesquisa. Ndo foram
identificados estudos que se concentrassem na encapsulagdo do neem com o
propdsito de desenvolver téxteis repelentes. No entanto, existem algumas
investigagcdes que exploraram acabamentos utilizando diretamente as folhas de neem
ou o0 Oleo de neem.

Mujallid (2019) desenvolveu um acabamento téxtil repelente de insetos em
tecido 100 % algodao, empregando extrato aquoso obtido das folhas verdes e secas
da arvore de neem. Em sua pesquisa, demonstrou uma eficacia de 80 % contra
mosquitos ao utilizar as folhas verdes e 60 % com as folhas secas. Além disso,
observou um impacto significativo das solugdes extraidas nas caracteristicas do
tecido, como permeabilidade ao ar, rigidez e drapeabilidade.

Kidile e Sharma (2022) utilizaram extrato metandlico de folhas de neem e
extrato aquoso de broto de bambu para tratar um tecido de malha 100 % algodao. As
amostras funcionalizadas foram testadas quanto a repeléncia em uma gaiola com
mosquitos, com avaliagdes realizadas em diferentes periodos. O critério para
considerar uma amostra como néao repelente foi quando os mosquitos permaneceram
por mais de 10 min sem serem repelidos. Os resultados demonstraram que as
amostras tratadas com extrato de broto de bambu mantiveram uma excelente
repeléncia a mosquito em condi¢gdes umidas. No entanto, em condi¢cbes secas, a
repeléncia permaneceu boa até 3 dias e apds 1 semana se tornou nio repelente. Por

outro lado, as amostras tratadas com extrato de folhas de neem apresentaram uma
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excelente repeléncia desde o primeiro dia, tanto em condi¢gdes umidas quanto secas.
A repeléncia permaneceu boa até 5 dias, tornando-se moderada apds 1 semana e
fraca apos 10 dias. Apds 2 semanas, as amostras tratadas com extrato de folhas de
neem perderam completamente sua capacidade repelente e foram consideradas nao
repelentes.

O estudo conduzido por Rastogi, Jain e Negi (2022) explorou a formulagao de
6leo de neem para aplicagdao em acabamentos téxteis com propriedades repelentes.
Foram avaliadas as caracteristicas repelentes das formulagdes, o impacto da
lavagem, a vida util das formulagcées e os efeitos nos tecidos. As formulagoes,
compostas por agua, emulsificante e, opcionalmente, benzoato de sédio como
conservante, foram aplicadas em tecidos Cambraia e Casement, cuja composi¢géo nao
foi especificada podendo ser de linho ou algod&o. Duas técnicas de acabamento foram
empregadas: impregnacao pad-dry e pulverizagao. As formulagdes, tanto com quanto
sem conservante, demonstraram estabilidade durante um periodo de 4 meses de
armazenamento. Os testes de repeléncia realizados 24 h apdés o tratamento
mostraram taxas entre 60 % e 84 %, variando com base na concentragao de 6leo no
acabamento e no tipo de tecido. Apds 15 dias, houve uma redugéo de 10 % na eficacia
repelente, acompanhada de um leve amarelecimento nos tecidos tratados,
especialmente naqueles submetidos a pulverizagao.

Esse levantamento realizado reforca o potencial de utilizagdo do neem em
aplicagcbes téxteis como repelente, tornando-o uma alternativa mais segura e
ambientalmente amigavel em comparagdo com repelentes quimicos. No entanto,
pode apresentar limitagdes, como a necessidade de reaplicacdo frequente, no
substrato téxtil, devido a sua volatilidade e sensibilidade a fatores ambientais. Além
disso, a aplicacao direta do 6leo nos tecidos pode levar a problemas estéticos, como
manchas e alteragdes na cor dos materiais. A encapsulacédo do 6leo de neem pode,
portanto, representar uma solugcéo promissora para esses desafios.

2.6 TECNICAS DE FUNCIONALIZACAO DOS SUBSTRATOS TEXTEIS

E possivel conferir acabamentos repelentes & mosquitos aos substratos téxteis
utilizando uma variedade de métodos. Essas técnicas incluem a imersao
convencional, conhecida como esgotamento, impregnagao, cura a seco, acabamento

de vestuario, pulverizacao, e ciclo de enxague em lavanderia com encapsulados e
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emulsificacdo de repelentes (Xin; Wang, 2018; Santos, 2021). A Figura 5 ilustra os
métodos mais utilizados para funcionalizacdo no caso dos téxteis repelentes e
inseticidas.

O esgotamento € um processo descontinuo que envolve a imersao do material
téxtii em um banho, mantendo-se em movimento durante um periodo e a uma
temperatura especifica. Apds essa etapa, o banho é drenado, e o material téxtil é
submetido a secagem, sem a necessidade de lavagem subsequente (Valle et al.,
2021). Nesse método, a migracao do aditivo funcional da solugao para a interface da
fibra € acompanhada pela adsorgéo a superficie da fibra. Posteriormente, ocorre a
difusdo do aditivo da superficie para o interior da fibra, seguida pela fixagao, na qual
as moléculas do aditivo s&do ligadas por meio de ligagbes covalentes, pontes de

hidrogénio ou outras forgas fisicas (Salem, 2010).

Figura 5 - Técnicas de funcionalizagao de substratos téxteis.
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Fonte: Adaptado de Santos (2021)

A pulverizagao, por sua vez, pode ser realizada com p6 fino ou suspensdes
liquidas, aplicando-se o polimero sobre a superficie fibrosa de forma mais flexivel.
Nesse processo, € possivel controlar a taxa de pulverizacéo, o tempo de rotagéo e o
tempo de processamento. Apds a aplicagao, o téxtil € submetido a prensagem e cura
(Valle et al., 2021).
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O método de impregnagao envolve a imersdo do material téxtii em um
reservatorio contendo um banho concentrado do aditivo funcional, seguida pela
passagem do material pelo Foulard. Este equipamento, cujo principio de
funcionamento esta ilustrado na Figura 6, é constituido por rolos de compresséo que
removem o ar dos poros das fibras e o excesso de solugao na superficie, e definem a
espessura final da impregnacdo (Santos, 2021). Essa técnica se diferencia das
abordagens de pulverizagdo e revestimento, pois permite uma incorporagdo mais
uniforme do aditivo ao longo do comprimento e largura do substrato téxtil, penetrando
nas fibras do tecido (Carvalho, 2014; Morisso; Silva, 2017).

Figura 6 - Esquema de funcionamento do equipamento Foulard
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Fonte: Adaptado de Gries et al. (2016)

A taxa de adsorcdo do insumo funcional depende da pressao exercida pelos
rolos no tecido e da velocidade de avanco. O processo de impregnacdo segue
geralmente trés etapas distintas: imerséo, secagem e cura, conhecido como o método
pad-dry-cure. Em alguns casos, apenas as etapas de imersdo e secagem s&o
utilizadas, chamadas de pad-dry. Essas etapas sao realizadas com parametros
especificos de temperatura e tempo (Santos, 2021). A secagem pode ser realizada
por varios métodos, como convecgao de calor, contato com superficies metalicas
aquecidas, radiacao infravermelha, micro-ondas, ondas de alta frequéncia, combustao
e vacuo. A etapa de cura ou fixacdo ocorre em temperaturas mais elevadas em
relacdo a secagem ou, até mesmo, sob luz UV (Li; Boyter; Qian, 2005; Carvalho, 2014;
Morisso; Silva, 2017).
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2.7 TECNICAS DE ENCAPSULAGAO

A aplicacao de repelentes em tecidos desempenha um papel fundamental na
protecdo contra insetos e pragas que podem transmitir doengas ou causar
desconforto. No entanto, a maioria dos repelentes enfrenta problemas de durabilidade,
principalmente quando aplicados em téxteis e submetidos a lavagem. Isso ocorre
devido a natureza hidrofilica das fibras naturais, em contraste com a natureza
geralmente oleofilica das substancias repelentes, o que representa um grande desafio
para os cientistas na busca por uma ligagao eficaz entre o repelente e o tecido, devido
a sua fraca afinidade (Kamari et al., 2021). A encapsulagdo dos agentes ativos
representa uma alternativa promissora para melhorar a eficacia e a durabilidade
desses produtos.

A encapsulacgao refere-se a tecnologia de confinar materiais ativos, sejam eles
solidos, liquidos ou mesmo gasosos, dentro de camadas poliméricas. Essas camadas
tém a capacidade de alterar as propriedades fisico-quimicas e liberar os materiais de
forma prolongada, tanto em termos de velocidade quanto de quantidade, em
condigbes especificas (Ezhilarasi et al., 2012; Bratovcic; Suljagic, 2019). Esse
processo em que o agente ativo € envolto por uma matriz polimérica, cujas condi¢coes
especificas de cada processo podem variar significativamente o tamanho das
capsulas formadas, geralmente resulta em particulas de tamanhos nano e
microscopicos (BISCAIA, 2019).

A nanoencapsulacdo envolve a criacdo de particulas com diametros que
variam, cientificamente, entre 1 e 100 nm, enquanto na escala micro vao de 100 a
1000 nm, pois nem todos os materiais que estdo na escala nanométrica sdo definidos
como nanotecnologia (Hupffer; Lazzaretti, 2019; Apolinario et al., 2020; Shroff; Karolia;
Dolez, 2022). No entanto, estruturas nano com nucleo e involucro tipica, resultam em
tamanhos tamanho de particula, geralmente, até a 500 nm. (Aschner, 2009; Rao;
Geckeler, 2011; Daudt et al., 2013; Hayles et al., 2017)

Essa reducgéo para a escala nanométrica resulta em um significativo aumento
na relacao entre a area da superficie e o volume das particulas. Como consequéncia,
as nanocapsulas apresentam maior biodisponibilidade, redugdo na quantidade
necessaria de repelente, e minimizagdo do impacto no meio ambiente e na saude
humana (Martins et al., 2017).



41

Apesar dessas vantagens, € importante considerar que, embora as
nanocapsulas tenham a capacidade de penetrar profundamente nos poros do tecido,
nao possuem afinidade direta com as fibras. Isso requer a introdugcdo de um ligante
especifico para promover essa ligagao, atuando como um modificador de superficie
para melhor aderéncia das nanocapsulas as fibras téxteis (Kala et al., 2019). Esse
processo garante a estabilidade das particulas no tecido e evita sua remogao durante
as lavagens sucessivas, conferindo maior atividade e durabilidade ao tratamento,
além de permitir maior atividade (Mohamed et al., 2023).

Existem varias técnicas disponiveis para a nanoencapsulagao e a selegao do
método apropriado esta ligada a finalidade da aplicagdao, ao tamanho desejado das
particulas, ao mecanismo de liberagao pretendido, as caracteristicas fisico-quimicas
tanto do material do nucleo quanto do material da capsula, toxicidade, escala de
producao e fator econédmico (Martins et al., 2017; Costa, 2020; Valle et al., 2021).

As metodologias de encapsulamento sdo agrupadas em trés categorias
principais (Bratovcic; Suljagic, 2019). O primeiro grupo abrange os processos fisicos,
que se baseiam na manipulacao fisica para encapsular materiais. Isso inclui métodos
como secagem por pulverizagao, revestimento e extrusao (Silva et al., 2022).

O segundo grupo é composto por processos fisico-quimicos, que incluem a
coacervagao simples e complexa, em que polimeros sao usados para encapsular
materiais, a gelificacdo idnica, que € baseada na interagdo de um polimero catiénico
ou anidénico com uma molécula de carga oposta, o aprisionamento em lipossomas,
emulsificacao e evaporacao do solvente, nanoprecipitacdo, encapsulagao por fluido
supercritico etc. (Ayyaril et al., 2023). Essas técnicas exploram as interagbes entre
substancias ativas e componentes quimicos para encapsula-las de forma eficaz
(Ozkan et al., 2019; Barroso et al., 2021).

Por fim, o terceiro grupo compreende processos quimicos, nos quais ocorrem
reagcdes quimicas para formar as capsulas. Entre essas técnicas, destacam-se a
polimerizacao interfacial, onde ocorre uma reagao entre materiais na interface; a
inclusdo molecular, que envolve a formacao de complexos entre moléculas; a
polimerizagcdo em miniemulsdo, em que ocorre simultaneamente a produgcdo do
polimero e a encapsulagédo (Ozkan et al., 2019; Barroso et al., 2021).

Esses métodos oferecem flexibilidade na producdo de nanoencapsulados,

permitindo que os pesquisadores ajustem as técnicas de acordo com as necessidades
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especificas de suas aplicagdes, uma vez que a viscosidade das solugoes, taxa de
fluxo, didmetro do bocal ou orificio, velocidade de agitagao e assim por diante podem
variar o tamanho das capsulas formadas (Teodoro, 2016).

O Quadro 4 apresenta vantagens e desvantagens dos métodos fisicos, fisico-
quimicos e quimicos comumente utilizados para encapsulagao de 6leo vegetal, de

acordo com Silva et al. (2022).

Quadro 4 - Vantagens e desvantagens dos métodos mais comuns para
encapsulacao de oleo vegetal

Método Vantagens Desvantagens
- Equipamentos industriais o
quip . S - Limitacdes na escolha de
amplamente disponiveis; . :
. ~ materiais de revestimento com
- Potencial para produgdo em " . )
Secagem por boa solubilidade em agua;
D grande escala com .
Pulverizagao . . . - Transporte de uma baixa
equipamentos simples; .
o porcentagem de moléculas
- Eficiéncia elevada e custos :
. ativas.
de processo reduzidos.
- Excelente reidratagao do .
. - Processo demorado com baixa
e produto em po; . :
Liofilizagao . temperatura e alto vacuo;
- Alta qualidade do produto o
final - Custos operacionais elevados.
- Condicdes de reacao o
¢ ¢ - Otimizacdo demorada e
moderadas durante o ]
~ i trabalhosa;
Coacervacao processamento; R L
. - Parametros operacionais
Complexa - Custos de equipamento :
) podem afetar diversas
menores; . . .
) , propriedades fisicas e quimicas.
- Maior capacidade de carga.
. . |- Necessidade de um banho
- Custos relativamente baixos; iy -
~ : : gelificante e formulagao
o - Nao exige equipamento .
Gelificacao S complexa;
- especializado, altas .
I6nica - Processo demorado com baixa
temperaturas ou solventes o
N reprodutibilidade em pequena
organicos.
escala.
- Protecao das goticulas de
emulsao contra oxidacao ou
. agregacao lipidica; - Restricdes a ampla
Deposicao . ~ . .
» - Controle ou liberacao de comercializacao devido aos
Eletrostatica o :
materiais ativos; custos elevados associados ao
Camada por . : e
- Aumento da estabilidade controle preciso da composicao
Camada ) . :
contra agentes ambientais do sistema.
devido a camadas interfaciais
mais espessas.

Fonte: Adaptado de Silva et al. (2022)
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Em relacdo ao 6leo de neem encapsulado, a literatura registra estudos
envolvendo aplicagbes na agricultura utilizando polimeros como zeina (Pascoli et al.
(2019) e quitosana/TPP e quitosana/glutaraldeido (Paulraj et al., 2017). Embora o
glutaldeido tenha se mostrado mais eficaz como reticulador, este tem sido evitado
pela toxicidade e possiveis prejuizos a saude. Ja o tripolifosfato de sodio (TPP) é
apresentado na literatura como um reticulante nao téxico (Luvezuti, 2010; Lima, 2013).

Devido as propriedades lipofilicas do éleo de semente de neem, o que significa
que é soluvel em solventes organicos, mas tem pouca afinidade com a agua, algumas
técnicas de encapsulamento ndao podem ser utilizadas (Martins et al., 2017).
Entretanto, a combinacdo de emulsificagdo com gelificagdo ibnica pode ser uma
abordagem interessante nesse caso, pois essa estratégia pode aproveitar as

propriedades de ambos os métodos para melhorar a eficiéncia da encapsulacgao.

2.71 Emulsificacao com gelificagao idnica

A emulsificacdo € uma técnica que viabiliza a dispersao de 6leo em uma fase
aquosa, criando pequenas goticulas de 6leo (Assis et al., 2012). Isso € alcangado
através da aplicacao de energia, geralmente na forma de energia mecanica, que visa
reduzir o tamanho médio das goticulas dos dois liquidos ndo misciveis, promovendo
assim a homogeneizagéo (Holkem et al., 2015).

Dado que a agitagdo mecanica aplicada ndo impede a reassociagdo das
particulas, tornando os sistemas emulsionantes termodinamicamente instaveis e
suscetiveis a separagao das fases aquosa e organica, a formacao de nanoemulsdes
pode ser alcangada através da criagdo de uma pré-emulsdo (Holkem et al., 2015;
Teodoro, 2016). Essa pré-emulsdo, contendo surfactantes que reduzem a tenséao
superficial e aumentam a estabilidade das emulsdes, € posteriormente
homogeneizada usando um dispositivo ultrassénico, como um processador com ponta
de titdnio. Por meio do fenébmeno de cavitacido e das implosdes das bolhas induzidas
pelas ondas sonoras do dispositivo ultrassOnico, ocorre uma liberagao local
significativa de energia que ¢é utilizada para reduzir o tamanho das goticulas da pré-
emulsao (Carvalho, 2021).

De acordo com Carvalho (2021), o método de nanoemulsificagéo € indicado
para a producado de nanoemulsdes em pequena escala devido a limitacdo do alcance

das ondas sonoras, que diminui com o aumento do volume de liquido. Este método é
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preferido devido a necessidade reduzida de tensoativos, menor consumo de energia
e producado de nanoemulsdées homogéneas. No entanto, apresenta desvantagens,
como o0 aquecimento da amostra devido as ondas sonoras, possibilidade de
contaminagao por residuos da sonda de titanio e falta de reprodutibilidade no tamanho
das goticulas devido a sensibilidade as variagdes na altura da sonda no material.

Por outro lado, a gelificagdo i6nica, ou ionotrépica, € um processo fisico-
quimico que envolve a formagao de estruturas gelatinosas, frequentemente esféricas
e de tamanho nanométrico, mediante a interagdo entre as cargas opostas de um
polimero e os contra-ions de um agente reticulante (Almeida, 2019; Alexandrino,
2020). A partir da interagao entre as duas espécies ocorre a reticulagcao ibnica,
ocasionando a coagulagao e gerando sistemas coloidais estaveis (Lima, 2013). Du et
al. (2008) e Qi e Xu, (2004) prepararam particulas de quitosana de tamanhos médios
entre 40 e 100 nm por este método.

Nessa abordagem, o composto ativo a ser encapsulado é previamente
dissolvido, disperso ou emulsionado em uma solugao polimérica aquosa, contendo
surfactante. Em seguida, as cadeias poliméricas carregadas interagem
eletrostaticamente com polieletrélitos de carga oposta (agente reticulante), que sao
introduzidos na solugao polimérica, por meio de gotejamento a partir de uma seringa
ou pipeta de calibre reduzido (Lima, 2013; Takihara et al., 2017). Quando as goticulas
dessa solucdo reticulante entram em contato com a solugdo polimérica,
desencadeiam a formacgao de estruturas gelatinosas esféricas, dentro das quais o
material ativo fica disperso na matriz polimérica, resultando na formacgao de particulas
que incorporam o material do nucleo (Valle et al., 2021; Silva et al., 2022).

A Figura 7 mostra um diagrama esquematico da técnica de gelificagao ibnica.

Figura 7 - Diagrama esquematico da preparagao das nanocapsulas via gelificacao
idnica.
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Fonte: Adaptado de Valle et al. (2021)
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As interacdes eletrostaticas desencadeiam a formagao de géis insoluveis, pois
0 processo de endurecimento ocorre instantaneamente. Conforme Aranha (2015), ele
tem inicio na superficie onde os ions divalentes reagem com as cadeias poliméricas
carregadas negativamente. Isso resulta na formagédo de uma estrutura tridimensional
rigida com alto teor de agua. Além disso, os ions se difundem para o interior da
particula, promovendo a reticulagao do exterior para o interior.

A combinagdo das técnicas de emulsificacdo e gelificagdo ibnica € uma
abordagem simples e eficaz para encapsular substancias. Essa metodologia néo
requer a utilizacdo de solventes organicos, ndo exige condicbes extremas de
temperatura ou pH, € de custo relativamente baixo e pode ser aplicada em diversas
areas (Almeida, 2019; Karlsen, 2020; Silva et al., 2022). Essa abordagem tem se
mostrado bem-sucedida ao utilizar polissacarideos naturais, como o alginato de sodio
e a quitosana, para criar produtos biocompativeis e biodegradaveis (Silva et al., 2022).
Esses materiais sao preferidos devido a sua baixa reatividade com os agentes ativos,
auséncia de toxicidade, biodegradabilidade e facilidade de dissolugdo em meios
suaves, como agua ou solugdes acidas diluidas, que permitem a rapida formagao de
géis (Matté; Rosa, 2013; Valle et al., 2021). No entanto, a eficacia desse método esta
intrinsecamente ligada as condigcbes especificas de processo, que incluem a selegao
adequada de polimeros e surfactantes, a concentracdo dos ingredientes, o pH e a
temperatura (Teodoro, 2016; Valle et al., 2021).

2.7.2 Quitosana

A quitosana é um polissacarideo linear com carater catibnico, derivado da
desacetilagao parcial da quitina. Este polimero pode ser obtido a partir de fontes como
0 exoesqueleto de crustaceos, como camardes e caranguejos, bem como a partir de
micelas de fungos (Cacuro, 2019; Shirvan; Shakeri; Bashari, 2019; Valle et al., 2021).

Reconhecida por sua biodegradabilidade, atoxicidade, biocompatibilidade e
bioatividade, a quitosana possui a notavel capacidade de formar géis em meios com
pH abaixo de 9. Sua alta solubilidade e carga positiva em solug¢des acidas tornam o
acido acético o solvente mais empregado para a formacao de acetato de quitosana,
seguido de acidos férmico e latico (Lima, 2013; Cacuro, 2019; Shirvan; Shakeri;
Bashari, 2019; Elamri et al., 2022).



46

Entretanto, € importante destacar que esse biopolimero é insoluvel em
solugcdes aquosas neutras ou alcalinas e nos solventes organicos mais comuns,
devido as suas fortes ligagdes de hidrogénio (Elamri et al., 2022). Além disso, a
solubilidade da quitosana esta diretamente relacionada a quantidade de grupos amino
protonados (NH3*) presentes na cadeia polimérica apds a dissolugdo em meio acido,
ou seja, a medida que o grau de protonagdo aumenta progressivamente, também
aumenta a solubilizagcdo da quitosana (Hamedi et al., 2018; (Xavier, 2023).

O estado protonado da quitosana favorece a interacdo eletrostatica dos
polimeros de quitosana com diversas superficies carregadas negativamente, por
exemplo, ions e o algodao, que possui um grupo aldeido em suas extremidades (—
COH) (Oliveira, 2017; Alexandrino, 2020; Xavier, 2023). Quando se trata da interagéo
entre a quitosana e as fibras celuldsicas, predominam as interagdes intermoleculares,
incluindo ligagdes de hidrogénio e for¢cas de Van der Waals (Elamri et al., 2022). Em
meios aquosos, 0s grupos hidroxilas (—OH) da celulose podem ionizar,
estabelecendo ligagbes iGnicas com a quitosana, justificando uma de suas aplicagdes
na industria téxtil (Shirvan; Shakeri; Bashari, 2019).

A combinacao da quitosana com o tripolifosfato de sédio (TPP), um reticulante
polianion nao toxico, desencadeia um processo de reticulagao idnica no sistema. Isso
ocorre devido a atragdo entre grupos fosfatos negativamente carregados (—PO4%),
que estao presentes na estrutura do TPP, e os grupos amino protonados da quitosana
(—NH3*). Essas interagbes possibilitam a formag&o de nanoparticulas de quitosana-
TPP, e a densidade de cargas na estrutura dessas particulas pode ser controlada com
base no pH da solugdo (Weber, 2016; (Cunha, Alexandrinho E Assis, 2017,
Alexandrino, 2020).

2.8 TECIDOS DE ALGODAO

A fibra de algodao (CO) é predominantemente composta de celulose, um
polimero natural formado por longas cadeias de moléculas de glicose unidas por
ligagdes glicosidicas (Gongalves et al., 2017). A estrutura altamente ordenada da
celulose confere ao algodao sua resisténcia e capacidade de absor¢cédo de agua,
propriedades que o tornam um material téxtil desejavel para aplicagcdo de
acabamentos (Wakelyn et al., 2006). Quando o tecido de algod&do é tratado com

nanocapsulas ou recobrimentos de quitosana contendo agentes ativos, como o éleo
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de neem, podem ocorrer uma série de interagées quimicas e fisicas que modificam
suas propriedades superficiais e funcionais, amplificando as vantagens inerentes ao
algodao. A quitosana, com suas propriedades antimicrobianas, se liga eficazmente as
fibras de celulose do algoddo, formando uma barreira que ajuda a prevenir o
crescimento de microrganismos nocivos (Makhlouf; Abdelkhalik; Ameen, 2022). O
oleo de neem, encapsulado em nanocapsulas, fornece uma liberagao controlada de
seus componentes ativos, conferindo ao tecido propriedades repelentes de insetos e
antifungicas (Prakash et al., 2022). Essa combinacé&o de tratamentos torna o algodao
ainda mais versatil e funcional, mantendo suas qualidades naturais de conforto e
respirabilidade, enquanto adiciona beneficios protetores (Wakelyn et al., 2006).
Sendo assim, a escolha do algoddo como base para esses tratamentos é
estratégica devido a sua estrutura quimica compativel. As fibras de celulose do
algodao possuem grupos hidroxila que interagem bem com os grupos amina da
quitosana, permitindo uma adesao forte e duradoura (Shirvan; Shakeri; Bashari,
2019). Essa compatibilidade quimica garante que os tratamentos permanegam

eficazes mesmo apds multiplas lavagens.

2.9 CONSIDERACOES SOBRE O ESTADO DA ARTE

O estado da arte aborda a relevancia significativa na busca por solugdes
naturais e eficazes para repelir mosquitos, especialmente o Aedes aegypti,
transmissor de doengas como a dengue, Zika e Chikungunya. O campo da
encapsulacdo de repelentes naturais em téxteis para repelir mosquitos e outros
insetos esta experimentando um crescimento consideravel. Avangos recentes em
técnicas de encapsulagao possibilitaram uma liberagdo mais controlada de agentes
ativos, como o 6leo de neem, ampliando assim a eficacia dos téxteis repelentes.
Estudos demonstraram que téxteis tratados com agentes repelentes/inseticidas
apresentam uma notavel eficacia na prevencao de picadas de mosquitos, reduzindo,
consequentemente, o risco de transmissdo de doengcas como a malaria e a dengue.

No entanto, apesar dos avancos, ainda existem desafios a serem superados.
A durabilidade do efeito repelente, em particular, permanece uma preocupacéo, com
muitos produtos perdendo eficacia apos varias lavagens. Além disso, questdes
ambientais relacionadas ao uso de certos materiais levantam preocupacgdes sobre a

seguranga ecologica desses produtos. A crescente demanda por alternativas naturais
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aos repelentes quimicos abre caminho para a expansao do mercado de téxteis
repelentes naturais, representando oportunidade para inovagao e crescimento no
setor.

As descobertas até o momento destacam o potencial do 6leo de neem como
agente larvicida, bem como as possibilidades do uso de alguns compostos em
aplicacbes téxteis para repelir mosquitos e conferir propriedades antimicrobianas.
Além disso a obtencdo de capsulas contendo oOleos naturais também tem sido
explorada com a aplicabilidade pratica dessa tecnologia.

Entretanto, € necessario considerar questdes como as condigdes de
preparacao dos téxteis acabados com o 6leo, possiveis alteragdes fisicas nos tecidos,
a tendéncia da liberacdo do 6leo e os impactos desses fatores simulando condicdes
reais de uso também merece atencéo. Dessa forma, o estudo atual visa contribuir no
desenvolvimento de téxteis repelentes de mosquitos mais eficazes, sustentaveis e

amplamente acessiveis.

3 MATERIAIS E METODOS

3.1  MATERIAIS

Como substrato téxtil, utilizou-se dois tecidos de composi¢gdo 100% algodao
(CO) alvejado e cor branca (branco 6ptico).

O biopolimero utilizado para o recobrimento e como material de parede para o
preparo das nanocapsulas foi a quitosana de média viscosidade e grau de
desacetilagdo entre 75-85 % (Sigma-Aldrich, EUA). Oleo de semente de neem
prensado a frio, fornecido pela empresa Dalneem (Brasil), foi usado como agente
repelente.

Outros reagentes incluiram o tripolifosfato de sédio (TPP) como agente
complexante, o Tween 80 (Polissorbato, densidade entre 1,01 e 1,09 g/cm?, Exodo
Cientifica, Brasil) como estabilizante/surfactante e acido acético glacial (PM 60,05,
Vetec, Brasil) como solubilizante para a quitosana. Para a solugdo do banho de
impregnacgao foram utilizados acido citrico anidro (PM 192,12, Neon) como agente
ligante e fosfato de s6édio monobasico anidro (PM 119,98, LAFAN Quimica Fina) como
catalisador. Lauril éter sulfato de sédio (PM 288,38, Alphatec) foi utilizado nos ensaios

de lavagens dos tecidos.
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3.2 METODOS

No fluxograma, Figura 8, sdo apresentadas as etapas realizadas na pesquisa.

Figura 8 - Resumo dos métodos utilizados para elaboracao do trabalho

OLEO DE NEEM
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R

Fonte: Do autor
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3.21 Curva de calibracao espectrofotométrica do 6leo de semente de neem

Para determinar o comprimento de onda de maior absorbancia para o 6leo de
semente de neem prensado a frio, foi realizada uma varredura de uma solugao de
Oleo em alcool isopropilico 1 pg/mL em espectrofotdbmetro UV-Visivel (modelo UV-
M51, Bel Engineering). A partir de uma solucéo de 6leo em alcool isopropilico de 0,5
Mg/mL, foram realizadas sete diluicdes em agua resultando em solugdes com
concentragcbes entre 0,005 e 0,1 pg/mL. Posteriormente, todas as solugdes, em
triplicata, foram submetidas a analise de absorbancia, utilizando o comprimento de
onda caracteristico previamente determinado na varredura espectrofotométrica. Os
dados de absorbancia obtidos foram entdo plotados em um grafico em fungédo da

concentracao para determinacédo da equacéao da reta e coeficiente de correlagao.

3.2.2 Caracterizagao dos tecidos

Dois tecidos de composi¢cao 100% algodao (CO) alvejado e de cor branca
(branco 6ptico) foram utilizados como substrato téxtil. Ambos foram caracterizados
conforme as normas da ABNT para definicdo da gramatura, densidade do tecido e
padronagem.

Conforme a norma ABNT NBR 10591:2008, a gramatura, que se refere ao peso
do tecido por unidade de area, foi obtida a partir do corte de 5 amostras do tecido,
cada uma com dimensoes de 15 x 15 cm, retiradas na diagonal e acondicionadas para
posterior pesagem. Utilizou-se uma balanga de precisao para pesar cada uma das 5
amostras, e os pesos individuais em gramas (g) foram registrados. Por fim, a
gramatura foi calculada usando a Equacao 1 abaixo, com o resultado expresso em
gramas por metro quadrado (g/m?):

Gramatura (g/m?) = massa média das amostras (1)
area da amostra

Para determinar a densidade dos tecidos, utilizando uma lupa conta-fios e uma
agulha, e seguindo a norma ABNT NBR 10588:2015, contou-se o numero de linhas e
colunas por uma polegada, em 5 diferentes pontos dos tecidos, determinando o
numero de fios de urdume por polegada e o numero de fios de trama por polegada.
Em seguida, foi calculada a média da quantidade de fios de urdume por polegada e a
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média de fios de trama por polegada. As médias foram somadas para obter a

densidade do tecido, conforme a Equagéao 2 abaixo:

Densidade do tecido (fios/polegada) = média de urdumes + média de tramas (2)
polegada

Ja os tipos de ligamento dos tecidos, conhecido também como padronagem,
foram definidos com base na norma ABNT NBR 12546:2017.

3.2.3 Preparacgao do tecido

Os tecidos foram desengomados e submetidos a uma lavagem a fim de retirar
as impurezas que pudessem dificultar a funcionalizagdo. O processo de lavagem
ocorreu em temperatura ambiente (fria), utilizando 2 g/L de detergente neutro
comercial e sem branqueador éptico. O procedimento incluiu dois enxagues e foi
realizado em uma maquina doméstica Front Load (modelo Lava e Seca Electrolux
Intuitive de 9 kg). A secagem subsequente ocorreu na mesma maquina a 45 °C,

utilizando o ciclo normal.

3.24 Recobrimento de quitosana-neem em substratos téxteis

O recobrimento dos substratos foi realizado por meio de impregnacao utilizando

quatro tipos diferentes de tratamento, conforme esquematizado na Figura 9.

Figura 9 - Esquema dos tipos de solugdes para impregnacao
NSO CSNSO NSO + CS

Tecido 100% CO Surfactante Quitosana Oleo de semente de neem

Fonte: Do autor

O tratamento CS se refere ao recobrimento do tecido com solugao de quitosana
a 1 % e surfactante (Tween 80). No tratamento NSO, o recobrimento contém éleo de
semente de neem (NSO) e surfactante. Ja os tratamentos CSNSO e NSO+CS contém
Oleo, quitosana e surfactante. No CSNSO, uma unica solugdo de impregnagéo

contendo esses componentes € utilizada como recobrimento. Ja o tratamento NSO +
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CS possui duas etapas: primeiro, a solugao de NSO ¢é aplicada no tecido de algodao,
seguida pela impregnagao com a solu¢ao de CS 1 %.

A solucdo de NSO e Tween 80 foi preparada pela combinagcdo desses na
proporcdo em massa de 1:3 de 6leo para surfactante, utilizando uma concentragao de
Tween 80 a 5 % (m/v) em agua deionizada. A mistura foi agitada em temperatura
ambiente por 30 min a 500 rpm.

A solugao de quitosana (CS) 1 % (m/v) foi preparada dissolvendo quitosana em
uma solugdo aquosa de acido acético a 1 % (v/v) sob agitagdo magnética a 500 rpm
e 25 °C. Ap6s a dissolugao por 30 min, 5 % (m/v) de Tween 80 foi adicionado a solugéo
de quitosana, e a mistura foi agitada por 10 min adicionais.

Para a solugdo de quitosana-neem (CSNSO), o NSO foi adicionado a emulséo
de quitosana com Tween 80 previamente preparada, na proporcdo em massa de 1:3
de d6leo para surfactante, sob agitagao por 2 min.

Inicialmente, o estudo para selecdo das condigdes do processo de
impregnagao foi realizado somente para o tratamento CNSO, variando tempo de
imersédo no banho, temperatura e tempo de secagem e condigao e tempo de cura. As
amostras de tecido, previamente lavadas e cortadas, foram submersas em um banho
constituido pela solugdo CSNSO, que continha 0,5 % (m/v) de fosfato de sddio
monobasico como catalisador e 1 % (m/v) de acido citrico como agente de ligagéo
(Yang et al.,2013). Esse processo de submersao foi conduzido por tempos de 2, 30
ou 60 min seguindo uma relagao de banho de 1:20, ou seja, 1 g de tecido para 20 mL
de solugao de banho.

Em seguida, o processo de impregnacéao foi realizado utilizando um Foulard
horizontal de laboratério (Mathis, modelo FVH-B-350/500), ajustando-o para um pick-
up entre 90 e 100 %. Apds a primeira passagem pelos rolos, os tecidos foram
encharcados no banho e passados pelo Foulard novamente.

O percentual de banho retido pelo tecido (pick-up) foi determinado pesando o
tecido antes e depois da impregnacgao através do Foulard, nos estados seco e umido,

respectivamente. O pick-up foi calculado utilizando a Equacgao 3:

Pick-up (%) = Massa umida — Massa seca x 100 (3)
Massa seca
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Seguindo a técnica pad-dry-cure, apos a passagem no Foulard, a secagem das
amostras foi avaliada em temperatura ambiente por 12 h ou em estufa com circulagéo
de ar a 80°C por 5 min. Os tempos de secagem em cada temperatura foram definidos
como o tempo a partir do qual ndo havia mais variagdo de massa das amostras de
tecido. Em relacéo a etapa de cura, foi avaliada a reticulagdo em estufa a 140°C por
2 min e a irradiagdo de luz UV por 3 min. Para esse processo, foi utilizada uma
maquina de cura e limpeza (Anycubic, modelo Wash & Cure Machine 2.0) para
irradiacéo de luz UV no comprimento de onda 405 nm. Esse equipamento possui
plataforma rotacional 360 e base refletiva, conforme mostra a Figura 10, permitindo

um alcance completo da luz UV em toda a amostra.

Figura 10 — Maquina de cura UV, em funcionamento, utilizada para irradiagédo da luz
na amostra impregnada

Fonte: Do autor

A partir dos melhores parametros de tempo de imersdo, secagem e cura, 0
processo foi repetido para as amostras CS, NSO e NSO+CS.

3.2.5 NPPs de quitosana-neem para aplicagcao em substratos téxteis

A seguir, sdo apresentados o método de preparo das nanocapsulas de
quitosana carregadas com 6leo de neem, as técnicas de caraterizagao utilizadas e a

forma de aplicagéo delas nos substratos téxteis.
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3.2.5.1 Preparo das nanocapsulas de quitosana-TPP com NSO

A Figura 11 apresenta o esquema de preparo das nanocapsulas de quitosana-
TPP com NSO, via gelificagdo ibnica com uso de sonicador nas etapas de

homogeneizacgéo.

Figura 11 - Esquema do preparo das nanocapsulas

Adicdo de NSO e Adicdo da Gotejamento da
Tween &0 em Hz0 quitosana 1% solugdo reticulante
30 min de agitacdo 5 min de agitacéo @ 30 mL/h
*5 Sy
2 e ZE= DS R
Sonicador - Etapa 1 Sonicador - Etapa 2 Suspensdo mantida
(Nanocemulséo) (Nanoemulsdo + sob agitacdo (1 h)

solucdo polimérica)
Dissolucao do j

agente reticulante
em agua

g

Fonte: Do autor

A nanoemulsao o6leo/agua foi preparada com base na metodologia de Sekar et
al. (2015), com algumas modificagdes. A fase dispersa consistiu em 0,3 g de dleo de
semente de neem (NSO) e Tween 80, em uma concentracao de 1% (m/v) em relagéo
a agua deionizada, que foram misturados com 10 mL da fase continua. Essa mistura
foi realizada a temperatura ambiente por 30 min utilizando um agitador magnético a
250 rpm. Apds esse periodo, a mistura foi submetida a um processo de
homogeneizagdo de alta energia com o auxilio de um processador ultrassénico de
ponteira (US Solid, EUA), operando a 20 kHz e com poténcia maxima de 450 W em
tempos de 9, 18 ou 27 min (Etapa 1 da Figura 11). A sonicagao ocorreu no Laboratério
de Transformagéo Avangada de Materiais (LTAM) da UFSC - Campus Blumenau, em

banho de gelo para evitar o aquecimento da disperséo, com ciclos de 1 min ligado e
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30 s desligado, mantendo uma amplitude fixa de 40 % e utilizando uma ponteira de 6
mm de didametro.

A solucdo de quitosana a 1 % (m/v) foi preparada dissolvendo 0,3 g de
quitosana em 30 mL de uma solugdo aquosa de acido acético 1 % (v/v). Essa solugéo
foi preparada sob agitagdo magnética a 500 rpm, a temperatura ambiente, por um
periodo de 3 h. Apds a completa dissolugéo, a solugao foi deixada em repouso em
ambiente refrigerado por aproximadamente 12 h, com o objetivo de garantir sua
estabilizacdo e eliminar quaisquer bolhas de ar formadas durante o processo de
agitacao.

Apos o preparo da nanoemulsdo da Etapa 1, a solugdo de quitosana foi
adicionada a nanoemulsao de forma gradual, vertendo sob agitagdo constante a 500
rom. A agitagdo foi mantida durante todo o processo, garantindo a incorporagao
uniforme da solugao polimérica na nanoemulsao. Apds a completa adicdo da solugao
de quitosana, a mistura passou por uma fase adicional de homogeneizagao intensa
utilizando o processador ultrassénico (Etapa 2 da Figura 11), em tempos de 18 ou 27
min, seguindo os mesmos parametros de ciclos e amplitude. Novamente, o processo
ocorreu em banho de gelo.

A solugao reticulante de TPP (tripolifosfato de sodio) foi preparada na
concentragéo 0,75 % (m/v), mantendo a proporgéo 1:2 (m/m) em relagéo a quitosana,
em 20 mL de agua deionizada. A dissolugao foi realizada por meio de um agitador
magnético operando a 500 rpm por 5 min.

As nanocapsulas foram formadas adicionando-se a solugdo de TPP a mistura
contendo quitosana, surfactante e 6leo, de forma controlada e continua, utilizando
uma bomba de infusdo (Fresenius Kabi, modelo Injectomat Agilia) com uma seringa
de 10 mL a uma taxa de 30 mL/h. A ponta da seringa foi posicionada a uma distancia
de 15 cm acima da superficie do banho gelificante. Para evitar a aglomeracao das
esferas, a solucao gelificante foi agitada suavemente por um agitador magnético
durante todo o processo de gotejamento.

Apds a conclusdo do processo de gotejamento, a dispersdo resultante foi
submetida a agitagcdo magnética adicional por 60 min, garantindo o endurecimento
das capsulas formadas. Posteriormente, a dispersdo das nanocapsulas foi

armazenada na geladeira para uso futuro.
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Pela combinagédo dos tempos de processamento utilizados na Etapa 1
(preparacdo da nanoemulsdao 6leo/agua) e Etapa 2 (incorporagdo da solugao
polimérica @ nanoemuls&o), foram obtidas 6 amostras distintas, conforme apresentado
na Tabela 1.

Ensaios preliminares indicaram que a variagao na Etapa 1 teve um impacto
maior na formagao e tamanho das capsulas do que a variagdo na Etapa 2, levando ao
estudo de uma condi¢gdo de tempo adicional nessa etapa em particular. Todas as

amostras foram produzidas em triplicata.

Tabela 1 - Delineamento experimental para analise de variagdo temporal no
processamento das nanocapsulas de quitosana.

Tempo de processamento (min)

Amostra
Etapa 1 Etapa 2
A 9 18
B 9 27
C 18 18
D 18 27
E 27 18
F 27 27

Fonte: Do autor

3.2.5.2 Caracterizacdo das nanocapsulas obtidas

3.2.5.2.1 Tamanho de particula e estabilidade

O diametro hidrodinamico médio (em intensidade) das particulas e o indice de
Polidispersao (PDI) foram determinados por espalhamento de luz dindmica (DLS -
Dynamic Light Scattering) utilizando o equipamento Litesizer DLS 500 (Anton Paar,
Austria) com selecdo automatica entre trés angulos de deteccéo 15°, 90° e 175°, um
laser de 658 nm e faixa de medicao de diametro de particulas entre 0,3 nm a 10 um.

Para realizar as medicdes, 1,5 mL das dispersdes de nanocapsulas obtidas,
foram centrifugadas em microcentrifuga analdgica (modelo DT-10K+-BIl, marca Daiki)
por 10 segundos a fim de separar os aglomerados de particulas. A analise foi
conduzida a 25°C, com trés execugdes por amostra, a partir de uma aliquota das

dispersdes com diluicdo prévia de 1 gota em 3 mL de agua deionizada.
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A estabilidade das dispersdes de nanoparticulas também foi avaliada a partir
da medi¢ao de tamanho de particula por DLS. As medidas das amostras apés 1 dia
de preparo foram comparadas com suspensdes armazenadas em ambiente
refrigerado por 90, 180 e 210 dias. Utilizou-se o equipamento Zetasizer Nano S90
(Malvern Panalytical) com parametros de medigcdo idénticos aos do equipamento

anterior, exceto pela deteccao fixa a 90° em relagao ao laser de 633 nm.

3.2.5.2.2 Microscopia 6ptica (MO)

A morfologia das capsulas de quitosana foi vista em microscopio 6ptico de luz
transmitida, modelo AxioLab.A1, marca Zaiss. Amostras da dispersdo de
nanoparticulas foram depositadas sobre uma lamina de vidro e cobertas por uma
laminula para analise. As imagens foram obtidas utilizando lente objetiva de 50x,
sendo a analise realizada no Laboratério de Microscopia e Analise Estrutural (LAMAE)

do Campus Blumenau.

3.2.5.2.3 Microscopia Eletrénica de Transmissédo (MET)

As caracteristicas de forma e tamanho das capsulas selecionadas foram
avaliadas por meio de Microscopia Eletrénica de Transmissdao (MET), utilizando o
equipamento JEM-1011 TEM (100 kV). Estes ensaios foram conduzidos no
Laboratério Central de Microscopia Eletrénica (LCME) da UFSC, a uma tenséo de
aceleragédo de 80 kV (AZEVEDO et al., 2014; SANCHES et al., 2020). Para a
preparagao das amostras, uma gota da dispersao de nanocapsulas foi aplicada sobre

uma grade de cobre revestida com Formvar.

3.2.5.3 Impregnagéo das nanocapsulas

Para a aplicacdo das nanocapsulas nas amostras de tecido foi utilizado um
banho constituido pela dispersao de nanocapsulas cuja massa de 6leo encapsulado
equivalesse ao utilizado nos ensaios de recobrimento. Adicionalmente, o banho
continha 0,5 % (m/v) de fosfato de sd6dio monobasico como catalisador e 1 % (m/v)
acido citrico como agente ligante. As condi¢des de temperatura e tipo de cura
utilizadas seguiram as condigdes selecionadas no método do recobrimento, sendo
avaliados tempos de imersdo de 2, 30 e 60 min. A impregnacdo em Foulard foi
realizada conforme detalhado no item 3.2.4.



58

3.2.6 Caracterizagao dos substratos funcionalizados

A seguir, sdo apresentadas as técnicas de caracterizagdo que foram utilizadas
para caracterizar os substratos funcionalizados por recobrimento e por esgotamento,

seguido de impregnagéo de nanocapsulas.

3.2.6.1 Ganho de massa

Com o objetivo de avaliar a adesdo do material impregnado nos tecidos, as
amostras foram pesadas, antes de qualquer procedimento, em uma balanga analitica
para verificar sua massa inicial. Apés a impregnacao, secagem e cura, as amostras
foram pesadas novamente. A equacao utilizada para avaliar o percentual de ganho de

massa esta apresentada a seguir.

Ganho de massa (%) = Massa final — Massa inicial x 100 4)
Massa inicial

3.2.6.2 Anélise morfolbgica dos tecidos

A morfologia da superficie das amostras de tecido acabado foi analisada por
microscopia eletrobnica de varredura (MEV), comparando com amostras néao
acabadas. A analise foi realizada usando o equipamento JEOL JSM-6390LV (8 kV),
no Laboratério Central de Microscopia Eletrénica (LCME) da UFSC. O tecido com
dimensdes de 1 cm? foi colado sobre a tira de carbono. As amostras foram recobertas

com ouro antes das analises para garantir a condutividade.

3.2.6.3 Anélise de Transformada de Fourier por Infravermelho (FTIR)

Para confirmar as ligagcdes entre os acabamentos e a fibra dos tecidos, foram
feitas analises por espectrofotobmetro de infravermelho por transformada de Fourier
(FTIR) em modo de refletancia total atenuada (ATR). Os ensaios de FTIR-ATR foram
executados no Laboratério de Andlise Térmica e Espectroscopia (LTE) da UFSC -
Campus Blumenau, utilizando o equipamento Cary 660 FTIR (Agilent Technologies,
EUA). Os comprimentos de onda utilizados na analise foram de 4000 a 450 cm" com
32 varreduras e resolucdo de 4 cm™' Amostras sem e com acabamento tiveram os
espectros de FTIR-ATR comparados, a fim de identificar possiveis alteracoes

ocasionadas pelas variagdes das condi¢gdes de impregnagao.
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3.2.6.4 Colorimetria

Os parametros colorimétricos e o grau de branco (branco Berger) do tecido de
algodao apos as impregnagdes foram avaliados utilizando o espectrofotémetro de
reflectdancia Datacolor 500® no Laboratério de Integrado Téxtil (LINTEX), do
Departamento de Engenharia Téxtil da UFSC, Campus Blumenau. A analise foi
realizada no espago de cores CIELab, utilizando o iluminante D65 e um angulo de
observador de 10° com uma abertura de 6,6 mm.

No sistema CIELab, L* representa a luminosidade da cor (L* = 0 para preto e
L* =100 para branco), a* € o eixo verde (-)/vermelho (+) e b* & o eixo azul (-)/amarelo
(+). A diferenca total de cor (AE), calculada pela Equagao 5, foi utilizada para comparar
os tecidos nao tratados (controle) com os tecidos tratados com recobrimentos CS,
NSO, NSO-CS e CSNSO e as nanocapsulas NPP, onde AL*, Aa* e Ab* sédo as
diferengas entre os valores de L*, a* e b* respectivamente, do tecido de algodao antes

e apos o tratamento.

AE = VALZ + Aa? + Ab? (5)

3.2.7 Cinética de liberagao do NSO em agua

Para monitorar a liberagcdo do NSO ao longo do tempo e obter informacgdes
sobre sua cinética de liberacdo em meio aquoso, foram preparadas amostras dos
tecidos tratados com um tamanho de 8 cm? Em ftriplicata, essas amostras foram
colocadas em um recipiente contendo 20 mL de agua deionizada. O sistema foi
mantido a uma temperatura constante de 25°C e submetido a agitagdo a 150 rpm em
uma incubadora shaker do modelo NL-343-01 da marca New Lab. O ensaio foi
realizado no Laboratério de Meio Ambiente (LABMAM) do Departamento de
Engenharia Téxtil da UFSC, Campus Blumenau.

Em intervalos de tempo pré-determinados, aliquotas de 3 mL da solugao foram
retiradas da amostra e analisadas por espectrofotdmetro UV-Vis (modelo AJX-1900,
Micronal), utilizando uma cubeta de quartzo, no comprimento de onda de 220 nm. A
absorbancia obtida foi utilizada para calcular a concentragao de d6leo liberado na agua,
com base na curva de calibragao do 6leo previamente obtida. Apds cada medicao, as
aliquotas foram devolvidas a solug&o original para garantir que o volume do sistema

nao sofresse alteragdes.
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Adicionalmente, a fim de avaliar a influéncia do tempo de imersao no banho de
impregnagao na resisténcia da funcionalizagao, conduziu-se uma analise da liberagéo
e retengao do agente ativo apds a lavagem do tecido tratado, baseado em Kamari et
al. (2021). Este processo foi quantificado por meio de ensaios de liberagao in vitro,

utilizando novamente a espectrofotometria UV-Vis.

3.2.8 Lavagem dos tecidos

A norma ABNT NBR ISSO 105-C06:2010 foi adaptada para a avaliagdo da
perda de funcionalidade decorrente da agao de dessorg¢ao e/ou abrasdao em um ensaio
que simula uma lavagem doméstica. As adaptacbes feitas na norma foram: a
substituicio do sabdo padrao pelo lauril éter sulfato de sodio, devido a
indisponibilidade do sab&o padrao no laboratério durante o estudo, e a ndo utilizacao
do tecido testemunha, ja que o objetivo ndo era avaliar a solidez da cor, que é o foco
principal da norma original.

Os ensaios de resisténcia a lavagem foram conduzidos no Laboratério de
Beneficiamento (LABENE) da UFSC, campus Blumenau, empregando o equipamento
de tingimento por canecos HT-IR DYER, modelo TC-2200 da marca Texcontrol,
indicado para testes de resisténcia a lavagem.

Inicialmente, uma solugao detergente foi preparada dissolvendo 4 g/L de lauril
éter sulfato de sddio, um detergente em p6 aniénico, com o auxilio de um agitador de
pas a 500 rpm por 5 min. Posteriormente, 150 mL da solugao detergente foi adicionado
a cada recipiente de aco inoxidavel com capacidade de 550 mL. Dez esferas de aco
com 6 mm de didmetro foram entdo colocadas em cada recipiente, seguidas pela
introdugédo dos corpos de prova (tecido de algodao funcionalizado, medindo 10 x 5
cm).

Os recipientes foram posicionados na maquina e um ciclo de 30 min de rotacao
teve inicio a uma temperatura de 30 = 2 °C. Apo6s a conclusao do ciclo, as amostras
foram enxaguadas duas vezes em béqueres, utilizando 100 mL de agua deionizada,
sendo agitadas manualmente com um bastao de vidro por 1 minuto. O excesso de
agua foi removido por meio de pressao manual seguida pelo uso de papel toalha para
absorg¢ao da agua. Os corpos de prova foram secos a temperatura ambiente.
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3.2.9 Avaliagao de repeléncia in vivo

Os ensaios de avaliagao de repeléncia in vivo foram realizados no Laboratério
de Inovagao Tecnoldgica e Empreendedorismo em Controle de Vetores (LINTEC) do
Departamento de Parasitologia na Universidade Federal de Minas Gerais, em
amostras acabadas (nanocapsulas e recobrimento).

Foram utilizadas caixas de repeléncia BioGents Cages (BG-Cage), de acordo
com Obermayr, Rose e Geier (2010), sendo um método adequado para a avaliagao
de repeléncia de materiais téxteis tratados (BIOGENTS, 2024).

A BG-Cage consiste em uma caixa com um volume aproximado de 0,027 m?
(41 x 41 x 16 cm), com uma parede lateral feita de aluminio, enquanto a outra lateral
e a parede frontal sao feitas em acrilico transparente. O piso da gaiola é feito de uma
chapa metalica e a parte do fundo é coberta por um tecido confeccionado em
poliamida para permitir a liberagdo dos mosquitos. A chapa metalica que compde o
piso possui uma janela de teste de 56 cm? (14,8 x 3,8 cm), cortada no centro da borda

frontal, conforme Figura 12a.

Figura 12 - Caixa de repeléncia BioGents Cage (a) e esquema da estrutura do
sistema de ventilagao (b)

(b) o

Fonte: Do autor

Antes do inicio dos testes, o sistema de fluxo de ar, apresentado na Figura 12b,
foi ligado durante 3 min, com o intuito de realizar uma renovagao do ar dentro das
caixas de teste. Em cada teste foram utilizadas 35 fémeas de Aedes aegypti. A
utilizacdo de fémeas no ensaio de repeléncia € pelo fato de que sdo as fémeas que

se alimentam de sangue para obter os nutrientes necessario para o desenvolvimento
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dos seus ovos. Como a transmissao do virus da dengue ocorre através das picadas
dessas fémeas infectadas, os ensaios de repeléncia sdo conduzidos utilizando-se
fémeas de mosquitos para simular as condi¢des reais de exposicao.

Sendo assim, as 35 fémeas foram inseridas na BG-Cage 5 min antes do inicio
dos testes para aclimatagao dos insetos. Apds esse periodo, posicionou-se a parte
interna do antebrago abaixo da janela de testes, conforme Figura 13. A presenca de
uma tela evitou o contato direto dos mosquitos com o voluntario. No antebraco exposto
a caixa, foram colocadas as amostras de tecido funcionalizadas com as diferentes
solugdes de acabamento e amostra controle (sem tratamento). A exposi¢ao do bracgo
teve duragao de 2 min, periodo este em que foi observada a quantidade de mosquitos
gue se aproximaram da janela de teste. Apds finalizar o teste, o sistema de ventilagéo
de ar foi acionado conectado a gaiola por 3 min, para remover quaisquer odores
remanescentes. Para cada tratamento e para a amostra controle, foram realizadas 5
repeticdes. A eficacia dos tratamentos foi determinada comparando o numero de
aproximacoes/tentativas de picadas no braco associado a amostra controle e no brago

com a amostra tratada, de acordo com a Equagao 6:

Protegao (%) = Controle — Tratamento x 100 (6)
Controle

Figura 13 - Voluntario com o antebracgo sob a parte inferior da caixa de repeléncia,

realizando o experimento
= *u- |

Fonte: Do autor
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3.2.10 Analises estatisticas

A analise de variancia (ANOVA) foi conduzida com um nivel de confianga de
95% (p<0,05) para comparar os diferentes conjuntos. As diferencgas entre os conjuntos
analisados foram identificadas através da aplicacéo do teste de Tukey para ANOVA,
com o objetivo de determinar a significAncia estatistica entre as comparagbes
realizadas. A andlise estatistica dos dados foi realizada utilizando o software Statistica
12 (Stat Soft Inc., EUA).

4 RESULTADOS E DISCUSSOES

Nesta sessao s&o apresentados os resultados obtidos dos ensaios
relacionados a caracterizacéo dos tecidos, e do 6leo de semente de neem, através da
construcéo da curva de calibragéo, aos efeitos das condi¢cdes de secagem e cura nos
recobrimentos, as nanocapsulas formadas a partir de diferentes tempos de sonicacéo,
além da atividade repelente do substrato de algodao revestido com as nanocapsulas

de quitosana-neem, quitosana e/ou 6leo de neem.

41 CARACTERIZACAO DOS TECIDOS

Utilizando as normas ABNT NBR 10591, ABNT NBR 10588 e ABNT NBR
12546, os dois tecidos foram caraterizados em relagdo as suas gramaturas,
densidades e padronagens. O primeiro tecido, T1, possui gramatura de 123 g/m?, 147
fios por polegada e ligamento simples. Ja o segundo tecido, T2, apresenta gramatura
de 143 g/m?, 154 fios por polegada e ligamento de tela ampliada em trama, também
conhecido como ligamento de dupla trama, determinado pelas mesmas normas e

apresentados na Figura 14.

Figura 14 — Diagramas dos tecimentos tipo tela com ligamento simples (a) e
ligamento de dupla trama (b)

(b)

(a)

Fonte: Do autor
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42 VARREDURA ESPECTROFOTOMETRICA E CURVA DE CALIBRAGCAO DO
OLEO DE SEMENTE DE NEEM

O procedimento de varredura espectrofotométrica do 6leo de semente de
neem, indicou o comprimento de onda de maior absorbancia (Amax) como sendo 220
nm, compativel com o obtido por Kamlapurkar et al. (2019). Esse comprimento de
onda corresponde ao pico da azadiractina, o componente de maior interesse por ser
responsavel pela maior parte da atividade repelente do 6leo de semente de neem
(RIBEIRO et al., 2006; DEVI; MAJI, 2009 e 2011; PATRICIO, 2018; DEEPA;
GURURAJ; PADMA, 2022).

A partir das medidas de absorbancia das diferentes concentragdes de 6leo de
semente de neem dissolvido em alcool isopropilico e diluido em agua, foi obtida a
curva de calibragao, apresentada na Figura 15. Observou-se a relagao linear entre a
absorbancia e a concentracao das solugdes contendo o 6leo de neem, com um valor
de coeficiente de correlagao (R?) igual a 0,9991, indicando o bom ajuste do modelo

linear aos dados de absorbancia.

Figura 15 - Curva de calibragao para o NSO no comprimento de onda 220 nm
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4.3 OBTENGCAO DAS NANOCAPSULAS DE QUITOSANA-NEEM/TPP

4.3.1 Influéncia do tempo de sonicagao nas nanocapsulas de quitosana-

neem/TPP e estabilidade das suspensoes

Em testes preliminares, foram avaliados tempos de sonicagédo de 30 e 60 min
para a primeira etapa de processamento (preparo da nanoemulséo) e 60 e 120 min
para a segunda etapa (combinagdo da solugdo polimérica a nanoemulsdo).
Entretanto, apds deixar as dispersdes em repouso por 1 h, percebeu-se um inicio de
separacao de fases. Na Figura 16 sao apresentadas fotografias das dispersdes apos
12 h de repouso, onde é possivel observar a formacgao dos precipitados em todas as
condigdes. Além disso, as analises de DLS apresentaram didmetros hidrodinédmicos
com alta variagdo de intensidade e indices de polidispersdo (PDls) elevados,
ultrapassando os limites de medigao do equipamento, o que ndo é adequado para a

aplicagao estudada.

Figura 16 - Separacao de fases observada, apds 12h de repouso, nos testes
preliminares de variacdo de tempo de sonicacao das Etapas 1 e 2
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Fonte: Do autor

Ao reduzir os tempos de sonicacao, observou-se uma melhora na estabilidade
e assim seguiu-se conforme o delineamento experimental apresentado na Tabela 1,
com tempos variando de 9 a 27 min na Etapa 1 e de 18 a 27 min na Etapa 2. As
dispersdes obtidas apresentaram uma coloragao branco-amarelado e leitosa, mas
nem todas foram visualmente homogéneas, algumas amostras apresentaram
particulas ou aglomerados visiveis a olho nu.

A Tabela 2 apresenta os resultados de tamanho médio e PDI para as

dispersoes obtidas a partir dos diferentes tempos de sonicacéo.
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Tabela 2 - Indice de polidispersao e tamanho médio das nanocapsulas de quitosana
e O0leo de neem

Amostra Tempo (min) Tamanho _ indice de
Etapa 1 Etapa 2 médio (nm) polidispersao (PDI)
A 9 18 158 £ 172 0,215 £ 0,0412
B 9 27 169 + 10° 0,242 + 0,009
C 18 18 398 + 2312 0,226 + 0,0822
D 18 27 352 + 3392 0,250 + 0,029
E 27 18 179 + 382 0,217 + 0,089
F 27 27 583 + 3932 0,274 £ 0,0122

Letras minusculas iguais na mesma coluna indicam que n&o houve diferenga significativa (p>0,05) de
acordo com o Teste de Tukey.
Fonte: Do autor

O tamanho médio das particulas e o PDI sdao parametros que desempenham
um papel importante na avaliagdo da qualidade, estabilidade, uniformidade e
dispersao das nanoparticulas. Além disso, essas caracteristicas exercem influéncia
direta na distribuicdo das particulas no banho de impregnacgao e entrada das mesmas
nos poros do tecido (Kala et al., 2019). O tamanho médio das particulas variou entre
158 + 17 e 583 + 393 nm. De acordo com Daudt et al. (2013), valores inferiores a 300
nm séo caracteristicos de submicrométricos, enquanto aqueles acima dessa faixa sédo
classificados como microcapsulas. Assim, entende-se que os resultados obtidos por
meio da técnica DLS, para amostras A e B, estado alinhadas com a escala nano para
capsulas poliméricas analisadas.

O PDI esta relacionado a uniformidade no tamanho das nanoparticulas na
amostra e varia numa escala de 0 a 1, onde o valor 0 representa um material altamente
homogéneo, também conhecido como monodisperso, e o valor 1 sugere uma alta
heterogeneidade, caracterizando uma amostra polidispersa (Kumar; Dixit, 2017). Os
valores obtidos para os materiais foram inferiores a 0,3 (Kumar; Dixit, 2017), indicando
uma polidispersividade moderada nas dispersdes (Malvern Panalytical, 2017).

Apesar das discrepéncias entre as médias dos tamanhos, a analise de
variancia ANOVA, com 95% de confianca para comparacao entre os tipos de
amostras, indicou que nao existe diferenga significativa entre os tempos de
processamento estudados. Sendo assim, seguiu-se a analise com base na menor

variagao de resultados, entre as repeti¢des, e aspectos visuais.
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Embora a formulagdo A tenha resultado em um menor tamanho de particulas
e um baixo PDI, uma das repeticbes apresentou aglomerados e capsulas visiveis a
olho nu. Ja a formulacédo E, teve maior variagao entre as repeticoes e apresentou
aglomerados e capsulas visiveis em duas delas. Nas formulagbes C, D e F, houve a
formacao de aglomerados e capsulas visiveis nas trés repeticdes. Em contraste, a
amostra B demonstrou uma maior reprodutibilidade em seus resultados, e nao foi
observada a presenga de aglomerados visiveis a olho nu no periodo de analise. Dado
que o estudo envolve materiais de origem natural na produgdo dessas capsulas,
sujeitos a possiveis interferéncias das condigdes ambientais, a menor variagao entre
as repetigcdes, mesmo quando produzidas em dias distintos, emerge como a escolha
mais adequada para dar continuidade ao trabalho.

No entanto, é importante ressaltar que os erros associados nos tamanhos das
particulas podem estar relacionados a influéncia da posicéo da ponteira ultrassénica
(Mujumdar; Kumar; Pandit, 1997). Portanto, é importante manter fatores geométricos,
como a altura e o didametro do recipiente onde as solugdes sado preparadas, bem como
a posicao precisa da ponteira dentro do recipiente, de forma consistente e controlada.

Outro aspecto relevante a ser observado é que estudos anteriores
demonstraram uma relagao inversa entre o tamanho das particulas e o tempo de
sonicagao. Isso ocorre porque a energia ultrassbnica auxilia na dispersao das
particulas e na quebra de aglomerados, resultando em particulas menores e mais
uniformes (Murtaza; Ahmad, 2012; Floris et al., 2013; Depaoli, 2019). Neste estudo,
tanto nos experimentos preliminares quanto nos resultados apresentados, observou-
se que tempos mais curtos de processamento levaram a resultados mais favoraveis.
Essa tendéncia pode estar relacionada aos danos que um excesso de processamento
pode causar a estrutura do polimero, prejudicando a formagado das nanocapsulas
(Floris et al., 2013; Furtado, 2018). Um aspecto adicional a considerar é que a
aplicagao excessiva de energia conduz a criagao de nanoparticulas excessivamente
pequenas, as quais nao mantém estabilidade no sistema e, consequentemente,

tendem a coalescer, levando a formacao de aglomerados (Murtaza; Ahmad, 2012).

4.3.1.1 Estabilidade fisica da dispersdo

Considerando a melhor reprodutividade da amostra B, esta foi avaliada também

em relagéo a estabilidade de tamanho e PDI ao longo do tempo. Os resultados desses
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ensaios para medidas apos 1, 90, 180 e 210 dias de preparo das amostras estao
registrados na Tabela 3. As diferengas entre os resultados para 1 dia da Tabela 2 e

da Tabela 3 podem ser atribuidas a mudanga do equipamento de medida.

Tabela 3 — indices de polidispersdo (PDI) e tamanho médio da amostra B
armazenadas por até 210 dias
Intervalo de tempo entre Tamanho médio

Amostra ~ - - PDI
producao e analise (dias) (nm)
1 131+ 22 0,242 + 0,0183¢
5 90 136 + 3¢ 0,235 + 0,012abc
180 131+ 22 0,207 £ 0,0072
210 133 + 220 0,268 + 0,024bc

Letras minusculas diferentes na mesma coluna indicam diferenga significativa (p>0,05) de acordo
com o Teste de Tukey.
Fonte: Do autor

Os resultados indicam que n&do houve diferenga significativa no tamanho médio
e no PDI apés 210 dias (7 meses) de armazenamento das dispersdes, confirmando a
estabilidade fisica das particulas obtidas com tempos de sonicagao de 9 e 27 minutos
nas Etapas 1 e 2, respectivamente. Essas observacgdes sdo importantes ao selecionar
as amostras considerando ndao apenas as mudancas nos tamanhos médios das
particulas em relagdo aos tempos de processo, mas também as alteracbes na

distribuicao da populagao de particulas ao longo do tempo.

4.3.2 Morfologia das nanocapsulas obtidas

A morfologia das capsulas de CS/TPP carregadas com éleo de neem (amostra
B -9 e 27 min), obtidas da analise por microscopia 6ptica, esta apresentada na Figura
17. Na imagem, é possivel observar a presenca de particulas de formato esférico com
uma estrutura capsular, ou seja, com a separagao do nucleo e do material de parede.

A Figura 18 apresenta a imagem obtida por meio de microscopia eletrénica de
transmissdo (MET), que confirma o formato esférico das particulas. As andlises
realizadas utilizando o software Imaged revelaram um tamanho médio de 69 + 10 nm
para as capsulas de CS/TPP carregadas com 6leo de neem. A discrepancia no
tamanho entre as microscopias MET e as medi¢des de espalhamento de luz pode ser
explicada pelo raio de hidratacdo das capsulas, especialmente devido as suas
superficies hidrofilicas. As caracteristicas de tamanho, forma e eficacia das

nanoparticulas variam conforme a fonte vegetal utilizada. De acordo com Atkovska et
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al. (2023), nanoparticulas carregadas com neem sao predominantemente esféricas, o

que corrobora com o visualizado nesse estudo.

Figura 17 - Estrutura morfolégica da capsula de CS/TPP carregadas com 6leo de
neem com aumento 6ptico de 50x

o

100 pm

Fonte: Do autor

Figura 18 - Micrografias MET da dispersado de capsula de CS carregadas com neem
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4.4  SELECAO DAS CONDIGOES DE IMPREGNACAO

441 Avaliagao da secagem e cura

A selecao das condi¢cbes de impregnacgao foi realizada utilizando o tecido de
menor gramatura (T1) e o tratamento de recobrimento com 6leo de neem incorporado
na solugao de quitosana (CSNSO). Inicialmente, o tempo de submersao foi fixado em
30 min e foram avaliados os efeitos da temperatura de secagem (ambiente ou 80°C)
e do tipo de cura (temperatura de 140°C ou radiagdo UV) no ganho de massa,
alteracao de cor e liberagao do 6leo dos tecidos.

As solugdes para impregnagao apresentaram aspecto liquido homogéneo e

coloragéo do tipo amarelo-leitoso, conforme é possivel observar na Figura 19.

Figura 19 - Aspecto visual da solugédo de impregnacdo CSNSO com e sem tecido
submerso

Apos a impregnacao das solugdes de recobrimento nos substratos téxteis, foi
avaliada a absorgdo de massa nos mesmos, pesando as amostras antes e apos o
processo. Por meio da diferenca de massa, foi determinado o percentual de
recobrimento presente nas amostras, utilizando a Equacao 4. Os resultados estao

apresentados na Tabela 4.

Tabela 4 — Ganho de massa dos substratos variando as condi¢cdes de impregnacgao

Secagem Cura Ganho de massa (%)

Tamb-12h 140 °C - 2 min 6,34 + 0,46%
80°C-5min 140 °C -2 min 5,79 £ 0,352

Tamb-12h  Luz UV - 3 min 8,64 +0,47°

80°C-5min Luz UV -3 min 7,78 + 0,16
Letras minusculas diferentes na mesma coluna indicam diferenga significativa (p>0,05) de acordo
com o Teste de Tukey.
Fonte: Do autor




71

Os resultados de ganho de massa apresentados indicam a presenga do
recobrimento na superficie dos substratos téxteis, variando de acordo com as
condi¢des de tratamento realizado.

Nao houve diferenga significativa no ganho de massa entre as amostras que
passaram pelo mesmo processo de cura, independentemente do tipo de secagem. No
entanto, para uma mesma condicdo de secagem, € possivel perceber que ha
diferenca em relagdo a condi¢do de cura utilizado. Tanto para as amostras com
secagem a temperatura ambiente quanto para as amostras com secagem a 80°C, a
combinagao com a cura UV resultou em ganhos de massa significativamente maiores
do que a cura a 140°C. Esse resultado pode estar relacionado com a evaporagao mais
lenta do éleo com a cura utilizando luz UV, permitindo que tratamento seja retido de
forma mais eficaz nas fibras do tecido e resultando em um maior ganho de massa.
Isso também pode ser atribuido a capacidade da cura UV de promover uma
reticulagcdo mais eficiente da quitosana, aumentando assim a aderéncia e a retengao
do recobrimento no tecido.

Em um processo de impregnacao téxtil utilizando o método pad-dry-cure, a
etapa de cura costuma se referir a fixagdo dos componentes do tecido e ndo a uma
reticulacao propriamente dita, podendo ser tanto uma reacéo da espécie com a fibra
quanto a formagao de um filme polimérico nas fibras (Li et al.,, 2008). Com as
temperaturas mais elevadas tradicionalmente utilizadas nas etapas de cura, ha um
aumento na mobilidade molecular, permitindo que as moléculas de quitosana se
movam e se entrelacem mais eficientemente com as fibras de algodao (Eltahlawy et
al., 2005). Além disso, € desencadeada a esterificagdo dos grupos hidroxila na
celulose e dos grupos carboxila no acido citrico, sendo a forma mais comum de fixar
quitosana em téxteis, por meio da interagdo eletrostatica com o grupo amino da
quitosana (Coma et al., 2003; Antunes et al., 2021; Elamri et al., 2023).

No entanto, os compostos volateis podem evaporar durante o processo de
acabamento, principalmente na etapa de cura térmica em alta temperatura,
proporcionando efeitos contraditérios na durabilidade do tratamento, abrindo espaco
para estudo com outros processos de cura (Li et al., 2008).

A irradiagao UV, provoca modificagdes na superficie do polimero, criando
radicais livres (Figura 20) nos atomos de nitrogénio ou oxigénio do polissacarideo

(Alonso et al., 2009). Esses sitios ativos facilitam a formacao de ligagdes covalentes
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mais fortes entre a quitosana e a fibra de algodao, contribuindo para uma adesao mais
eficaz do tratamento, sem que haja efeitos negativos na estrutura da fibra (Ferreo et
al., 2014).

Figura 20 - Esquema de reacgao da reticulagao entre a quitosana e algodao usando
acido citrico, fosfato de sédio e irradiacédo UV
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Fonte: Adaptado de Alonso et al. (2009)

Li, Boyter e Qian (2010), investigaram a durabilidade do acabamento com
microcapsulas de fragrancia de limao em tecido de algodao, submetido a cura UV ou
cura térmica. Os resultados mostraram que a resisténcia a lavagem foi duas vezes
superior para o tratamento com cura UV em comparagao com a cura térmica. Além
disso, as vantagens adicionais da cura UV, como menor consumo de energia, cura a
temperatura ambiente, economia de espaco e alta eficiéncia de produgao, contribuem
para o interesse nessa tecnologia (Li et al., 2008; Bahria; Erbil, 2016; Singh; Sheikh,
2020). Por outro lado, apesar dos beneficios de durabilidade, a ativagédo por luz pode
potencialmente causar degradacao do 6leo de neem (Krzyzaniak; Simmons; Shepard,
2016; Benelli et al., 2017).

Nazari et al. (2009) estudaram o uso de nanoparticulas de TiOz2, hipofosfito de
sddio e acidos policarboxilicos (acido citrico ou acido 1,2,3,4-butano tetracarboxilico -
BTCA) em tecido de algodao, utilizando trés diferentes condi¢cdes de cura. Estas
incluiram irradiagao UV (UVA, 15 min), condigdo de alta temperatura (150 °C, 5 min
para acido citrico e 180 °C, 2 min para BTCA), e uma combinagao entre ambas. Os
resultados mostraram que o processo de reticulagdo foi mais eficiente sob as
condi¢cdes de UV-alta temperatura do que quando realizadas isoladamente, seguido

pela cura apenas em alta temperatura e, por ultimo, pela irradiagéo UV.
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Apesar das diferengas entre o tipo de cura utilizada, de acordo com Ferrero e
Periolatto (2012), a cura UV resulta na mesma estrutura polimérica encontrada para
a quitosana curada termicamente.

Com o objetivo de compreender a relagdo entre o ganho de massa na
aparéncia do substrato, foi realizada uma anadlise da alteragdo de cor por meio do
sistema CIELab. A Tabela 5 apresenta os valores obtidos para cada um dos
parametros do sistema CIELab (L*, a*, b*) e o resultado obtido para a diferenca total
de cor (AE).

Tabela 5 - Variagbes nos parametros de cor para diferentes condigcbes de
impregnacao de CSNSO para o tecido T1

Tratamento L* a* b* AE Nota
secagem-cura AE
Controle 89,98 +0,19° 3,09+0,03° -10,31+0,32° - -
Ta.140 91,32+0,142 143+0,102 -3,81+0,61° 6,39+0,61° 2
80.140 91,37 £0,092 1,74+0,068 -5,79+£0,292 4,46 0,25 2,5
Ta.Uv 91,43 £0,06® 1,42+0,20® -5,26 +0,84% 5,06 +0,85% 2,5
80.UV 91,71+0,13> 1,57+0,072 -4,78+0,34% 553 +0,35% 2

As siglas apresentadas para o tratamento representam a secagem a temperatura ambiente (Ta) ou a
80°C e as condicdes de cura a 140°C ou irradiagdo UV. Letras minusculas iguais na mesma coluna
indicam que nao houve diferenga significativa (p>0,05) de acordo com o Teste de Tukey.
Fonte: Do autor

As amostras impregnadas apresentaram menores valores de a* e maiores
valores de b*, indicando uma coloracdo mais esverdeada e amarelada, caracteristica
do 6leo de semente de neem, quando comparado ao tecido nao tratado (Chatterjee et
al., 2023). Além disso, pode-se observar um leve aumento da luminosidade (L*) da
cor para todos os tratamentos.

Em relagdo ao AE (diferenga total de cor), a norma ABNT NBR ISO 105-
A05:2007 fornece uma classificacdo na mudanca de cor em escala de cinza, onde 5
representa a melhor classificacdo e 1 a pior. Com base nesse padrao e nos resultados
obtidos, observa-se que, independentemente das condigdes de impregnagao, todas
as amostras apresentaram diferencgas de cor elevadas. Entretanto, entre os diferentes
tratamentos avaliados, observou-se que a menor diferenga total de cor foi obtida para
as amostras secas e curadas com temperatura (80.140), indicando uma maior
uniformidade no acabamento entre os casos estudados. Essa menor diferenga de cor

pode estar relacionada ao menor ganho de massa observado nesse tratamento em
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comparagao com 0s outros, uma vez que a quantidade de tratamento absorvido pelo
tecido tende a influenciar diretamente a diferenca de cor observada.
As amostras também foram avaliadas em relagdo ao grau de branco, cujos

resultados estao apresentados na Tabela 6.

Tabela 6 - Variagbes no grau de branco para diferentes condi¢des de impregnagao
de CSNSO para o tecido T1

Tratamento Branco CIE ABco CIE Branco Berger ABco Berger
secagem-cura
Controle 125,26 + 0,52° - 121,35 + 0,58¢ -
Ta.140 96,98 + 2,782 -26,03+2,78% 9491+2,78 -27,87 +£2,91°

80.140 106,30 + 1,54> -16,71 +1,53> 104,39 + 1,68°> -18,02 + 1,62°
Ta.Uv 103,97 £3,81° -19,06 + 3,81°> 102,48 +3,72°> -20,54 + 4,07°
80.UV 102,3 + 1,492 -20,71 + 1,483 100,52 + 1,492 -22 40 + 1,602°
Letras minusculas iguais na mesma coluna indicam que nao houve diferenga significativa (p>0,05) de
acordo com o Teste de Tukey.
Fonte: Do autor

Os valores de grau de branco indicados na Tabela 6 estdo em concordancia
com os resultados dos parametros de cor. Apesar do leve aumento na luminosidade
observado anteriormente, todas as amostras apresentaram uma redugao no grau de
branco em virtude do amarelecimento, verificado pelo aumento do parédmetro b*
(Tabela 5). Esse efeito pode ser atribuido a combinacéo do recobrimento contendo o
NSO, as condi¢cdes de secagem e cura e a presencga do acido citrico (Xin; Lu, 2018).
Este comportamento de alteragdo de cor e de grau de branco das amostras apds
impregnagdes foram observados em outros estudos. Kumar, Singh e Sheikh (2023),
por exemplo, estudaram a impregnagao de microcapsulas de quitosana, com 6leo de
olibano como nucleo, em tecidos de algoddao e observaram um indice de
amarelecimento duas vezes maior nas amostras tratadas em relagcao ao controle,
afetando também o grau de branco.

O efeito das diferentes condi¢cdes de impregnacao dos tecidos na cinética de
liberagdo do NSO em contato com agua também foi avaliado. A cinética de liberagao
€ importante, pois permite uma correlagdo com a quantidade de agente ativo
depositado, sua possivel ligagdo com a fibra e, por fim, com a atividade desejada para
a aplicagdo. Os resultados estdo apresentados na Figura 21 para uma analise
quantitativa comparativa da disponibilidade do agente ativo em até 24 horas (1440

minutos) de ensaio.
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Figura 21 - Cinética de liberagdo do NSO em agua até 24 h de amostras T1 com
diferentes condi¢cbes de secagem e cura
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Fonte: Do autor

A analise dos dados cinéticos indica que as amostras cuja secagem ocorreu
em temperatura de 80°C (80.UV e 80.140) liberaram maiores quantidades de 6leo do
gue as amostras com secagem a temperatura ambiente (Ta.140 e Ta.UV). Para todos
os tratamentos, houve uma liberagao rapida nos instantes iniciais, sugerindo oleo livre
na superficie. O equilibrio foi atingido por volta de 150 min para os diferentes
tratamentos. No entanto, as amostras com cura UV apresentaram um declinio nas
quantidades medidas, o que pode estar relacionado a uma suscetibilidade da
azadiractina a degradacao nestas condigdes de cura e maior ligagao do acabamento
com o substrato téxtil, reduzindo a quantidade de 6leo livre na superficie.

De forma geral, os resultados da cinética de liberagédo evidenciam que nao ha
uma relagao direta entre o ganho de massa e a quantidade de agente ativo liberada.
Pelo ganho de massa, por exemplo, a amostra com secagem em temperatura
ambiente com cura UV teria maior quantidade de dleo liberada do que a amostra com
secagem a 80 °C e cura a 140 °C, o que néo foi observado. Portanto, determinado
processo pode resultar em maiores quantidades impregnadas, porém com uma
fixagdo a fibra que pode desfavorecer sua liberagao e até mesmo sua atividade.

O recobrimento pode ocorrer apenas de forma fisica, através de uma deposicao

sob a superficie do tecido, ou combinado com uma interacdo quimica do polimero de
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recobrimento ou outros agentes com o substrato téxtil. No caso dos tratamentos com
quitosana, suas cargas positivas sao capazes de ligarem quimicamente com a
superficie negativa das fibras do algodao. Além disso o acido citrico forma anidridos
ciclicos, acelerado pelo fosfato de sodio, o que possibilita uma ligagdo covalente
cruzada entre a celulose e a quitosana (Nazari et el., 2009; Harifi; Montazer, 2012).
Dessa forma, o tipo de secagem e cura influenciam os resultados de liberagao in vitro
do tratamento.

Para avaliar as possiveis modificagdes quimicas decorrentes de ligagbes da
quitosana com as fibras do algoddo, a amostra controle e as amostras com
recobrimento foram avaliadas por FTIR-ATR e os resultados estdo apresentados na
Figura 22.

Em geral, os espectros apresentaram bandas caracteristicas de celulose, como
em torno de 3340 cm™', que corresponde a vibragédo de estiramento de hidroxilas (OH)
(Lopes et al., 2019) e em torno de 2900 cm-', atribuida a vibragéo de estiramento das
ligacbes CH (Lopes et al., 2019; Grgac et al., 2020). Também s&o observadas de
bandas em torno de 1030 cm! relacionadas ao estiramento do grupo COC (Taipina,
2012; Kumar; Sharma; Vaish, 2022).

Comparando as curvas espectrais do tecido controle com os tecidos tratados
foram observadas alteragdes nas bandas de absorgdo 1450, 1735, 2870 e 3345 cm™,

indicando que houve interagdo entre o recobrimento e as fibras de algodao.

Figura 22 - Espectros FTIR-ATR do tecido controle de algodao e das amostras
tratadas com CSNSO em diferentes condi¢cdes de secagem e cura
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Todas as amostras com recobrimento apresentaram uma nova banda entre
1700 e 1770cm™', que corresponde a vibragdo de estiramento da ligagdo C=0 e a
flexdo NH da amida | e amida Il, respectivamente, indicando a presencga de quitosana
(Hu et al., 2011). Essa ocorréncia € provavelmente atribuida a formagdo de uma
ligacao éster, resultante da ligacédo covalente entre a quitosana e a celulose (Lopes et
al., 2019). Na faixa de 2840 a 2900 cm', é observada a emergéncia de uma segunda
nova banda, associada ao estiramento do grupo CH. Esse resultado também pode ser
decorrente da interacdo entre o acido carboxilico presente no 6leo de neem e a
celulose do tecido de algodao (Revathi; Thambidurai, 2017; Das et al., 2020).

Conforme evidenciado no espectro de FTIR-ATR, os revestimentos contendo
CSNSO revelam o estiramento da amida destacado em torno de 1450 cm™ (Grgac et
al., 2020). E possivel notar uma reducéo na banda em 3345 cm™" nos tratamentos que
incorporaram o uso de temperatura na secagem, indicando a diminui¢ao dos grupos
amino livres (—NH2) apés a aplicagdo do acabamento, o que pode ser correlacionado
com uma interagdo quimica entre os grupos amino da quitosana e 0s grupos
funcionais do algod&o (Revathi; Thambidurai, 2017). Por outro lado, nos tratamentos
conduzidos sem o uso de temperatura na secagem, houve um aumento na intensidade
desse pico para a amostra curada com luz UV e nenhuma alteracéo para a amostra
curada a 140°C, sugerindo uma maior preservagao dos grupos amino livres.

Optou-se por seguir para a impregnagdo das NPPs com o método de
impregnagao pad-dry-cure sob as condi¢gdes de secagem a 80°C por 5 minutos e cura
a 140°C por 2 minutos, denominado como tratamento CSNSO-80.140. Esta escolha
foi motivada pelos resultados de menor alteragdo de cor € no grau de branco, além de
exibir homogeneidade no aspecto visual e melhor reprodutibilidade. Adicionalmente,
os ensaios de liberacado in vitro indicaram maior disponibilidade e persisténcia do
agente ativo nessas condi¢cdes de impregnacgao, o que esta em concordancia com as
observacbes das anadlises de FTIR-ATR, que apontaram para o sucesso da

incorporagao no substrato téxtil.

4.4.2 Avaliagao do tempo de imersao no banho

Com a finalidade de aprimorar a selegdo das condigbes de impregnacéo,
também foi examinada a influéncia do tempo de imerséo dos tecidos no banho. Nesta

etapa, além do recobrimento CSNSO, também foram realizadas impregnagdes com
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as nanocapsulas (NPPs). Para efeitos de comparagao, foram preparadas amostras
que foram submersas em solugdes de banho por 2, 30 ou 60 minutos. Em seguida,
essas amostras passaram pelo processo de impregnagcdo em Foulard, seguindo as
condigbes de secagem e cura, previamente escolhidas (80°C e 140°C). Os resultados
das alteragdes de cor e grau de branco podem ser observados nas Tabelas 7 e 8,

respectivamente.

Tabela 7 - Variagdes nos parametros de cor para diferentes tempos de imersido no
banho de impregnacéo, para os tratamentos CSNSO e NPP utilizando o tecido T1

Tempo no

b L* a* b* AE Nota AE
anho-tratamento
Controle 89,98 +0,19¢ 3,09+ 0,039 -10,31 + 0,324 - -
2.NPP 90,62 +0,15° 2,14 +0,04* -8,46+0,16® 3,40+0,182 3
30.NPP 91,13+0,03° 1,85+0,04® -7,07+0,18> 4,87 +0,18° 2,5
60.NPP 91,24 +0,16° 1,83+0,01® -6,10+0,07°> 4,98 + 0,08°¢ 2,5
2.CSNSO 90,050,022 2,37 +0,06¢ -8,04+0,1772 3,680,182 3
30.CSNSO 90,62 +0,16° 1,93 +0,09° -6,23+0,37¢ 5,57 +0,35% 2,5
60.CSNSO 91,20 +0,11¢ 1,91+0,082 -6,25+0,23° 5,66 + 0,244 2,5

Letras minusculas iguais na mesma coluna indicam que nao houve diferenga significativa (p>0,05) de
acordo com o Teste de Tukey.
Fonte: Do autor

Tabela 8 - Variagdes no grau de branco para diferentes tempos de imersao no banho
de impregnacéo, para os tratamentos CSNSO e NPP utilizando o tecido T1

b Tempo no Branco CIE ABco CIE Branco Berger ABco Berger
anho-tratamento
Controle 125,26 + 0,52¢ - 121,35 £ 0,58¢ -
2.NPP 110,93 +£1,02¢ -14,41+1,02¢ 108,98 £1,12¢ -11,93+ 1,124
30.NPP 105,62 £ 0,95¢ -19,70 £ 0,95° 103,73 +£1,17¢ -17,18+1,17°
60.NPP 104,37 + 1,59%¢ -20,97 + 1,59 102,58 +1,71° -18,33 + 1,71
2.CSNSO 106,82 £ 0,53° -18,52 +0,53° 103,57 £0,57¢ -17,34 £ 0,57°
30.CSNSO 102,36 £ 0,762 -22,98 + 0,762 99,73 £ 0,742> -21,18 + 0,74
60.CSNSO 101,38 £ 0,50* -23,95+0,50® 98,89 +0,50* -22,02 +£ 0,502

Letras minusculas iguais na mesma coluna indicam que nao houve diferenga significativa (p>0,05) de
acordo com o Teste de Tukey.
Fonte: Do autor

E possivel perceber que, tanto para os tecidos tratados com as nanocapsulas
quanto com o recobrimento, o0 aumento do tempo de contato da amostra com a
solugédo de 2 para 30 minutos resultam em aumento na diferenga total de cor e na
reducao no grau de branco. Esse efeito pode estar relacionado a maior absorgéao do

material pelas fibras do tecido. Para os tempos 30 e 60 min ndo houve diferenca
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significativa entre um mesmo tratamento, possivelmente indicando uma saturacéo da
quantidade de material absorvido.

A comparacéao entre o tratamento com nanocapsulas e com recobrimento em
um mesmo tempo de imersao, como 30 min, evidencia que a encapsulagao do oleo
cria uma barreira protetora entre o 6leo e a superficie do tecido, resultando em menor
alteracdo da cor. Essa barreira tem o efeito de minimizar a transferéncia de
componentes responsaveis pelo amarelecimento e até mesmo evitar uma reagéo
quimica de oxidacdo que também poderia ser responsavel pela alteragcdo de cor.
Dessa forma, é possivel que as diferengas de cor entre amostras as impregnadas com
CSNSO e NPP possam estar diretamente ligadas a coloragao intrinseca da solugao
(Figura 23), ou seja, para os mesmos tempos de submersao ha menor alteragéo para

os tratamentos com NPP.

Figura 23 - Aspecto visual das solugdes CSNSO (a) e NPP (b)

Fonte: Do autor

Além dos parametros de alteragdo de cor, também foi avaliado o
comportamento de liberagao in vitro, com o intuito de estudar a influéncia do tempo
de contato do substrato téxtil com a solugao de impregnagéo na cinética de liberagéo
do 6leo de neem. O ensaio de liberagdo também foi realizado apds as amostras de
tecido serem submetidas a um ciclo de lavagem, a fim de verificar a persisténcia do
tratamento de acordo com os tempos no banho. O resultado para os tecidos
recobertos e impregnados com as nanocapsulas em diferentes tempos de imersao (2,
30 e 60 min) e submetidos ou ndo a lavagem estao apresentados na Figura 24 e 25,
respectivamente.

Nos tratamentos de recobrimento a partir da solugdo CSNSO, observa-se que
nao ha diferenca na liberagdo do agente ativo em agua em relagéo aos diferentes

tempos de imersdo no banho. Entretanto, ao comparar amostras sem lavagem com
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aquelas submetidas a esse processo, verifica-se uma redugdo na quantidade de
material liberado, possivelmente explicada pela deposigao fisica predominante sob o
substrato téxtil e retirada do 6leo livre. Contudo, é importante destacar uma leve
tendéncia de aumento ao longo de 24 horas de ensaio, enquanto as amostras sem
lavagem alcangaram um equilibro com cerca de uma hora e meia de ensaio. Além
disso, a auséncia de diferenga entre os tempos de banho estudados manteve-se para

as amostras lavadas.

Figura 24 — Cinética de liberacdo do NSO em agua até 24 h de amostras com
diferentes tempos de imersao no banho de impregnacao CSNSO
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Legenda: Final ".0" significa amostra tratada, mas sem nenhuma lavagem antes do ensaio de liberagéo,
enquanto final ".1" significa amostras tratada e lavada uma vez antes do ensaio de liberagéo.
Fonte: Do autor

Ao realizar a mesma analise em amostras impregnadas com a dispersédo de
nanocapsulas (NPP) (Figura 25), percebe-se que a quantidade de 6leo liberada é
menor em comparagao ao apresentado para o tratamento CSNSO. Por exemplo,
considerando 1 h de liberacao, o tecido com recobrimento por 30 mim de imerséo e
sem lavagem (30.CNSO) liberou 5,23 + 0,35 ug de dleo/g de tecido, enquanto a
amostra equivalente com nanoparticulas (30.NPP) liberou 1,60 + 0,07 ug de 6leo/g de
tecido. Esse comportamento pode estar relacionado as caracteristicas estruturais das

nanocapsulas, uma vez que o material de parede atua como uma matriz protetora do
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agente ativo no nucleo de forma a controlar sua liberagéo para o meio. Esse controle
pode resultar em uma liberagao mais lenta e gradual baseada na difuséo do 6leo para
0 meio, em comparagdo com o tratamento CSNSO, onde o d6leo esta diretamente
incorporado ao tecido (Antunes et al., 2021). Além disso, as propriedades de melhor
adesao e interagdo das nanocapsulas com as fibras do tecido podem influenciar a
liberagao do dleo, levando a uma menor quantidade liberada ao longo do tempo. Os
dados cinéticos evidenciam, ainda, uma tendéncia crescente na concentracdo do
agente ativo no meio, o que corrobora com a necessidade de mais tempo para a
migracado do Oleo pela matriz. Essa tendéncia foi observada até 72 horas, apds as
quais ocorreu uma aproximagao do equilibrio.

Em relacdo as aplicagbes, a liberagdo mais lenta dos tecidos tratados com
NPPs pode oferecer vantagens significativas. Por exemplo, em produtos téxteis
destinados ao uso prolongado, como roupas de protegdo contra insetos, uma
liberacdo controlada do agente repelente ao longo do tempo pode garantir uma
protecdo mais duradoura (Souza et al., 2014). Além disso, essa liberagado gradual
pode ajudar a minimizar o desperdicio do agente ativo, garantindo uma eficacia
constante ao longo do tempo de uso do produto. No entanto, € importante avaliar se
a quantidade liberada é suficiente para proporcionar uma acgao eficaz e cumprir a
funcao de repelente. Isso porque essa aplicagao requer uma liberagao espacial do
tecido para o meio. Caso contrario, outra aplicacdo promissora para os téxteis
funcionalizados com liberagdo lenta é sua utilizagdo em tecidos com propriedades
antibacterianas por meio de aplicacdes, onde a liberacdo pode ser de forma local,
restrita as regides especificas do tecido e bem préximas a ele (Ullah; Ali, 2017,
Antunes et al., 2021).

Em relagédo ao processo de lavagem, foi observada uma redugao consideravel
na quantidade de 6leo liberado em todos os tratamentos. Essa diminuicdo pode ser
justificada pela remocao do material ndo aderido a superficie do tecido durante o
processo de lavagem. No entanto, durante as 48 horas de ensaio, foi notada uma
tendéncia crescente na concentragao do agente ativo no meio tanto para as amostras
impregnadas com nanocapsulas quanto para aquelas com recobrimento. E importante
destacar que, apesar de ambas as técnicas apresentarem essa tendéncia de
aumento, os valores obtidos para 30.CSNSO foram superiores aos obtidos para

30.NPP. Por exemplo, considerando novamente 1 h de liberagdo, o tecido com
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recobrimento por 30 mim de imersdo e com uma lavagem (30.CNSO) liberou 0,89 +
0,22 ug de oleo g de tecido, enquanto a amostra equivalente com nanoparticulas
(30.NPP) liberou 0,54 = 0,11 ug de oleo/g de tecido. Ja com 24 h de ensaio, o
tratamento 30.CSNSO liberou 1,87 £+ 0,18 pg de 6leo g de tecido e o 30.NPP liberou
1,19 £ 0,09 ug de odleo/g de tecido. Essas diferengas reforcam as distintas

caracteristicas de liberagao entre as condi¢des de funcionalizacao.

Figura 25 — Cinética de liberacdo do NSO em agua até 48 h de amostras com
diferentes tempos de imersao no banho de impregnacao NPP
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E valido salientar que a quantidade de 4g/L de lauril éter sulfato de sédio, com
base na norma de solidez a cor da ABNT, talvez tenha sido excessiva, considerando
que o sabao padrdo contém outros compostos além de lauril. Essa concentragao
elevada pode ter resultado em uma limpeza que ndo equivaleria a uma lavagem
domeéstica tipica, podendo ter interferido na avaliacdo da aderéncia do tratamento no
tecido. Um exemplo comparativo é o estudo de Rajendran et al. (2012), onde
utilizaram 2g/L do mesmo detergente para realizar uma limpeza leve, removendo as
nanocapsulas nao aderidas a superficie do substrato téxtil. No estudo, a amostra foi

mergulhada nessa solugao apds o processo de pad-dry-cure.
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Com base nos resultados de alteragao de cor e grau de branco, e considerando
os resultados da cinética de liberacdo, a impregnacéao de 30 minutos foi selecionada
para os ensaios subsequentes. Embora ndo tenha havido diferengas significativas
entre os tempos de impregnacéo de 30 minutos e 60 minutos, a escolha pelo tempo
mais curto foi baseada na praticidade e na economia de recursos, evitando a
necessidade de prolongar o processo, o que poderia aumentar os custos e 0 consumo

de recursos.

45 COMPARATIVO ENTRE RECOBRIMENTO E IMPREGNACAO DE
NANOCAPSULAS

Com as condicbes de impregnacao selecionadas (30 min de imersdo na
solugdo, secagem a 80 °C e cura a 140 °C), procedeu-se a aplicagdo das
nanocapsulas de quitosana carregadas com 6leo de semente de neem (9 e 27 min) e
dos diferentes recobrimentos em dois tipos tecidos 100% algodao, variando a
gramatura. Nesta etapa, portanto, o objetivo foi avaliar o efeito do tipo de tecido e do
tipo de funcionalizagdo nas propriedades de cor, morfologia, interagées quimicas e
repeléncia a mosquitos.

Foram preparados quatro tipos de solugdes de impregnacgao contendo o agente
ligante e o catalisador, utilizando como base diferentes solugdes, como a solucéo de
quitosana (CS), a solugao aquosa de 6leo de semente de neem (NSO), a solugao de
quitosana com o6leo de semente de neem incorporado (CSNSO) e a dispersédo de
nanocapsulas de quitosana carregadas com 6leo de semente de neem (NPP).

Apés o processo de preparo, a solugao de quitosana (CS) apresentou uma cor
levemente amarelada, porém transliucida. Ja as solugdes contendo d6leo (NSO,
CSNSO exibiram uma tonalidade amarela leitosa. A dispersao de NPP mostrou uma
caracteristica leitosa e mais clara comparada as demais solugdes. A diferenga visual

entre as solugdes é ilustrada na Figura 26.
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Figura 26 - Aspecto visual das solu¢des de impregnacao
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Fonte: Do autor

Como mostra a Figura 26, as solugdes apresentaram-se visualmente
homogéneas, exceto a solugdo aquosa de neem (NSO), que teve a tendéncia de
separacgao de fases. Durante o periodo de submersao do tecido no banho relativo a
esse tratamento, a separagao de fases também foi evidenciada, com o 6leo propenso

a acumular-se na superficie da solugéo, conforme mostrado na Figura 27.

Figura 27 - Oleo de neem acumulado na superficie do tecido durante o periodo de
banho

Fonte: Do autor

Ao examinar visualmente as amostras de tecido antes e apds a impregnagao
das solugdes, notou-se uma modificagao no efeito dptico do branco, acompanhada de
uma alteracao de cor, tendendo para o amarelo-esverdeado. A Figura 28 exemplifica
essa diferenca no tecido T1, ao comparar as amostras expostas a luz UV e luz de
ldmpada D65, que simula a luz do dia. Essa mudanca torna-se mais evidente ao
realizar uma analise quantitativa com base nos parametros do sistema de cor CIELab

e grau de branco, cujos resultados sdo apresentados na Tabela 9 e 10 para os tecidos
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T1 e T2, respectivamente. As diferengas foram quantificadas por meio das medidas
de cor e grau de branco utilizando o tecido ndo impregnado (sem tratamento) como

grupo controle.

Figura 28 - Comparacgao visual das amostras do tecido T1, expostas a luz UV (a) e
luz de lampada D65 (b), apds a impregnagao das solugées com 30 min de
esgotamento em banho

Fonte: autor

Tabela 9 — Parametros de cor CIELab dos tecidos T1 com recobrimento de
quitosana (CS), 6leo de neem (NSO), combinagéo de quitosana e éleo (CSNSO) ou
nanocapsulas de éleo (NPP) impregnados por 30 min de imersao.

Tratamento L* a b* AE
Controle T1 89,98 +0,19¢ 3,09 +0,03¢ -10,31+0,32° -
T1-CS 91,59+0,08c 2,29+0,09® -7,49+0,392 4,51+0,35°
T1-NSO 90,90 £ 0,142 297 +0,05¢ -7,02+0,278> 4,68 + 0,25
T1-NPP 91,13 +0,03° 1,85+0,042 -7,07+0,18 4,87 +0,18%

T1-CSNSO 90,62 + 0,162 1,93 £ 0,092 -6,23 +0,37° 5,57 + 0,35
Letras minusculas diferentes na mesma coluna indicam diferenca significativa (p>0,05) de acordo
com o Teste de Tukey.
Fonte: Do autor

Com base nos dados apresentados na Tabela 9, todos os tratamentos
resultaram em redugdes do parametro a* e aumentos do parametro b*, indicando que
as amostras se tornaram mais esverdeadas e amareladas. Dentre os diferentes
tratamentos, as amostras T1-NPP e T1-CSNSO ficaram mais esverdeadas (parametro
a*) em relagao ao controle e os tratamentos sem combinagao de quitosana e 6leo. Em
relagdo ao parametro b*, a maior diferenca foi observada para o recobrimento CSNSO

que, consequentemente, apresentou a maior diferenca de total de cor.
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A menor alteragao do parametro a* foi observada para a amostra impregnada
com a solugao aquosa de 6leo de neem (T1-NSO), o que pode estar atrelado a falta
de interacdo quimica do tratamento com o tecido, fazendo com que o material ndo
seja tdo absorvido. Devido a separacado de fases observada durante o banho de
imersao, poderia se supor um tratamento heterogéneo, com algumas regides do
tecido sem tratamento. Sendo as medidas realizadas nessas regides de tecido
ausentes de dleo, o resultado seria uma baixa diferenga de cor em relagédo ao controle.
Entretanto, na analise visual do tecido, ndo foram observadas manchas ou regides
com coloragao distintas.

No tecido T2 (Tabela 10), foi observada uma tendéncia mais definida de
alteracdo nas amostras contendo 6leo de neem na formulagao, que se tornaram mais
esverdeadas e amareladas. Desta forma, a amostra contendo somente quitosana
apresentou diferenga total de cor significativamente menor (p < 0,05) que os demais

tratamentos.

Tabela 10 — Parametros de cor CIELab dos tecidos T2 com recobrimento de
quitosana (CS), 6leo de neem (NSO), combinagao de quitosana e 6leo (CSNSO) ou
nanocapsulas de éleo (NPP) impregnados por 30 min

Tratamento L* a* b* AE
Controle T2 95,34 £0,31¢ 2,79+0,05¢ -10,97 +0,37¢ -
T2-CS 9468 +0,092> 190+0,032 -8,62+0,112 3,02+0,122
T2-NSO 94,53 + 0,14° 1,16 £ 0,07° -6,22+0,10° 5,51 +0,10°
T2-NPP 94,77 £ 0,082 1,16 £ 0,04 -6,25+0,29> 5,43 +0,29°

T2-CSNSO 94,52 +0,06° 1,22+0,01° -645+0,03° 5,27+0,03°
Letras minusculas diferentes na mesma coluna indicam diferenca significativa (p>0,05) de acordo
com o Teste de Tukey.

Fonte: Do autor

Em virtude das diferengas intrinsecas do controle de cada tipo de tecido,
afetando os valores de L*, a* e b*, a Tabela 11 apresenta o comparativo entre os dois
tecidos relacionando a diferencga total de cor e a diferenga no grau de branco. Com
base na norma ABNT NBR ISO 105-A05:2007, todos os tratamentos realizados no
tecido T1 apresentaram a mesma nota de diferenca total de cor, corroborando com os
valores de diferenca de cor discutidos anteriormente. No entanto, no tecido T2,
destaca-se que a amostra T2-CS apresentou a menor alteracédo, conforme indicado
pela escala e sendo confirmado pelo teste de Tukey (p>0,05).
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Ao analisar as médias, observa-se que houve variagdes significativas entre os
tratamentos aplicados ao tecido T1, enquanto para o tecido T2, essa diferenga nao foi

tao acentuada.

Tabela 11 — Diferenca total de cor e grau de branco comparando os tipos de tecidos

Tratamento AE Nota AE ABco CIE ABco Berger
T1-CS 4,51 £ 0,35° 2,5 -14,07 £ 0,75¢  -11,98 £ 0,75¢
T1-CSNSO 5,57 + 0,354 2,5 -22,98 £0,76% -21,18 £ 0,74°
T1-NPP 4,87 +0,18Pc 2,5 -19,70+0,95> -17,18 £ 1,17¢
T1-NSO 4,68 + 0,25 2,5 -17,48 £+ 0,98° -17,68 + 0,98°
T2-CS 3,02 +0,128 3 -13,83+0,60¢ -16,28 £ 0,73°
T2-CSNSO 5,27 + 0,03 2,5 -23,87 £0,23 -27,18 £ 0,302
T2-NPP 5,43 + 0,29< 2,5 -24,22 + 1,40 -27,39 £ 1,622
T2-NSO 5,51 +£0,10¢ 2,5 -24,90 + 0,428  -28,28 £ 0,51°

Letras minusculas diferentes na mesma coluna indicam diferenga significativa (p>0,05) de acordo
com o Teste de Tukey.
Fonte: Do autor

Tratando-se de tratamento em um mesmo tecido, tais alteragbes podem estar
relacionadas justamente ao aspecto visual da solugéo de impregnagao ja apresentado
na Figura 26 e suas caracteristicas de ligagao fisico-quimicas. Os tratamentos T2-
CSNSO, T2-NPP, T2-NSO e T1-CSNSO nao apresentam diferengas significativas
entre si em relagao a diferenga do grau de branco (ABco CIE). No entanto, essas
amostras apresentaram maior variagdo de grau de branco em comparagdo com o
tecido T1. Esse resultado era esperado, uma vez que o tecido T2 possui maior
gramatura e maior quantidade de material impregnado. Conforme caracterizado e
evidenciado na Figura 29a e 29b, embora dos tecidos 1 e 2 tenham densidades
semelhantes em termos de fios/polegada, o T2 possui maior capacidade de retencao
dos préprios fios. Fios mais grossos geralmente tém uma maior area de superficie em
comparagao com fios mais finos, o que pode permitir uma absorcéo de liquidos mais
eficiente, levando a resultados mais favoraveis de retengao de material. Por outro lado,
os tratamentos no tecido T1 tiveram variagdes consideraveis no grau de branco devido
a possivel saturacdo da quantidade de material absorvido, influenciada pela
viscosidade das solugdes, tendendo a ser menos uniforme pela prioridade das
interagdes fisico-quimicas mais fortes. E importante ressaltar que o processo de
impregnagao segue uma relagdo de banho em fungcdo da massa do tecido. Portanto,
os dois substratos foram expostos a uma mesma massa de 6leo por massa de tecido.
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Apesar de todas as alteragdes evidenciadas, constatou-se uniformidade visual
nas amostras em todos os tratamentos, indicando uma impregnagdo homogénea.
Para estudos futuros, € pertinente avaliar a funcionalizagdo em tecidos tingidos,
examinando a interagdo do acabamento com os corantes, visando verificar a possivel
ocorréncia de manchas.

A Figura 29 apresenta a morfologia da superficie dos dois tipos de tecido
utilizados no estudo, onde pode-se observar a distingdo na estrutura dos tecidos. O
tecido T1, apresentado na Figura 29a, possui uma padronagem de tela simples e um
fio mais fino. Ja o tecido T2 (Figura 29b), exibe um fio de urdume mais grosso e dois
fios de trama justapostos, embora também possua padrao tela, trata-se de um
ligamento de dupla trama. Essas diferencas estéo relacionadas a gramatura de cada
material podendo impactar na funcionalizagdo, uma vez que gramaturas mais altas
permitem maior absorgédo dos tratamentos.

Em relagdo aos acabamentos realizados, nota-se uma maior rugosidade na
superficie das fibras em comparacdo a amostra controle, evidenciando a presenca
dos tratamentos. Entre os tratamentos, observa-se a formagao de uma pelicula nas
fibras durante a impregnagcao com NPP (Figura 29qg). Isso pode ser atribuido ao
tamanho das particulas, que pode tornar dificil a observagdo com a técnica e aumento
utilizado para a visualizagdo. Além disso, durante a formacao das capsulas, o agente
reticulante (TPP) foi gotejado sobre a disperséo de quitosana-neem. Isso pode resultar
em areas onde as capsulas nao foram formadas completamente, permitindo a criagao
dessa pelicula que preenche o espaco entre as fibras e a incorpora as particulas,
resultando em um aprisionamento no tecido. Em reagao aos diferentes tecidos, nao

foram observadas diferencas de morfologia das fibras.



Figura 29 - Micrografias MEV dos tecidos T1, com e sem tratamento, e T2, sem

tratamento
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As amostras com os diferentes tratamentos foram também avaliadas por FTIR,
cujos espectros estao apresentados na Figura 30. Como nao houve diferenga entre
os diferentes tecidos, para melhor visualizacéo, os resultados apresentados referem-
se ao tecido T1.

Além dos picos previamente abordados (Figura 22) em relacdo a fibra
celuldsica, ao 6leo de neem e a quitosana, na Figura 30 destaca-se uma nova banda
de absorgdo em 1537 cm™ para o tecido funcionalizado com NPP. Esta banda
corresponde a ligagao cruzada entre os grupos fosfatos do TPP e os grupos aminos

da quitosana, reforgando a confirmacao da formacao das capsulas e a sua presenca
no tecido (Hu et al., 2011).

Figura 30 — Espectros FTIR-ATR do tecido controle de algoddo e das amostras com
diferentes tratamentos
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46 AVALIACAO DA REPELENCIA A MOSQUITOS DOS SUBSTRATOS
TEXTEIS FUNCIONALIZADOS

Amostras de tecido de algoddo sem tratamento (controle), recoberta com
quitosana (CS), 6leo de semente de neem (NSO), quitosana e 6leo (CSNSO), 6leo
seguido do revestimento de quitosana (NSO+CS) e impregnadas com nanocapsulas
de quitosana carregadas com 6leo de semente de neem (NPP) foram avaliadas em
termos de repeléncia contra mosquitos fémeas de Aedes aegypti.

Esta avaliag&o foi realizada com o intuito de conhecer o potencial da atividade

repelente do 6leo de semente de neem impregnado em tecidos de algodao, uma vez
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que fatores como método de extragcdo e até mesmo o processo de impregnacao,
secagem e cura podem interferir na atividade.

Dentre os fatores que podem influenciar na atividade, esta a area do substrato
funcionalizado que tera contato com os insetos. Dessa forma, inicialmente, foi avaliado
o efeito do tamanho da amostra na atividade repelente dos tecidos, cujos resultados

estao apresentados na Tabela 12.

Tabela 12 - Repeléncia dos tratamentos em diferentes tamanhos de amostras do
tecido T1 com analise via BG-Cage

5cmx 10 cm 10cmx15cm
Tratamento Média de o ~ Média de o ~
. ~ Joprotecao - ~ Joprotecao
aproximacao aproximacao
Controle 490+7,12 - 76,1 + 10,42 -
NPP 41,7 + 8,62 15% 62,0 + 6,82 19%
CSNSO 35,4 +4,8°2 28% 42,4 +6,8° 44%

Letras minusculas iguais na mesma coluna indicam que n&o houve diferenga significativa (p>0,05) de
acordo com o Teste de Tukey.
Fonte: Do autor

Ao avaliar o efeito de repelentes irritantes, como é o caso do 6leo de neem, é
necessario lembrar que eles nao necessariamente evitam que os insetos se
aproximem, mas desencorajam as picadas (DEBBOUN; FRANCES; STRICKMAN,
2014; ATKOVSKA et al., 2023). Esse tipo de repeléncia ndo deixa de ser uma forma
de reduzir o contato dos transmissores vetoriais com um humano e foi justamente o
observado durante a realizacdo dos ensaios

Os dados da Tabela 12 evidenciam o impacto do tamanho da amostra nos
ensaios de repeléncia aos mosquitos. Para as amostras 5 cm x 10 cm n&o houve
diferenga significativa entre os tratamentos e o grupo de controle. Contudo, ao
aumentar a area de superficie do tecido, observa-se uma melhora significativa, em
relacdo ao controle, na taxa de protecdo para o tratamento CSNSO. Dessa forma,
entende-se que um tamanho menor de amostra n&o proporcionou uma liberagao de
agente ativo suficiente para gerar um efeito repelente eficaz, enquanto o tamanho
maior ocasionou em 16% a mais de protecdo. Optando por dar continuidade as
analises com amostras no tamanho de 10 cm x 15 cm, visa-se possibilitar a avaliagao
das funcionalizagbes em relagao a repeléncia a mosquitos.

A Tabela 13 compara o impacto do uso de uma ou duas camadas dos tecidos

T1e T2 (10 cm x 15 cm). Em relacdo as médias de aproximagdes dos mosquitos, de
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forma geral, houve a tendéncia de reducéo significativa nos tecidos tratados em
comparacgao ao controle. No entanto, ndo se observa diferenca significativa entre os

proprios tratamentos.

Tabela 13 - Repeléncia dos tratamentos em diferentes camadas de amostras com
analise via BG-Cage para os tecidos T1 e T2

Tecido- Ve d1 camada Mo zcamadas
édia de ~ édia de ~

Tratamento aproximagao %protecao aproximacio %protecao
Controle T1 76,1 £ 10,4°¢ - 89,9 + 9,9¢ -

T1-NPP 62,0 + 6,8° 19% 48,4 + 10,04 46%
T1-CSNSO 42,4 + 6,8¢ 44% 45,0 + 9,49 50%
Controle T2 33,4 +0,9° - 36,6 + 1,62 -

T2-NPP 26,6 + 0,82 20% 23,6 + 1,20 36%
T2-CSNSO 23,5+1,12 29% 22,9 +2,2° 37%

Letras minusculas iguais na mesma coluna indicam auséncia de diferenca significativa (p>0,05) de
acordo com o Teste de Tukey.
Fonte: Do autor

Tendo como foco a taxa de protecdo (%protegcdo) contra os mosquitos, ao
comparar os resultados para os tecidos T2 e T1, verifica-se que a utilizagdo de 2
camadas de tecido resulta em um efeito mais pronunciado. Essa observacao pode ser
justificada por duas razdes principais. Em primeiro lugar, a utilizagao de duas camadas
pode proporcionar uma maior concentracdo do tratamento e, consequentemente,
agente ativo na area testada, resultando em uma forga de repeléncia mais robusta.
Em segundo lugar, a possivel reducdo da permeabilidade do tecido com duas
camadas pode dificultar a passagem dos odores atrativos emitidos pelo corpo
humano. Nesse contexto, a competicdo com o odor proveniente do analista, que
conduziu os experimentos, com o do tratamento torna-se menos favoravel a
aproximacodes, contribuindo para uma protecao mais efetiva.

Ao analisar o tipo de tecido na analise via BG-Cage, observou-se que no geral
o tecido T2 teve uma média de aproximacdo menor, podendo estar relacionado a
maior absor¢ao da funcionalizagdo devido a gramatura do tecido. A diferencga clara
nas médias de aproximacgoes entre os tipos de tecido, além da diferenga de gramatura,
suscita uma consideracao importante: a possibilidade de influéncia da mudancga do
analista que conduz os experimentos. A variagdo nos comportamentos e respostas
dos mosquitos pode ter sido impactada pela presenca de diferentes individuos, o que,

por sua vez, pode ter contribuido para as discrepancias nas médias. Portanto, os
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desvios padrao dos tecidos T1 podem estar relacionadas a propria variabilidade dos
analistas que realizaram o teste, adicionando uma camada de complexidade aos
resultados. Por esse motivo, a propria fabricante da BG-Cage recomenda que, durante
o desenvolvimento do produto, sejam utilizados de dois a trés voluntarios para testes
em uma mesma amostra (BioGents, 2024).

Dessa forma, decidiu-se prosseguir com o estudo utilizando o tecido T2, pela
maior presenga de tratamento, buscando avaliar o efeito de mudangas discretas da
temperatura de processamento na taxa de protecdo. Para isso, foi reduzida a
temperatura de secagem de 80 para 60 °C e a de cura de 140 para 120 °C e os

resultados estdo apresentados na Figura 31.

Figura 31 — Média de aproximacéo (barras) e %protecao (linha) dos tratamentos em
analise via BG-Cage para o tecido T2 considerando redu¢do na temperatura de
secagem e cura
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Letras minusculas diferentes na mesma coluna indicam diferenga significativa (p>0,05) de acordo
com o Teste de Tukey.
Fonte: Do autor

Com base no que foi apresentado na Figura 31, notou-se que a redugéo nas
temperaturas resultou em um aumento significativo na taxa de prote¢cao para ambos
os tratamentos. Diante desse cenario, foram conduzidos ensaios abrangendo todas
as solucgdes de impregnacao, preparadas sob as condi¢gdes de 30 minutos de imersao,
60 °C para a secagem e 120 °C para a cura. O objetivo desses ensaios foi comparar

o efeito da presencga conjunta do éleo de neem e quitosana com a influéncia quando
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esses elementos sdo utilizados separadamente e os resultados estdo demonstrados

na Figura 32.

Figura 32 - Média de aproximacéao (barras) e %protecao (linha) das funcionalizagdes
em T2 com analise via BG-Cage
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Letras minusculas diferentes na mesma coluna indicam diferenga significativa (p>0,05) de acordo
com o Teste de Tukey.
Fonte: Do autor

As amostras tratadas foram capazes de reduzir a média de tentativa de picada
dos insetos em todos os tratamentos avaliados, quando comparados com as amostras
controle. Todos os tratamentos também apresentaram diferenca entre si, exceto CS e
NSO, quando comparadas as médias de aproximag¢ao dos mosquitos. O tratamento
CSNSO foi o tratamento que apresentou a menor taxa de aproximagado, e
consequentemente, a maior taxa de protecéo (75 %), seguido do tratamento NPP (55
%). Essa diferenga entre CSNSO e NPP vai de encontro com o obtido nos resultados
dos ensaios de liberagao in vitro, nos quais o tratamento com nanocapsulas resultou
em uma liberagdo mais lenta e gradual do agente ativo.

E possivel que o tempo de exposigdo das amostras (2 min), na abertura da BG-
Cage contendo os mosquitos, ndo tenham sido suficientes para que o agente ativo
fosse liberado em concentracbes capazes de competir efetivamente com os odores
emitidos pelos analistas, resultando na repeléncia observada. Em contrapartida, o fato
de a parede das nanocapsulas controlar a liberagdo do O6leo, apresentando a
tendéncia crescente na liberacao in vitro, indica maior durabilidade do efeito repelente,

podendo ser uma vantagem em relagéo ao recobrimento, que apresentou liberagao
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um pouco mais rapida. Sharma, Dua e Sharma (1995) conduziram testes de agao
repelente, aplicando uma mistura contendo 2% de 6leo de neem e 6leo de coco
diretamente na pele, e obtiveram 85% de protegédo contra o0 mosquito Aedes Aegypti.
No entanto, o uso de repelentes em roupas e outros tecidos € preferivel em
comparagao com a aplicagao direta na pele, uma vez que reduz a probabilidade de
reacdes adversas.

A reduzida eficacia do tratamento utilizando somente a solugéo de NSO, assim
como NSO+CS, pode ser explicada pela degradagdo e volatilizagdo do seu
componente ativo, a azadiractina, que ocorrem devido a exposicao a temperatura
(FORIM et al., 2010). E importante ressaltar que os testes foram conduzidos pelo
menos um més apos a aplicagao da solugdo nas amostras.

No geral, os resultados se mostraram promissores, demonstrando que a
combinagao sinérgica entre a quitosana e o 6leo de neem, seja de forma incorporada
como recobrimento ou com a impregnagao das nanocapsulas. A diferenca de protecao
entre CSNSO e NPP pode ser atribuida a maior disponibilidade do 6leo na superficie
da amostra CSNSO em comparagao com a impregnada com o Oleo encapsulado
(NPP).

Entretanto, é crucial realizar uma avaliagdo de durabilidade ao longo do tempo,
repetindo os ensaios com as mesmas amostras (ENUKOHA; HASSANDOUST;
TALBALAGHI, 2023). Além disso, a avaliacdo da resisténcia a lavagem é essencial
para verificar a eficacia da repeléncia apds multiplas lavagens consecutivas. Esses
passos adicionais, realizando tanto para temperatura de secagem e cura mais altas
(80 e 140 °C) quanto para as mais baixas (60 e 120°C), permitirdo uma compreensao
mais abrangente do desempenho dessas funcionalizagbes ao longo do tempo e sob
condi¢cbes mais adversas, permitindo uma melhor definicdo de tratamento.

Outro ponto relevante seria a condugdo de ensaios de semicampo com 0s
tratamentos selecionados, visando simular de maneira mais fiel as condi¢des
encontradas em campo. Nos ensaios de semicampo, os testes sao realizados em uma
espécie de estufa. O voluntario permanece em uma extremidade, enquanto os
mosquitos fémeas sao soltos na outra, permitindo um maior espago entre a entrada
dos mosquitos e o voluntario. Isso cria uma situacdo em que ha maior competicao
entre a atragdo do voluntario e a repeléncia proporcionada pelo tecido tratado,

simulando de forma mais fiel as condi¢gdes encontradas em campo. Essa abordagem
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proporcionaria uma avaliagao mais abrangente do desempenho dos tratamentos em
ambientes mais proximos da realidade, contribuindo para uma compreensdo mais
completa de sua eficacia em cenarios praticos. Isso é especialmente relevante,
considerando que os ensaios de repeléncia realizados neste estudo foram conduzidos
utilizando mosquitos fémeas sem alimentagcdo de sangue, representando uma

condi¢cao extrema na busca pelo alvo.

5 CONCLUSAO

Os resultados obtidos demonstraram que a metodologia utilizada permite a
obtencao de nanocapsulas de quitosana/TPP com NSO. A investigagao sobre o tempo
de dispersao ultrassbnica destacou sua influéncia direta no tamanho, na distribuigao
de tamanho e na estabilidade das nanocapsulas. Os resultados mais consistentes,
reprodutiveis e estaveis ao longo do tempo foram alcangados ao utilizar tempos
menores de sonicagao durante a primeira etapa. Portanto, os resultados mais
satisfatérios foram observados quando a formulagdo foi submetida a 9 min de
processamento para nanoemulsdes e a 27 min para a combinag¢ao da nanoemulsao
com a solugao polimeérica.

Em relagdo ao processo de impregnacao, a cura UV promoveu um maior ganho
de massa em comparag¢ao com a cura a 140°C. No entanto, n&o foi estabelecida uma
correlagao direta entre o aumento de massa e a quantidade de agente ativo liberado,
sendo que o processamento com secagem a 80°C e a cura a 140°C resultou em
maiores quantidades liberadas de 6leo de neem. Além disso, o tempo de imersao
influenciou diretamente na absor¢do do agente ativo pelos tecidos, afetando a
alteracdo de cor e o grau de branco. Observou-se que um aumento no tempo de
imersao levou a uma maior diferenga de cor e a uma redugao no grau de branco,
sugerindo uma absor¢ao mais substancial do 6leo de neem.

A funcionalizagdo com as nanocapsulas resultou em uma menor alteragao de
cor e em uma liberagdo menor e mais gradual do agente ativo do que o recobrimento.
Portanto, para aplicagcbes em produtos téxteis destinados ao uso prolongado, como
roupas de protecdo contra insetos, a utilizacdo de nanocapsulas pode ser mais
vantajosa, proporcionando uma liberag&o controlada do 6leo de neem e minimizando

as alteragdes de cor e grau de brancura. No entanto, em situagdes que requerem uma
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agao imediata, o revestimento direto pode ser preferivel, oferecendo uma liberagéao
rapida do agente ativo.

Os tratamentos com o6leo de neem em tecidos de algoddo mostram uma
promissora eficacia na repeléncia de mosquitos fémeas do Aedes aegypti. Fatores
como o tamanho da amostra e o numero de camadas do tecido influenciaram a
eficacia do tratamento, sendo que amostras maiores e de duas camadas
apresentaram uma protecao consideravelmente superior.

O tecido T2, de maior gramatura e consequente maior absor¢ao do tratamento,
revelou-se mais eficiente na redu¢cao da média de aproximacédo dos mosquitos, com
apenas 22,9 + 2,2 aproximagdes para o tratamento CSNSO, em comparagao com
45,0 £ 9,4 aproximacgdes do tecido T1. Além disso, pequenos ajustes nas temperaturas
de processamento resultaram em um aumento significativo na taxa de protegcéo para
ambos os tratamentos, elevando de 37% para 75% no caso do CSNSO e de 36% para
52% para o NPP, evidenciando a importancia da otimizagéo desses parametros.

A combinacao de quitosana e 6leo de neem apresentou os resultados mais
promissores em comparacao com sua aplicagao individual. As taxas de repeléncia ao
mosquito Aedes aegypti alcangaram até 75% para o revestimento de quitosana com
0leo de neem incorporado, representando uma melhoria de 23% em relagcao aos
ensaios realizados com a impregnacgao das nanocapsulas.

No entanto, é crucial realizar estudos adicionais para avaliar a durabilidade
desses tratamentos ao longo do tempo e em condigbes mais adversas, como
resisténcia a lavagem e testes de campo simulados. Tais pesquisas proporcionarao
uma compreensao mais abrangente do desempenho dessas funcionalizagdes e
contribuirdo para o desenvolvimento de estratégias eficazes de prevengao de doengas
transmitidas por mosquitos.

Os resultados obtidos indicam a importancia da combinagdo entre 6leo de
neem e quitosana para otimizar a protegao contra os mosquitos. Este cenario motiva
investigacbes adicionais sobre a capacidade de manter tal eficacia, mesmo apés
multiplas lavagens, além de abrir novas perspectivas para a produgédo de tecidos
repelentes/inseticidas, sendo uma abordagem Uunica de protegdo devido as
dificuldades de falta de produto e ferramentas para agir na origem dos mosquitos

transmissores de doencas.
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51 RECOMENDACOES PARA TRABALHOS FUTUROS

Na sequéncia do presente trabalho, surgiram alguns aspectos que se

revelaram interessantes para uma abordagem mais detalhada e séo eles:

Realizar estudos mais aprofundados sobre a composi¢ao do éleo de neem
e sua interagao com o tecido tratado e os voluntarios, considerando fatores
como a quantidade de ingrediente ativo ou adjuvantes presentes, a
dimensdo adequada do tecido a ser utilizado, a volatilidade do ingrediente
ativo, a temperatura durante a preparacao dos téxteis, entre outros fatores.
Conduzir ensaios de semicampo com os tratamentos selecionados para
simular condigbes mais proximas da realidade, contribuindo para uma
compreensao mais completa da eficacia dos tratamentos em cenarios
praticos.

Explorar as propriedades antimicrobianas do 6leo de neem e sua aplicagao
potencial em outros contextos além da repeléncia de mosquitos, ampliando
assim as possibilidades de uso do tecido tratado.

Investigar como o tratamento pode ser aproveitado em diferentes
aplicagdes, contribuindo para o desenvolvimento de materiais téxteis com
funcionalidades adicionais.

Analisar o efeito desse tipo de acabamento em tecidos tintos.

Investigar a aplicacao desses tratamentos em outros tipos de tecido e fibras.
Estudar fatores que podem contribuir para a diminuigdo da eficacia de um
repelente ou inseticida, como a abrasdo do téxtil, a lavagem em agua, o
contato com o suor ou a chuva, as elevadas temperaturas, a absorgao e
evaporacgao atraveés da pele, e a exposi¢ao ao vento, interagdo com outros
produtos, entre outros.

Incluir consideragbes sobre problemas e questdes de seguranca
ambientais, éticas e regulatérias decorrentes da falta de conhecimento
sobre os impactos de materiais nanométricos na saude humana e no meio

ambiente.

Essa abordagem pode fornecer uma compreensao mais completa do potencial

dos tratamentos de tecido com dleo de neem e suas possiveis aplicagdes praticas.
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