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1. Resum

Catala

En el sector dels suavitzants textils, 'encapsulacié de fragancies juga un paper clau per a
conservar ’'aroma i modular-ne Ualliberament sobre el teixit, millorant aixi la qualitat dels
productes. Ecopol Tech té una gamma de productes per a suavitzants i detergents. Un dels
grans objectius d’Ecopol Tech és aconseguir que les capsules de fragancia s’adhereixin al
maxim als teixits. Per aixd, en aquest treball s’han dut a terme diverses sintesis amb
Uobjectiu de millorar Uafinitat de les capsules per al teixit de coté. Posteriorment, s’ha
treballat en el desenvolupament d’'un métode per avaluar aguesta afinitatiidentificar quina
formulacié ofereix els millors resultats aplicant les diferents formulacions sobre teixits de
cotd. Parallelament, s’ha abordat la encapsulacié d’una nova fragancia, aportant una nova
perspectiva al projecte.

Angles

In the field of fabric softeners, the encapsulation of fragrances plays a key role in preserving
the aroma and modulating its release onto the fabric, which enhances product quality.
Ecopol Tech has a range of products for softeners and detergents. One of Ecopol Tech’s
main objectives is to ensure that the fragrance capsules adhere as much as possible to
fabrics. For this reason, several syntheses have been carried out in this work with the aim of
improving the affinity of the capsules for cotton fabric. Subsequently, work has been done
on developing a method to evaluate this affinity and to identify which formulation offers the
best results by applying the different formulations to cotton fabrics. At the same time, the
encapsulation of a new fragrance has been addressed, providing a new perspective to the
project.
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2. Objectius

Els principals objectius d’aquest treball es divideixen en tres grans blocs:

1.

Encapsular una nova fragancia per a Ecopol Tech, la fragancia 1, que fins ara no ha
estat objecte d’estudi ni ha estat utilitzada previament per 'empresa, utilitzant la
tecnologia d’encapsulacié actual i optimitzant el procés per obtenir capsules de
qualitat amb alta eficiencia d’encapsulacié i caracteristigues morfologiques
adequades per a l'Us en textils. A més, es fara un escalat a una escala 5,75 vegades
mes gran per comprovar la viabilitat tecnica i la reproductibilitat del procés.

Millorar Uafinitat de les microcapsules per al teixit de cotd, aplicant-ho a una de les
fragancies encapsulades ja presents al cataleg d’Ecopol Tech, la fragancia Bio
Sunsweet (nom intern d’Ecopol Tech), per tal d’augmentar la fixacié i durabilitat de
la fragancia sobre el teixit.

Desenvolupar un métode intern per quantificar el percentatge de fragancia present
al cotd, que permeti avaluar Ueficacia de les millores introduides i comparar-les
amb les formulacions actuals d’Ecopol Tech.
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3. Introduccio

3.1. Ambit de treball

Aquest treball s’ha desenvolupat a Ecopol Tech S.L., una empresa catalana situada a
UArbog, al Baix Penedes, creada l'any 2005 pel Dr. Josep Rocas. L'objectiu principal de la
companyia és fer que la quimica dels polimers sigui més sostenible, eficient i innovadora.
Lempresa es dedica al desenvolupament i la distribucié de tecnologia d’avantguarda per a
diferents sectors industrials. Entre els seus productes es troben lubricants, additius,
recobriments, adhesius, escumes de poliureta i poliurea. A més, s’utilitza la tecnologia
basada en la quimica dels poliuretans i poliurees per encapsular principis actius destinats
als ambits cosmetic, farmaceutic i home care. Ecopol Tech organitza el seu treball en tres
divisions: una de cosmeética, una industrial i una farmaceéutica.

En elmarc d’aquest projecte, el treball s’ha centrat en 'ambit d’encapsulacié de fragancies.

3.2. Fragancies en productes per a la llar

L'us de fragancies en productes com detergents, suavitzants i altres productes, té la funcié
de proporcionar sensacié de netedat, frescor i confort als consumidors, ja que Uolor que
queda impregnada al teixit, es percep com un senyal d’eficacia de neteja.

Les fragancies utilitzades en aquests productes estan compostes majoritariament per
molecules volatils, les quals poden ser sensibles a la temperatura o a la degradacio, factors
gue poden disminuir la seva estabilitat i permaneéncia als teixits.’

Per aquest motiu, en els darrers anys, s’han desenvolupat diverses estratégies per millorar
la durabilitat de les fragancies en els teixits. Una de les principals técniques, és
Uencapsulacio de les fragancies, per a protegir-les dins d’una capa esferica, que pot ser
polimérica, lipidica® o de silice®, permetent la seva conservacié. Aquest treball es centra en
les primeres. Gracies al fet que la fragancia esta encapsulada, s’aconsegueix un
alliberament controlat, i per tant el seu efecte perdura durant un periode de temps major.*

Un dels majors reptes d’aquest camp és aconseguir que aquestes capsules presents en el
detergent, quedin retingudes al teixit durant el rentat i no es perdin durant el procés
d’esbandit.*

3.3. Sintesi de capsules: metodes, tipus de reaccio i mecanisme

La paret de la capsula esta formada a partir de la reaccio de polimeritzacio interfacial® per
passos® entre un poliisocianat amb una poliamina. Aquesta reaccio té lloc en la interfase
que es sorgeix de la formacioé de les micelles quan es dispersa la fase organica (present el
poliisocianat) en una fase aquosa (present la poliamina). En la fase organica també hi és
present el principi actiu, i com que és més hidrofdbic que Uisocianat, a ’hora de tancar la
capsula amb 'amina (formacié de la paret polimérica), queda a la part més interna i, per
tant, queda retingut dins la capsula. Depenent de si la mida de la particula que es vol és
micrometrica o nanometrica s’ha seguit un procediment sintétic o un altre. Per a les
capsules de mida micrometrica, s’ha fet 'emulsié amb una forta agitacié i 'addicié d’un

3
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agent emulsionant.” En canvi, per a fer les capsules de mida nanomeétrica, es duu a terme
mitjancgant la Tecnologia Ecostratar, i s’ha fet servir el métode de la inversié de fase®, ja que
les emulsions resultants s6n més estables i de mida més petita. A més, en el cas de les
capsules de mida nanometrica, en comptes del poliisocianat mencionat anteriorment,
s’utilitza un polimer que s’obté mitjangant una polimeritzacié per condensacio entre una
diamina i un diisocianat, donant lloc a una poliurea.® Als extrems del polimer, hi ha grups
amina que s’han d’activar préviament fent-los reaccionar amb un diisocianat per tal que
actuin emulant el diisociant utilitzat en les microcapsules.

Lareaccié que té lloc entre Uisocianat i 'amina és una adicié nucleofila i segueix el seglient
mecanisme representat en la Figura 1:
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Figura 1 Mecanisme de la reaccio entre diisocianat i diamina’ formant poliurea.®

En primer lloc, el parell d’electrons lliures del nitrogen de l'amina ataca el carboni
electrofilic del grup isocianat. Posteriorment, es produeix una transferéncia de proté des
del nitrogen del grup amina fins al nitrogen del grup isocianat.®

La reaccié es produeix de manera successiva i repetitiva perque implica diamines i
diisocianats, que son monomers difuncionals amb dos grups reactius cadascun. Aquestes
molecules poden reaccionar en ambdds extrems, la qual cosa permet que, després de la
formacioé d’una unitat inicial per Uadicié entre un grup isocianat i un grup amina, aquesta
unitat pugui seguir reaccionant amb altres monomers de manera continua. Com a resultat,
es genera una cadena polimérica que creix pas a pas mitjangcant multiples reaccions
d’adicié nucleofila, donant lloc a la formacio d’una poliurea.®

3.4. Analisi bibliografica i propostes metodologiques

Aquest apartat presenta una analisi critica de la bibliografia revisada i, a partir d’aquesta,
es desenvolupen diverses propostes metodologiques. L'objectiu és destacar les
principals aportacions teoriques i justificar les linies d’actuacié proposades en el marc
del treball.
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3.4.1. Teixits de cotd

El cotd esta format principalment per cellulosa, un polimer lineal constituit per unitats
monomeriques de glucosa. Aquests mondmers corresponen a residus de B-D-
glucopiranosil units entre si mitjangant enllagos B-1,4-glucosidics."

Figura 2 Estructura de la cetlulosa.™

El coté presenta un potencial zeta de -19,5 = 3,3 mV'3, que és la mesura de la carrega
superficial efectiva de les particules en suspensid.” Aquest valor negatiu es deu a la
presencia de grups hidroxil a la seva cadena polimerica, que interactuen amb el medi
aquos i generen una superficie electronegativa."

3.4.2. Propietats i disseny de les capsules

Segons larticle Manga et al.”®, les nanocapsules presenten una alta afinitat pel cotd.
Aquest comportament s’atribueix a la seva elevada relacié superficie-volum i a les altes
energies superficials, que els permeten interactuar de manera més eficag amb les
superficies téxtils. Aixi mateix, aquestes nanocapsules sén capaces de penetrar als
intersticis de les fibres i omplir els espais porosos del teixit, facilitant una millor retencié
sobre el material. En el cas de les microcapsules, aquestes presenten una afinitat menor
gue les nanocapsules .

Larticle destaca que les particules amb formes irregulars tenen una major afinitat pel coté
en comparacié amb les capsules esferiques. Aquesta diferéncia es deu al fet que les
particules irregulars és més probable que quedin atrapades a les fibres del cotd a causa de
la variabilitat en la seva superficie de contacte, mentre que les particules esfériques
tendeixen a lliscar més facilment, fet que redueix la seva retencio.®

A continuacid, es presenta una taula extreta de l'estudi on es mostren els resultats
quantitatius sobre la deposicid i la retencié de particules de diferents formes en diversos
tipus de teixits de cotd.
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Taula 1 Valors de retencié de els diferents tipus de particules en diferents teixits de cotd."

% de particules % de particules % de
Tipus de dipositades durant el perdudes durant retencio
particula Tipus de cotd rentat l'esbandit final
Particules Tight Cotton 10,8 11,1 9,6
esferiques Loose Cotton 9,8 15,7 8,3
Particules Tight Cotton 18,3 6,6 17,1
irregulars Loose Cotton 26,5 17,1 21,9

Tal com mostra la taula, la retencié final és superior quan les particules tenen una forma
irregular, en comparacié amb les particules esferiques.

A partir de la informacid extreta de la bibliografia consultada, s’han definit els seguents
enfocaments per a millorar Uafinitat de les capsules amb el teixit de coté:

1. Fer capsules de mida nanometrica, ja que les nanoparticules presenten millor
afinitat per als teixits de coté que les microcapsules.'®

2. Tenint en compte que el coté presenta un potencial Z negatiu'®, es proposa

sintetitzar capsules amb una carrega catidonica, i que mitjangant interaccions
electroestatiques, incrementin la seva afinitat pel coté.
Ja que el polimer que s’utilitza per formar la paret de les capsules mitjancant la
Tecnologia Ecostratar conté grups amina, els quals es troben protonats depenent
del pH del medi, es planteja fer una nanoencapsulacié amb carrega cationica
superficial.

3. Per a aconseguir que les capsules presentin una morfologia més irregular, s’ha
considerat introduir a la paret de la capsula cadenes alifatiques de gran longitud,
les quals contribueixin a trencar la forma esférica habitual. S’han explorat dues
metodologies diferents:

3.1 Fer part del tancament de la capsula amb una diamina amb cadenes grasses
d’alt pes molecular.

3.2 Fer que la paret de la capsula presenti grups anidonic que puguin interaccionar
amb els amonis quaternaris cationics del suavitzant, que presenta llargues
cadenes alifatiques.®
Per tal d’aconseguir capsules amb una paret de naturalesa anidnica, s’afegeix
un aminoacid, el grup acid del qual presenta un pKa aproximat de 2,2." Aixi, als
valors de pH en qué es treballa, aquest grup carboxilic es troba desprotonat,
contribuint amb carrega negativa a la paret de la capsula i, per tant, conferint-li
anionicitat. Aquesta proposta es duu a terme tant en microcapsules com en
nanocapsules.
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3.4.3. Determinacio de les capsules

Espectroscopia Infraroja

Pel que fa a la quantificacié de la fragancia en el cotd, segons s’ha observat a larticle
Monllor et al.™®, és possible detectar diferéncies entre diverses mostres de cotd en funcié
del percentatge de fragancia que contenen. Concretament, s’ha observat que certes
bandes de Uespectre del coté tractat amb microcapsules s’intensifiquen a mesura que
augmenta la concentracio de fragancia, cosa que obre la porta a una possible quantificacio
espectroscopica.'®

Microscopi electronic de rastreig

A larticle Bonet Aracil et al.”®, s’utilitza el microscopi electronic de rastreig per avaluar la
preséncia de microcapsules al teixit de cotd."
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4. Part experimental

4.1. Encapsulacions

En aquest treball s’han dut a terme un total de 16 encapsulacions, 12 de les quals sén
sintesis de capsules de mida micrometricailes altres 4 sén capsules de mida nanometrica.

4.1.1. Sintesi de microcapsules

A la Taula 2 es recullen els diferents reactius emprats en les sintesis de microcapsules,
acompanyats dels corresponents pictogrames de perillositat.

Taula 2 Reactius comuns a totes les sintesis de microcapsules.

Reactiu Pictograma de perill

Poliisocianat @
Amina alifatica trifuncional

Agent emulsionant No classificat com a perillds

Aigua No classificat com a perillds
Fragancia 1 @@@

Agent antiespumant No classificat com a perillds

Amina alifatica difuncional @
Amina ciclica difuncional @

Aminoacid No classificat com a perillds

La reaccid es duu a terme en un matras de fons rodo de tres boques de 100 mL. Es pesa a
Uinterior del matras els reactius de la fase aquosa, és a dir, l'aigua i 'lagent emulsionant, a
través de la boca central. Aquesta boca es tanca amb un adaptador depenent de la mida
del balé que presenta un orifici central per on s’insereix una vareta d’agitacié. A U'extrem
inferior de la vareta s’hi fixa una pala amb forma de mitja lluna, dissenyada per adaptar-se
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a la geometria esferica del matras. Aquesta configuracié assegura el contacte directe amb
els reactius. Mitjancant una agitacié a 200 rpm, s’aconsegueix una barreja homogenia del
sistema. La part superior de la vareta s’acobla a un motor d’agitacié situat a la part superior
del muntatge, que permet el moviment rotatori de la pala. El muntatge de la reaccio es pot
apreciar en la Figura 3.

by
Figura 3 Muntatge emprat per a les sintesis, tant microcapsules com nanocapsules.

Per controlar la temperatura i evitar reaccions secundaries, el matras es colloca en un bany
d’aigua amb gel, que refreda el sistema fins a una temperatura d’entre 10 i 15°C. La
temperatura interior del matras es controla mitjangant una sonda que s’introdueix a través
d’una de les boques laterals.

Parallelament, es pesen els reactius de la fase organica en un vas de precipitats de 50 mL
que conté una barreta magnetica a Uinterior. El vas es colloca sobre un agitador magnetic i
es manté en agitacio fins a 'obtencid d’una solucié homogenia.

Per tal de dur a terme U'emulsid, s’incrementa la velocitat d’agitacié fins a 700 rpm, i
s’afegeix de cop la solucié de la fase organica.

Al cap de 10 minuts, es comprova 'emulsié amb microscopia optica. Si la mida de les
micelles es troba entre 10 i 20 um, es continua la reaccid; en cas contrari, es continua
emulsionant fins a assolir la mida desitjada.

Posteriorment, s’afegeix 'amina responsable del tancament de la capsula. En aquelles
sintesis que requereixen l'addicié de més d’una amina, aquestes s’incorporen de manera
sequencial, amb un interval de 5 minuts entre cada addicid. Simultaniament, mitjangant
un bany d’oli, s’eleva la temperatura del sistema fins als 50 °C, amb l'objectiu d’accelerar
la reaccio de polimeritzacié i afavorir la formacié de la paret de la capsula.

Es fa el seguiment de la reaccidé mitjangant espectroscopia IR, on s’observa la disminucid i
desaparicio de la banda caracteristica de l'isocianat. Un cop finalitzada, s’afegeix la goma
xantana, un estabilitzant, i el producte obtingut es caracteritza mitjancant el microscopi
electronic de rastreig, analisi de solids, la mesura de pH i la mesura del potencial Z.
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A la Taula 3 es troben les diferents sintesis que s’han desenvolupat amb aquesta

metodologia, on també s’especifica l'objectiu per a cada prova i s’indiquen els canvis

respecte a la sintesi de referéncia.

Taula 3 Explica els objectius i els canvis respecte la sintesi de referéncia per a cada prova.

Diferéncies  Eltancament de la capsula es fa amb una amina alifatica
1 trifuncional.
Objectius Encapsular la Fragancia 1.
Diferéncies  Eltancament de la capsula es fa amb una amina ciclica
2 difuncional.
Objectius Encapsular la Fragancia 1.
Diferéncies  Eltancament de la capsula es fa amb una amina alifatica
3 difuncional.
Objectius Encapsular la Fragancia 1.
Diferéncies  Es pren com a referéncia la sintesi 1i s’escala el procés.
4 L Aquesta sintesi té com a finalitat validar la reproductibilitat i
Objectius L ; - ,
estabilitat del procés en condicions d’escalat.
Diferencies  Es pren com areferéncia la sintesi 1, perd la goma xantana
5 s’afegeix només a la meitat del producte obtingut.
—_— Estudiar la influencia de la goma xantana en el potencial z del
Objectius )
producte final.
Diferéencies  Es pren com areferéncia la produccio de ’encapsulacio
d’Ecopol Tech en la fragancia Bio Sunsweet i s’afegeix una amina
6 grassa.
Objectius Aconseguir capsules més rugoses.
Diferéncies  Es pren com a referéncia la sintesi 6, perd es baixa el % de
7 'amina grassa.
Objectius Sintetitzar capsules més rugoses sense que precipiti la mostra.
Diferéncies  Es pren com a referéncia la sintesi 7 i es baixa encara més el %
8 de 'amina grassa.
Objectius Sintetitzar capsules més rugoses sense que precipiti la mostra.
Diferéncies  Es pren com a referéncia la sintesi 8 i s’afegeix una amina
9 hidrofilica.
Objectius Sintetitzar capsules més rugoses i evitar la coalescéncia.
Diferéncies  Es pren com a referéncia la sintesi 9, perd ’amina hidrofobica
s’afegeix en una concentracié més diluida per tal d’afavorir-ne la
10 incorporacio de manera suau i controlada.
Objectius Comprovar Uefectivitat de la prova 9.
Diferéencies  Es pren com areferéncia la sintesi 10 perd incrementant el % en
1 pes de les amines hidrofobica i hidrofilica.
—_— Aconseguir capsules encara més rugoses a causa d’ una major
Objectius N o . L
preséncia de ’'amina hidrofobica.
Diferéencies  Es pren com areferéncia la produccio de ’encapsulacio
d’Ecopol Tech en la fragancia Bio Sunsweet i s’afegeix un
12 aminoacid.
Objectius Aconseguir que la paret de la capsula sigui anionica.

10
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Les sintesis compreses entre la 1ila 5, corresponen a ’'encapsulacié de la Fragancia 1. En
cada una de les tres primeres sintesis, s’ha fet el tancament de la capsula amb una amina
diferent. Després d’analitzar les diferents sintesis, s’ha escollit la més satisfactoria per fer-
ne un escalat a la prova 4, amb Uobjectiu de comprovar si els bons resultats obtinguts es
mantenen en un procés a meés gran escala. La sintesi 5 s’utilitza per estudiar el potencial
zeta.

Per a dur a terme Uescalat, es manté el mateix procediment que en la sintesi presa com a
referéncia, la sintesi 1, pero es realitza en un matras de 250 mL en lloc d’un de 100 mL.
Lescala d’aquesta produccié és 5,75 vegades superior a la de la sintesi original.

Per altra banda, les sintesis de la 6 a la 12 exploren diferents estratégies descrites a la
bibliografia per millorar Uafinitat de les capsules de la fragancia Bio Sunsweet amb el coté.

4.1.2. Sintesi de nanocapsules

A la Taula 4 es recullen els diferents reactius emprats en les sintesis de microcapsules,
acompanyats dels corresponents pictogrames de perillositat.

Taula 4 Reactius comuns a totes les sintesis de nanocapsules.

Reactiu Pictograma de perill

Polimer Producte no comercial

& O

Aigua No classificat com a perillds
Fragancia @ @
Aminoacid No classificat com a perillds

La sintesi de nanocapsules es duu a terme en un matras de fons rodé de tres boques i amb
una capacitatde 100 mL. En aquest, s’hipesa el poliisocianat, i tot seguit s’adapta al mateix
muntatge utilitzat per a la sintesi de microcapsules (Figura 2).

Parallelament, en un vas de precipitats equipat amb una barreta magnetica, es pesa la
fragancia juntament amb el polimer que formara la paret. La mescla es posa en agitacio, i
un cop assolida ’homogeneitat, s’introdueix al matras a través d’una de les boques
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laterals, sota agitacié suau per facilitar la incorporacié controlada de la mescla sobre el
diisocianat. Per assegurar-ne la completa transferéncia i evitar que quedin restes al vas de
precipitats, s’arrossega el contingut residual amb una petita quantitat de THF. En aquest
pas, s’activa el polimer.

En les sintesis que incorporen l'aminoacid, aquesta s’afegeix un cop finalitzada la
incorporaci6 de la mescla de la fase organica, a una agitacio de 200 rpm.

El seguent pas consisteix en Uaddicié d’aigua per induir U'emulsio per inversio de fase.
Aquesta s’afegeix gota a gota sota una agitacio de 350 rpm.

Amb 'emulsi6 ja formada, s’afegeix la poliamina per altancament de la paret de la capsula.

Es fa el seguiment de la reaccié mitjangant espectroscopia IR. Un cop finalitzada, es passa
un corrent de nitrogen durant una hora per a evaporar el THF. Posteriorment, el producte
obtingut es caracteritza mitjangant l’analisi de solids, la mesura de pH, la mesura del
potencial Zila mesura de la mida mitjangant el DLS.

En la Taula 5, es troben les diferents sintesis que s’han desenvolupat amb aquesta
metodologia, on també s’especifica l'objectiu per a cada prova i s’indiquen els canvis
respecte a la sintesi de referéncia.

Taula 5 Explica els objectius i els canvis respecte la sintesi de referéncia per a cada prova.

En lloc d’encapsular la fragancia, s’ha utilitzat un oli model com

Diferéncies R
13 a principi actiu encapsulat
Objectius Aconseguir capsules amb carrega positiva a la seva paret.
En lloc d’encapsular la fragancia, s’ha utilitzat un oli model com
Diferéncies a principi actiu encapsulat. A més, en aquesta sintesi s’afegeix
14 un aminoacid.
Objectius Aconseguir capsules amb carrega negativa a la seva paret.
e Es pren com a referencia la sintesi 14, pero el principi actiu és la
Diferéncies N
15 fragancia Bio Sunsweet.
Objectius Encapsular la fragancia i que la paret presenti anionicitat.
e Es pren com a referencia la sintesi 13, pero el principi actiu és la
Diferéncies N
16 fragancia Bio Sunsweet.

Objectius

Encapsular la fragancia i que la paret presenti cationicitat.

Les sintesis 13 i 14 tenen com a objectiu obtenir capsules amb parets respectivament
cationiques i anioniques. Donat que l’encapsulacié de fragancies no és habitual amb
aquesta metodologia, es duen a terme les proves utilitzant un oli model conegut per
encapsular-se correctament mitjancant aquest procediment.

Un cop verificada la viabilitat de la tecnica, les sintesis 15i 16 es duen a terme ja amb la
fragancia Bio Sunsweet.

12
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4.2. Tecniques de caracteritzacio

4.2.1. Analisi de solids

Per a comprovar que U'encapsulacié ha estat efectiva, s’analitza el % dels solids de la
mostra final. Es fan servir unes petites safates d’alumini, les quals es pesen per coneixer la
sevatara, i posteriorment es pesa 1 g de mostra damunt de la safata. Un cop pesat, es porta
a lestufa a 120° durant una hora. Passat aquest temps, es treu de Uestufa i immediatament
després es pesa. D’aquesta forma podem conegixer la quantitat de mostra que no s’ha
evaporat, que és la que representa el pes relatiu a les capsules. El calcul es fa per mitja de
la seguent féormula:

(Pes final - pes safata)/ pes mostra - 100 =% de solids

El percentatge en pes de solids és un bon indicador del rendiment d’encapsulacié, ja que
si el valor obtingut és proper al valor teoric, indica que el procés d’encapsulacié ha estat
satisfactori, ja que no ha quedat fragancia lliure susceptible d’evaporar-se durant el pas per
Uestufa. Aixi mateix, s’observa que les capsules presenten una bona estabilitat téermica,
mantenint la seva integritat almenys fins als 120 °C. En cas contrari, una desviacié negativa
respecte al valor teoric suggeriria una encapsulacié deficient, amb preséncia de fragancia
Wiure que s’hauria volatilitzat durant el tractament téermic.

4.2.2. Espectroscopia infraroja

L'espectroscopia infraroja mesura l'absorcié de radiacié infraroja per part d’'una mostra.
Aquesta radiacio fa que les molecules vibrin de manera especifica segons els seus enllacos
quimics. Aixi, permet identificar grups funcionals i caracteritzar la composicié quimica de
la mostra.?®

S’ha utilitzat espectroscopia infraroja per obtenir els espectres de les mostres extretes al
llarg de la sintesi, amb U'objectiu de monitoritzar U'evolucio de la banda corresponent al grup
isocianat (NCO), la qual es troba al voltant dels 2277 cm™'?", com s’aprecia a la Figura 4.

Aguest pic es deu a la vibracié de tensio asimeétrica del grup -N=C=0.%' La desaparicid
completa d’aquesta banda indica que lUisocianat ha reaccionat integrament, fet que
permet concloure que la reaccio ha finalitzat. En aquest punt, es procedeix a la descarrega
del producte.

13



Treball Final de Grau 2024-2025 Joan Bataller Galofré

105

€ s

- 100,5

280 2270 2260
Wavenumbers [em - ]

Figura 4 Superposicié d’espectres del llarg d’una sintesi on s’observa una disminucioé de

la banda de Uisocianat a aproximadament 2270 cm™.

4.2.3. Microscopi electronic de rastreig

El microscopi electronic de rastreig (SEM), és un microscopi que utilitza un feix d’electrons
que impacta sobre la superficie de la mostra. Els electrons interaccionen amb els atoms
de la superficie i generen senyals relatius a aquesta interaccié que permeten obtenir
imatges amb alta resolucio per a 'escala micrométrica.?

La preparacio de la mostra per a l'analisi mitjangant SEM consisteix a diluir una gota de la
mostra en 4 mL d’aigua, i posteriorment dipositar-ne una gota sobre un suport adhesiu. Un
cop la mostra esta completament seca, ja es pot analitzar al SEM.

A partir de les imatges obtingudes mitjancant SEM, es poden mesurar i analitzar la
morfologia de les capsules.

4.2.4. Microscopi optic

El microscopi optic utilitza llum visible i lents per ampliar la imatge d’una mostra. Es
adequat per a U'observacioé de particules de mida micrometrica. Les imatges obtingudes
permeten obtenir informacié sobre la morfologia i la mida de les micetles en emulsié.

4.2.5. Mesura de pH

El pH és una mesura de l'acidesa o alcalinitat d’una solucid, basada en la concentracié de
protons (H*).?® Es determina amb un pH-metre que mesura el potencial eléctric entre un
electrode de vidre i un de referéncia.

4.2.6. Mesura de la mida mitjangant dispersié dinamica de la lum

ELDLS mesura la dispersié de la llum provocada per particules en suspensid, analitzant les
fluctuacions d’intensitat de la llum dispersada a causa del seu moviment Brownia. A partir
d’aquestes dades, i mitjancant U'equacié de Stokes-Einstein, es calcula el diametre
hidrodinamic mitja de les particules, que correspon a la mida de la particula juntament
amb la capa de solvent que U'envolta.?*
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Gracies al DLS podem conéixer la mida de les capsules que s’han format, aixi com detectar
si presenten tendéncia a agregar-se. Obtenim dues distribucions de mida, “number” i
“intensity”. La distribucido “number” reflecteix la proporcié de particules segons el seu
recompte. En canvi, la distribucid per “intensity” esta més influenciada per les particules
de mida més gran. S’utilitzen conjuntament per obtenir una visi6 més completa del
sistema.®

Per a ’analisi mitjangant DLS, es prepara una solucié amb un 0,05% en pes de solids, usant
la seglient férmula per calcular la quantitat de mostra que cal diluir en aigua per obtenir
una quantitat finalde 7 g.

0,05
X % en pes dels solids de la mostra

79

4.2.7. Mesura del potencial Z
El potencial zeta mesura la carrega superficial efectiva de les particules en suspensio.™
Per a fer les mesures, es prepara una solucié amb un 0,1 % en pes de solids, utilitzant la

seglient fdrmula per calcular la quantitat de mostra que cal diluir en aigua per obtenir un
volum final de 20 g.

0,1
% en pes dels solids de la mostra

209 x

En el cas de les microcapsules, la mesura es realitzaa un pH de 7, i per ales nanocapsules,
s’estudia el potencial Z a diversos valors de pH: 6, 6,5, 7, 7,5 i 8. L’ajust del pH es fa
mitjangant solucions d’acid clorhidric (HCL) i hidroxid de sodi (NaOH) diluides en aigua.

4.3. Preparacio del suavitzant

Per a la preparacié del suavitzant amb fragancia encapsulada s’ha utilitzat una base de
suavitzant neutre, lliure de fragancia. S’han formulat 20 g de producte final, és a dir,
suavitzant més solucié de fragancia encapsulada, amb una concentracié del 0,5% en pes
de fragancia pura.?® Per a aix0, s’ha realitzat el calcul corresponent tenint en compte el
percentatge de fragancia present a la solucié de les capsules.

0,5
% en pes de fragancia pura de la mostra

20g x

Per garantir ’homogeneitat de la solucio, la barreja final s’agita amb un agitador vortex.

S’han preparat suavitzants a partir de totes les encapsulacions de la fragancia Bio
Sunsweet que han resultat exitoses, corresponents a les proves 9, 10, 11, 12, 15 i 16.
Addicionalment, s’ha preparat un suavitzant utilitzant U'encapsulacié obtinguda en la
darrera produccié realitzada a Ecopol Tech sobre aquesta fragancia per a fins comercials,
la qual s’ha emprat com a mostra de referéncia, ja que és la que s’ha intentat millorar al
llarg d’aquest treball. En total, s’han obtingut set suavitzants amb fragancia.
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4.4. Aplicacio sobre teixits de coto

Per a avaluar Uafinitat de les capsules al cotd, és necessari aplicar el suavitzant amb la
fragancia sobre el teixit. Per fer-ho d’'una manera més representativa, s’han dut a terme
rentats de retalls de tovallola de coté utilitzant una rentadora, a la qual s’ha afegit el
suavitzant amb fragancia. Alternativament, s’ha realitzat un muntatge experimental que
simula el funcionament d’una rentadora, anomenat Tambor mecanic experimental per a
garantir fiabilitat en els resultats.

Per a la preparacié de les tovalloletes, es fan servir tres tovalloles de cotd, que es retallen
en fragments d’aproximadament 14 x 8 cm i un pes comprés entre 3,56gi4,5¢g.

S’han dut a terme un total de vuit aplicacions diferents de suavitzant sobre coté. Sis
d’aquestes corresponen a les encapsulacions de fragancia desenvolupades durant aquest
treball, una s’ha realitzat amb U'encapsulacié utilitzada en la darrera produccié comercial
d’EcopolTech (mostra de referéncia), i una ultima aplicacié s’hafet amb el suavitzant sense
fragancia, per tal de disposar d’'un blanc experimental. Es preparen 13 fragments de
tovallola per a cada aplicacid, per tant, s’obtenen un total de 104 fragments.

De les 13 tovalloletes preparades per mostra, 10 es destinen als rentats amb rentadorai 3
al Tambor mecanic experimental. De les 10 rentades a la rentadora, 7 s’utilitzen per a les
proves olfactives, 2 per a 'analisi mitjancant espectroscopia IR i 1 per a la caracteritzacié
amb microscopia electronica de rastreig. Les 3 tovalloletes tractades amb el Tambor
mecanic experimental es reserven per a proves olfactives.

4.41. Rentadora

Els rentats de les tovalloletes amb els diferents suavitzants preparats es realitzen amb la
rentadora, utilitzant un programa de 30 minuts a 30 °C. En cada rentada es cotloquen 10
retalls de tovalloletes i s’afegeixen 20 g del suavitzant preparat. Entre rentats amb
suavitzants diferents, s’executa un programa de 20 minuts a 20 °C per evitar possibles
contaminacions creuades entre mostres.

4.4.2. Tambor mecanic experimental

Elmuntatge consisteix en una peca de ferro formada per un palamb quatre anells acoblats,
fabricat de ferro, que esta connectat a un motor collocat horitzontalment. A cada anell, que
fa de suporti orifici, s’hi fixa un pot de plastic de forma cilindrica, amb un diametre de 8 cm
i una alcada de 14 cm. Cada pot conté tres retalls de tovallola, 60 g d’aigua i 0,1 g de
suavitzant amb fragancia. El muntatge es pot observar a la Figura 5.
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Figura 5 Muntatge del Tambor mecanic experimental per aplicar el suavitzant sobre els
teixits de coto.

De les mostres obtingudes per aquest procediment, només s’han dut a terme proves
olfactives.

4.5. Avaluacio de Uafinitat

4.5.1. Proves olfactives

Per a les proves olfactives de les mostres obtingudes mitjancant els rentats amb la
rentadora, es va seleccionar un grup de 15 persones, que incloia tant individus amb
experiencia en el mén de les fragancies com persones sense coneixements previs. Per a
cada participant es va preparar un ordre diferent per olorar les mostres, amb 'objectiu
d’evitar biaixos com ara que una mostra sempre es provés al principi o al final, o que U'olor
d’'una mostra molt intensa interferis en la percepcié de la seglient. A més, les 8 mostres es
van identificar amb lletres de la A a la H assignades de forma aleatoria, per evitar que el
nom o ordre condicionés la resposta. Per a cada participant, les mostres es van dividir en
dos grups, deixant un temps de descans entre ells per permetre la recuperacio olfactiva.

Cada mostra es va olorar dues vegades: abans i després de rascar la tovalloleta, amb la
finalitat de trencar les capsules i alliberar la fragancia.

Cada participant havia de puntuar cada mostra amb una nota del 0 al 5, segons la seguent
escala d’intensitat olfactiva presentada a la Taula 6:

Taula 6 Escala d’intensitat olfactiva utilitzada

Inodor
Molt feble
Feble
Mitjana
Forta
Molt forta

aa A W N L O

Per a les mostres obtingudes mitjancant el Tambor mecanic experimental, es va
seleccionar un grup de 7 persones, que van olorar Unicament les mostres després de
rascar-les, degut a la baixa intensitat d’olor que presentaven totes elles abans de ser
rascades. L'escala d’intensitats utilitzada és la mateixa.
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4.5.2. Espectroscopia infraroja

Per avaluar la presencia de fragancia en el teixit de cotd, s’han realitzat mesures mitjangant
espectroscopia infraroja sobre tovalloletes impregnades amb cada mostra. Cada analisi
s’ha efectuat per triplicat en punts diferents de la superficie, amb U'objectiu de detectar
possibles heterogeneitats en la distribucié de la fragancia. Addicionalment, també s’han
analitzat les tovalloletes després de ser rascades, prioritzant la mesura de zones properes
a les arees on s’ha aplicat més pressio durant el rascat, per tal d’avaluar la preséncia de
fragancia alliberada.

Les analisis realitzades amb espectroscopia IR s’han dut a terme utilitzant les mostres
obtingudes mitjancant el procediment de rentadora. Tanmateix, préviament a Uanalisi
d’aquestes mostres, s’han registrat els espectres IR de diversos controls per tal de facilitar
la interpretaci6 dels resultats. Concretament, s’ha analitzat:

e Cotd sense fragancia (blanc).

e Cotd submergit directament en una mescla d’aigua i fragancia, amb
concentracions del 0,5% i del 2% en pes.

e Lafragancia pura.

Aquestes mostres de cotd no han estat sotmeses al procés de rentat ni esbandida, de
manera que el percentatge de fragancia retingut en el teixit és molt superior al de les
mostres tractades mitjangant el procés complet. Els espectres IR d’aquestes mostres
s’han utilitzat com a referéncia per identificar i comparar la presencia relativa de fragancia
en les mostres rentades.

4.5.3. Microscopi electronic de rastreig

Per avaluar i quantificar la presencia de capsules sobre el coto, s’analitzen mitjangant
microscopia electronica de rastreig les dues mostres que han mostrat millor resultat en les
proves olfactives, la11ila 12.

La preparacio de la mostra consisteix a retallar una tovalloleta amb la fragancia aplicada
en un fragment aproximat de 0,5 x 0,5 cm i enganxar-lo sobre el gomet adhesiu.

Seguidament, la mostra es metallitza i, un cop finalitzat aquest procés, ja es pot analitzar
mitjangant microscopia electronica de rastreig.

La metallitzacié consisteix a recobrir la mostra amb una capa fina de metall conductor, en
aquest cas or, i es duu a terme en buit mitjancant un metallitzador. Aquesta capa
conductora permet evitar 'acumulacio de carrega electroestatica a la superficie de la
mostra, la qual cosa podria distorsionar la imatge. A més, la metallitzacié millora el
contrasti la qualitat de laimatge obtinguda, cosa que permet una observacié més clara de
la morfologia superficial.?” La Figura 6 mostra un retall de cotd abans i després del procés
de metallitzacié al qual ha estat sotmes préviament a ser analitzat pel SEM.
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Figura 6 A)Mostra de cotd abans de metallitzar. B) Mostra de coté després de metallitzar,
preparada per a l'analisi mitjangant SEM.
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5. Resultats i discussio

5.1. Caracteritzacioé de microcapsules

51.1. Prova 1

Aquesta prova té com a objectiu 'encapsulacié de la Fragancia 1, fent el tancament amb
'amina alifatica trifuncional. A la taula seglent es presenten els resultats obtinguts en la
caracteritzacioé de la mostra.

Taula 7 Resultats de la caracteritzacio de la prova 1: pH, % de solids, potencial Z, Imatge
del SEM, mida de les capsules i imatge de U'aplicacio sobre vidre.

pH de lamostra % Solids teorics % Solids de la mostra PotencialZ (mV)
7,91 38,78 37,56 -40,52
Imatge SEM Mida de les capsules (um)

Entre 3138
Aplicacio sobre vidre

i R 4 i,

Els resultats obtinguts en la caracteritzacié de les capsules de la prova 1 mostren que el
percentatge de solids es troba dins dels valors esperats, ja que és molt proper al valor
teoric. A través de la microscopia electronica de rastreig, s’observa que les capsules tenen
forma esférica, i la mida mesurada es troba entre 3i 38 micrometres. En la prova d’aplicacié
sobre vidre, es veu que és homogenia, i no s’hi veuen signes de fragancia lliure, de
precipitacio ni de separacio de fases. Durant la descarrega del producte, s’observa que la
mostra és massa viscosa.

El valor de potencial zeta mesurat ha estat de =50 mV, tot i que aquest resultat es matisa i
es discuteix en una seccio posterior.

En conjunt, els resultats obtinguts indiquen que lUencapsulacid6 s’ha dut a terme
correctament, i per tant la sintesi en la que es fa el tancament de la capsula amb la 'amina
alifatica trifuncional és un candidat per a dur a terme un escalat.

5.1.2. Prova 2

La prova 2 té com a objectiu U'encapsulacié de la Fragancia 1, fent el tancament amb
'amina ciclica difuncional. A la taula seglient es presenten els resultats obtinguts en la
caracteritzacio de la mostra.
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Taula 8 Resultats de la caracteritzacié de la prova 2: pH, % de solids, potencial Z, Imatge
del SEM, mida de les capsules i imatge de U'aplicacio sobre vidre.

pH de lamostra % Solids teorics % Solids de la mostra Potencial Z (mV)
7,11 39,06 14,20 No mesurat

Imatge SEM Mida de les capsules (um)
st - : Entre3i17
Aplicacio sobre vidre

En aquesta prova, el percentatge de solids obtingut ha estat significativament inferior al
valor esperat, fet que indica una encapsulacioé deficient. Tot i aixd, mitjangant microscopia
electronica de rastreig s’ha observat la formacié de capsules amb una mida compresa
entre 3i 17 pm. La qual cosa suggereix que ’'encapsulacio si que ha tingut lloc inicialment,
perd amb una possible baixa estabilitat térmica, trencant-se les capsules i alliberant la
fragancia de forma prematura. La prova d’aplicacié sobre vidre ha donat com a resultat un
diposit poc homogeni. Donat que el valor de solids ja permet descartar la mostra, no s’ha
considerat necessari realitzar la mesura del potencial zeta. En conjunt, els resultats
obtinguts indiquen una encapsulacid inadequada fent el tancament de la capsula amb
'amina ciclica difuncional, i per tant queda descartada com a seleccionable per a escalar-
ne el procés.

5.1.3. Prova 3

La prova 3 té com a objectiu U'encapsulacié de la Fragancia 1, fent el tancament amb
amina alifatica difuncional. La Taula 9 recull els valors obtinguts en el procés de
caracteritzacio de la mostra analitzada.

Taula 9 Resultats de la caracteritzacié de la prova 3: pH, % de solids i imatge de Uaplicacio
sobre vidre.

pH de lamostra % Solids teorics % Solids de la mostra Aplicacio sobre vidre
7,45 38,77 27,48 T :

b A St

En la prova 3, el percentatge de solids obtingut es troba fora del lindar acceptable i, a més,
s’ha observat precipitacié parcial del producte. Per aquest motiu, no s’ha dut a terme ni la
mesura del potencial zeta ni 'analisi per SEM. Tot i aix0, la mostra aplicada sobre vidre ha
presentat una bona homogeneitat, sense indicis de separacioé de fases..
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Per aquests motius, la sintesi que fa el tancament de la capsula amb U'amina alifatica
difuncional queda descartada per a U'escalat.

5.1.4. Prova 4

Aquesta sintesi és U'escalat de la prova 1. A continuacié es mostren els resultats
corresponents a la caracteritzacié de la mostra, presentats de manera resumida a la Taula
10.

Taula 10 Resultats de la caracteritzacio de la prova 4: pH, % de solids, potencial Z, Imatge
del SEM, mida de les capsules i imatge de l'aplicacio sobre vidre.

pH de lamostra % Solids teorics % Solids de la mostra Potencial Z (mV)
7,84 37,01 36,31 -30,56

Imatge SEM Mida de les capsules (pm)
. ' Entre 6129
Aplicacio sobre vidre

TR

El percentatge de solids obtingut és molt proper al valor teoric, fet que indica una bona
eficiencia en el procés d’encapsulacié. El percentatge de solids teoric és lleugerament
menor al valor de solids teorics de la prova 1 per tal que la mostra 4 no sigui tan viscosa.
Les imatges obtingudes mitjangant microscopia electronica de rastreig, mostren capsules
de morfologia esférica, tot i que amb la preséncia d’algunes depressions a la superficie, i
amb una mida d’entre 6 i 29 um. La prova d’aplicacié sobre vidre ha resultat homogénia,
sense formacié de precipitats ni separacié de fases. En aquesta prova, la viscositat és
menor que en la prova 1, per tant, s’ha aconseguit també optimitzar la viscositat en aquest
escalat. El valor del potencial zeta mesurat ha estat de -30 mV. Aquest valor de potencial Z
també es comenta a continuacio.

En termes generals, aquest procés d’escalat ha demostrat ser exitos i tecnicament viable.

5.1.5. Prova 5

La prova 5 s’ha dut a terme perque els valors de potencial Z obtinguts fins aleshores no
mostren la correlacié esperada segons la composicié de la paret de la capsula, la qual
s’espera que sigui neutra.

Un dels possibles motius pels quals s’han obtingut valors de potencial Z negatiu podria ser
Uadditiu afegit al final de la sintesi de les microcapsules, la goma xantana.

La goma xantana és un polisacarid anionic que presenta grups carboxilat carregats
negativament a la seva estructura®, la qual cosa li confereix una carrega superficial
negativa en medi aqués.?® Aquesta carrega pot influir de manera significativa en el potencial
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Z de les capsules quan s’afegeix com a estabilitzant o agent de suspensid, fent que el valor
mesurat es desplaci cap a valors més negatius.

Per a confirma-ho, s’ha mesurat el potencial Z de la goma xantana en medi aquds, i s’ha
obtingut un valor de -55 mV.

Parallelament, per fer la prova 5 s’ha pres com a referencia la sintesi 1, que ha mostrat un
potencial Z negatiu de -40 mV, i a 'dltim pas de la sintesi, aquesta es va dividir en dues
porcions, a una de les quals se li va afegir la goma xantana i a U'altra no. La mostra que no
se li ha afegit goma xantana ha presentat un potencial Z neutre, de -0,97, mentre que la
mostra que si que se li ha afegit goma xantana, ha mantingut un valor de potencial Z
negatiu, de -44,48.

Per tant, a partir d’aquesta prova s’ha decidit no afegir més goma xantana a les seglients
sintesis per evitar influéncies no desitjades en el potencial Z.

5.1.6. Prova 6

La prova 6 és la primera prova dedicada a millorar Uafinitat pel cotd de les capsules de la
fragancia Bio Sunsweet, i per tant incorpora una amina grassa per a presentar una forma
més irregular. La prova ha precipitat completament durant la seva preparacid, tal com
mostra la Figura 7, motiu pel qual no s’ha considerat pertinent dur a terme les analisis
habituals; percentatge de solids, microscopi electronic de rastreig ni potencial zeta.
Tanmateix, s’ha observat la mostra mitjangcant microscopia oOptica amb Uobjectiu
d’identificar possibles causes de la precipitacié o caracteristiques morfologiques del
precipitat.

e &
i . A

Figura 7 Imatge que mostra el precipitat de la prova 6.

A la Figura 8, obtinguda pel microscopi optic es pot observar que les capsules es
troben aglomerades, fet que en provoca la precipitacio
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Figura 8 Imatge del microscopi Optic de la prova 6.

>

Aquest fenomen es produeix probablement a causa del caracter hidrofobic de la paret de
la capsula, donat per l'amina grassa, que provoca que les molécules o particules
hidrofobiques tinguin tendéncia a agregar-se entre elles per minimitzar la seva exposicio al
medi aquds.®

Clarament aquesta prova no ha acomplert els objectius, perd ens mostra que 'amina
grassa ha reaccionat amb la paret de la capsula, produint agregacié entre les capsules.

5.1.7. Prova 7

Aquesta prova tenia com a objectiu aconseguir capsules irregulars mitjangant una amina
grassa. Per a evitar que precipiticom la prova 6, es redueix a la meitat el % en pes de 'amina
grassa. Tot i aquest canvi, s’ha produit precipitacié igualment, com es mostra en la Figura
9.

Figura 9 Imatge del precipitat de la prova 7.

Tenint en compte els antecedents de la prova 6, per a un control més precis de la reaccio,
s’han realitzat observacions peridodiques mitjangant microscopi Optic per detectar
possibles tendéncies a l'agrupacio de les capsules. Cinc minuts després de 'addicié de
'amina grassa, no s’han observat signes d’agregacié (Figura 10 A). Passats deu minuts,
moment que coincideix amb cinc minuts després de 'addicié de 'amina responsable del
tancament de la capsula, tampoc es detecta formacié d’aglomerats (Figura 10 B). No
obstant aix0, una hora després de les dues addicions, comencga a observar-se aglomeracio
(Figura 10 C), la qual evoluciona fins a una precipitacié completa. A causa d’aquesta
precipitacid, es descarta la realitzacié del control analitic habitual.
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Figura 10 A) Imatge del microscopi (‘)p;cic dela prt;va 7 paésats 5 minuts de adicié de
’amina hidrofobica. B) Imatge del microscopi Optic de la prova 7 passats 5 minuts de
l'adicié de 'amina responsable del tancament de la capsula. C) Imatge del microscopi
optic de la prova 7 passada 1 hora de l’adicié de 'amina hidrofobica.

Tenint en compte els resultats, es pot extreure que la baixada de la concentracié de 'amina
hidrofobica no ha sigut suficient o no ha sigut efectiva.

5.1.8. Prova 8

La prova 8 compartia objectiu amb les proves 6 i 7, i per a evitar que precipiticom les dues
proves mencionades, per a aquesta s’ha afegit una quantitat 3,5 vegades menor d’amina
grassa que a la prova 7. Per a aquesta prova es realitza el mateix seguiment mitjangant
microscopi optic. Una hora després de les dues addicions, no s’observen aglomeracions
(Figura 11 A). No obstant aix0, en reduir la intensitat de l'agitacio, comencga a apareixer
agregacio (Figura 11 B), fet indicatiu que l’agitacio era la responsable de mantenir les
particules disperses. La mostra acaba precipitant completament, com s’aprecia a la Figura
12, per tant, no se n’han dut a terme les analisis de microscopia electronica de rastreig, la
mesura de solids ni la mesura del potencial zeta.
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Figura 11 A) Imatge del microscopi optic de la prova 8 passada una hora de U'adicié de
’lamina hidrofobica. B) ) Imatge del microscopi optic de la prova 8 després de reduir

considerablement 'agitacio.
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Figura 12 Imatge del precipitat de la prova 8.

Es pot concloure que el fet de baixar la concentracié de 'amina hidrofobica no ha resultat
una mesura efectiva, i per tant, es canvia d’estratégia per a la seglient prova.

5.1.9. Prova 9

A la prova 9 s’ha mantingut el % en pes de l'amina grassa present a la prova 8, pero s’ha
incorporat una amina hidrofilica en la mateixa proporcié que 'amina grassa, amb l'objectiu
que 'amina hidrofilica sigui capacg de contrarestar U'efecte hidorfObic que les feia aglomerar
i estabilitzi el sistema. A la taula seglent es presenten els resultats obtinguts en la
caracteritzacio de la mostra.

Taula 11 Resultats de la caracteritzacié de la prova 9: pH, % de solids, potencial Z, Imatge
del SEM, mida de les capsules i imatge de l’aplicacio sobre vidre.

pH de lamostra % Solids teorics % Solids de la mostra Potencial Z (mV)
8,12 38,55 38,17 1,12
Imatge SEM Mida de les capsules (pm)

sd Entre 3i27
1

Aplicacio sobre vidre

Durant la sintesi de la mostra 9, no s’ha detectat cap precipitacié després de dues hores de
l'adicié de 'amina grassa, evidenciat a la Figura 13, fet que podria indicar que U'efecte de
'amina hidrofilica ha funcionat correctament.
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Figura 13 Imatge del microscopi Optic de la prova 9 passades dues hores de U'adicié de
'amina hidrofobica.

El valor de solids obtingut s’ajusta al valor esperat. A través del SEM s’observen capsules
esferiques que presenten depressions significatives i la seva mida oscilla entre 3 i 27
micrometres. El potencial zeta és proper a zero. L’aplicacié sobre vidre resulta homogenia,
sense precipitat i sense separaci6 en fases.

Pel que fa a U'objectiu principal de la prova, s’observa que les capsules no presenten una
superficie totalment esferica, fet que es pot atribuir a la preséncia de les cadenes grasses
que presenta 'amina hidrofobica.

Aquesta prova mostra que l'addicié de 'amina hidrofilica estabilitza el sistema i evita que
les capsules aglomerin i acabin precipitant. Tot i aix0, per tal d’assegurar Uefectivitat dels
canvis i confirmar que 'abséncia de precipitacié no es deu a una addicié incompleta de
'amina hidrofobica, provocada pel baix volum afegit, en la seglient prova s’afegeix la
mateixa quantitat d’amina hidrofobica, pero diluida en un volum més gran de dissolvent,
per assegurar una correcta addicio.

5.1.10. Prova 10

La prova 10 és una replica de la prova 9 amb la diferéncia que en aquesta s’afegeix 'amina
grassa en un volum més gran de dissolvent. La Taula 12 recull els valors obtinguts en el
procés de caracteritzacié de la mostra analitzada.
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Taula 12 Resultats de la caracteritzacié de la prova 10: pH, % de solids, potencial Z, Imatge
del SEM, mida de les capsules i imatge de |' aplicacié sobre vidre.

pH de lamostra % Solids teorics % Solids de lamostra Potencial Z (mV)

7,85 38,55 38,07 -0,94

Imatge SEM Mida de les capsules (pm)
Entre2i29

Aplicacio sobre vidre

- e god
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Per a aquesta prova no s’observa precipitacié al cap d’una hora de l'adicié de 'amina
grassa, tal com es mostra a la Figura 14. Aquest comportament s’atribueix a U'efecte de
'amina hidrofilica, que contraresta la hidrofobicitat aportada per 'amina que presenta
cadenes grasses i evita aixi la coalesceéncia.
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Figura 14 Imatge del microscopi dptic de la prova 10 passada una hora de l’adicié de
'amina hidrofobica.

El valor de solids obtingut és proper al valor teodric, fet que indica una bona eficiéncia
d’encapsulacié. Les imatges de microscopia electronica mostren capsules esfériques amb
depressions pronunciades, amb una mida compresa entre 2i 29 um. Laplicacié sobre vidre
presenta un recobriment homogeni, sense presencia de precipitat ni separaci6 de fases.

Aquesta sintesi presenta uns resultats equiparables als de la prova 9, i es pot concloure
que s’acompleix Uobjectiu de la prova.

5.1.11. Prova 11

A la prova 11 s’ha tingut per objectiu la sintesi de capsules amb una morfologia irregular
més pronunciada que en les proves 9 i 10. Per tal d’assolir-ho, aquesta sintesi presenta un
percentatge de 'amina grassa 3,5 vegades superior a la prova 10, igual que el valor
d’aquesta mateixa amina a la prova 8, la qual va precipitar. De la mateixa manera, el % de
'amina hidofilica, també es 3,5 vegades major, per a mantenir Uestabilitat del sistema i
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evitar la coalescéncia. A continuacié es mostren els resultats corresponents a la
caracteritzacié de la mostra, presentats de manera resumida a la Taula 13.

Taula 13 Resultats de la caracteritzacié de la prova 11: pH, % de solids, potencial Z, Imatge
del SEM, mida de les capsules i imatge de l'aplicacio sobre vidre.

pH de lamostra % Solids teorics % Solids de lamostra Potencial Z (mV)
7,82 38,80 38,52 4,89
Imatge SEM Mida de les capsules (pm)

a’@" -riu Entre2i18
o . e e Aplicacio sobre vidre

D’aquesta prova se’n fa el seguiment mitjangcant microscopia optica, el qual mostra que no
s’ha produit cap aglomeracié ni una hora després de 'addicié de les amines (Figura 15 A)
ni després de reduir considerablement lagitacido (Figura 15 B), tot i 'augment del
percentatge en pes de 'amina hidrofobica. Aquest comportament s’explica pel fet que
Uincrement proporcional a increment de ’'amina hidrofobica per part de 'amina hidrofilica
també és suficient en aquestes quantitats per contrarestar la hidrofobicitat de la paret de
la capsula i evitar-ne la precipitacio.

Figura 15 A) Imatge del microscopi Optic de la prova 11 passada una hora de U'adicié de
’amina hidrofobica. B) Imatge del microscopi Optic de la prova 11 després de reduir
considerablement lagitacio.

El contingut de solids obtingut és proper al valor teoric, fet que suggereix una encapsulacio
correcta. A les imatges obtingudes mitjangant el microscopi electronic de rastreig,
presents a la Taula 13, les capsules no presenten una morfologia esferica; s’observen
formes irregulars amb depressions molt pronunciades cap a linterior. Aquestes
deformacions sén visiblement més intenses que a les mostres obtingudes en les proves 9i
10, fet coherent amb 'laugment de 'amina grassa respecte a les proves mencionades. Les
mides observades es troben compreses entre 2 i 18 um. Laplicacié sobre vidre és
homogenia, sense preseéncia de precipitacio ni separaci6 de fases.
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Les imatges obtingudes durant el seguiment amb microscopia optica (Figura 15 B) mostren
també la preséncia de capsules que presenten certa rugositat, amb morfologia deprimida,
clares deformacions cap a l'interior, compatibles amb la forma observada al microscopi
electronic de rastreig, i confirmen 'lacompliment de Uobjectiu de sintetitzar capsules més
irregulars i rugoses.

D’aquesta prova se’n treuen conclusions molt positives, ja que per una banda la prova no
ha precipitat, i per altra, s’ha augmentat clarament la rugositat de les capsules, assolint-
se els dos objectius principals de la prova.

5.1.12. Prova 1

La prova 12 es desmarca de les proves comentades anteriorment, ja que en aquesta es
pretén formular una capsula amb la paret anidonica per a que interaccioni amb els amonis
quaternaris cationics amb cadenes grasses presents al suavitzant i aconseguir aixi una
certa rugositat. A la taula seglient es presenten els resultats obtinguts en la caracteritzacio
de la mostra.

Taula 14 Resultats de la caracteritzacié de la prova 12: pH, % de solids, potencial Z,
Imatge del SEM, mida de les capsules i imatge de 'aplicacid sobre vidre.

pH de lamostra % Solids teorics % Solids de la mostra Potencial Z (mV)
8,05 38,99 38,47 -7,4

Imatge SEM Mida de les capsules (pm)
— Y 4 Entre 2i 10
Aplicacio sobre vidre

Els resultats d’aquesta prova mostren un percentatge de solids molt proper al valor teoric,
fet que indica una bona eficiencia d’encapsulacio. Les imatges obtingudes mitjangant
microscopia electronica de rastreig revelen capsules amb una morfologia esfericaamb una
intensa depressio. En aquest cas, els canvis efectuats no es poden quantificar mitjangant
el SEM ja que les capsules encara no han estat en contacte amb el suavitzant, i per tant,
amb les cadenes grasses. L’aplicacié sobre vidre presenta un diposit homogeni, sense
presencia de precipitats ni separacio de fases.

Elvalor del potencial zeta obtingut és de -7,4 mV, un valor subtilment negatiu. L’anionicitat
de les capsules es deu a la presencia dels grups carboxilat aportats per 'aminoacid, que
confereixen carrega negativa a la paret de la capsula.

Tenint en compte aquests resultats, es pot afirmar que s’ha assolit 'objectiu de la prova 12,
ja que s’ha encapsulat correctament la fragancia en una paret anionica.
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5.2. Caracteritzacio de nanocapsules

5.2.1. Prova 13.

La prova 13 tenia com a objectiu la sintesi de nanocapsules amb una paret polimérica de
naturalesa cationica. En lloc d’utilitzar una fragancia, s’ha encapsulat un oli model amb la
finalitat de validar-ne Uefectivitat. A continuacié es mostren els resultats corresponents a
la caracteritzacié de la mostra, presentats de manera resumida a la taula 15.

Taula 15 Resultats de la caracteritzacio de la prova 13: pH, % de solids, potencial Zi mida de les
capsules.

pHdelamostra % Solids delamostra % Solids teorics Mida particula (DLS) (nm)

9,21 5,74 7.41 Number Intensity
155,99 313,34
pH mesura Potencial Z 6,08 6,52 7,97 7,45 7,95
Potencial Z (mV) 31,69 27.18 22,58 17.66 13,46

Aquesta prova mostra un valor de solids dins del rang esperat, fet que indica una bona
encapsulacié i estabilitat termica. La mida de particula obtinguda mitjancant DLS és de
155,99 nm segons el recompte per “Number” i de 313,34 nm segons “Intensity”. Aquesta
diferencia suggereix una distribucié de mida heterogenia.

Pel que fa al potencial zeta, aquest presenta valors positius al llarg del rang de pH estudiat,
tal com s’esperava segons 'objectiu de la prova. S’observa una clara tendéencia decreixent
a mesura que augmenta el pH, fet coherent amb la desprotonacié progressiva de les
amines presents a la paret de la capsula. Aquestes, quan es desprotonen, perden la seva
carrega positiva, cosa que redueix el potencial zeta observat.

Es pot concloure que s’ha assolit 'objectiu marcat per aquesta prova.

5.2.2. Prova 14

La prova 14 tenia com a objectiu la sintesi de nanocapsules amb una paret de naturalesa
anionica. lgual que en la prova 13, no s’encapsula una fragancia, sind un oli model. A la
taula seglient es presenten els resultats obtinguts en la caracteritzacié de la mostra.

Taula 16 Resultats de la caracteritzacio de la prova 6: pH, % de solids, potencial Zi mida de les
capsules.

pHdelamostra % Solidsdelamostra % Solids teorics  Mida particula (DLS) (nm)

8,01 8,24 7.39 Number Intensity
111,56 299,46
pH mesura Potencial Z 5,95 6,58 6,93 7,52 7,98
Potencial Z (mV) mesurat -13,66 -20,14 -24,32 -26,66 -29,9
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Per a la prova 14, s’ha obtingut un valor de solids dins del rang establert, fet que confirma
una correcta encapsulacié. La mida de particula obtinguda per DLS és de 111,56 nm
segons “Number” i 299,46 nm segons “Intensity”, la qual cosa indica una distribucio
lleugerament heterogenia.

Pel que fa al potencial zeta, en aquest cas es presenten valors negatius al llarg del rang de
pH estudiat, ja que lacid de Uaminoacid confereix anionicitat, tal com s’esperava,
acomplint Uobjectiu de la prova. A mesura que augmenta el pH, els valors es tornen cada
cop més negatius, fet que podria ser causat per la desprotonacio progressiva de les amines
presents a la paret del polimer, les quals fins aleshores contrarestaven parcialment
U'anionicitat proporcionada per 'aminoacid.

Es pot concloure que s’ha assolit Uobjectiu de sintetitzar capsules amb paret anionica en
aguesta prova.

5.2.3. Prova 15

La prova 15 pren com a referencia la prova 14 amb la particularitat que en aquesta
s’encapsula la fragancia Bio Sunsweet. La taula 17 recull els valors obtinguts en el procés
de caracteritzacié de la mostra analitzada.

Taula 17 Resultats de la caracteritzacio de la prova 15: pH, % de solids, potencial Z i mida de les
capsules.

pHdelamostra % Solids de lamostra % Solids teorics Mida particula (DLS) (nm)

8,78 5,96 7.96 Number Intensity
30,37 67,44

pH mesura Potencial Z 6,03 6,45 7,02 7,54 8,05

Potencial Z (mV) -10,58 -14,68 -24,06 -26,16 -29,12

Aquesta prova, mostra un valor de solids dins del rang establert, confirmant una correcta
encapsulacio. En aquest cas, la mida de particula obtinguda per DLS és de 30nm segons
“Number”i67,44nm segons “Intensity”. Aquests valors indiquen una poblacié de capsules
clarament més petites que les proves anteriors, i una distribucié més homogénia.

El potencial zeta es manté negatiu en tot el rang de pH estudiat, mostrant una tendéncia a
augmentar en valor negatiu a mesura que puja el pH. Aquesta prova es basa en la prova 14
com areferéncia, per la qual cosa els valors obtinguts sén coherents amb Uesperat.

S’ha assolit U'objectiu de la prova, encapsular la fragancia en una paret anionica.

5.2.4. Prova 16

La prova 16 es basa en la prova 13, amb la diferencia que en aquesta ocasié s’encapsula la
fragancia Bio Sunsweet. A continuacié es mostren els resultats corresponents a la
caracteritzacié de la mostra, presentats de manera resumida a la taula 18.
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Taula 18 Resultats de la caracteritzacio de la prova 16: pH, % de solids, potencial Z i mida de les
capsules.

pHdelamostra % Solids de lamostra % Solids teorics Mida particula (DLS) (nm)

8,40 6,75 7.08 Number Intensity

32,75 65,44

pH mesura Potencial Z 6,07 6,51 7,05 7,54 8,08
Potencial Z (mV) 36,75 33,24 31,95 24,89 18,52

En la prova 16, s’ha obtingut un valor de solids dins del rang establert, cosa que confirma
una encapsulacié adequada i una correcta formacié de les capsules. La mida de particula
obtinguda per DLS és de 30nm segons “Number” i 65nm segons “Intensity”, similar a la
prova anterior, fet que indica una distribucié estreta amb predomini de capsules petites i
una distribucié més homogeénia.

El potencial zeta presenta valors positius en tot el rang de pH estudiat, amb una tendéncia
a decréixer a mesura que augmenta el pH. Aquesta prova tenia com a referencia la prova
13, per la qual cosa els valors obtinguts sén coherents amb U’esperat.

S’ha assolit U'objectiu proposat per aquesta prova, encapsular la fragancia en una paret
cationica.

5.3. Avaluacio de Uafinitat

5.3.1. Proves olfactives

Els resultats de les proves olfactives de les mostres aplicades mitjangant la rentadora es
mostren a la Taula 19. La primera columna indica el nom de cada mostra; la segona
columna, la mitjana de la intensitat percebuda abans de rascar; la tercera, la mitjana
després de rascar; i la quarta columna recull la diferéncia entre les dues mitjanes, per tal
d'avaluar l'efecte de l'alliberament de fragancia després del trencament de les capsules.

Taula 19 Mitjanes de les puntuacions d’intensitat olfactiva de les diferents mostres aplicades a la
rentadora, abans i després de rascar, i la diferéncia entre els dos valors.

Prova Abans de Després de rascar Diferéncia
rascar
Blanc 0,27 0,90 0,63
15 0,30 0,93 0,63
16 0,57 0,93 0,37
9 0,73 2,63 1,90
10 0,50 2,60 2,10
11 0,97 2,97 2,00
12 0,87 2,43 1,57
Produccié d’Ecopol Tech 2,07 3,70 1,63

33



Treball Final de Grau 2024-2025 Joan Bataller Galofré

Els resultats de les proves olfactives mostren diferencies clares entre les diverses
formulacions analitzades. El blanc, que no conté fragancia, presenta valors molt baixos
tant abans (0,27) com després de rascar (0,9). Tot i aix0, no assoleix un valor zero. Aquest
fet pot atribuir-se a diversos factors, com ara la possible olor del suavitzant base, olors
residuals del procés de rentat, 'olor del coté o la percepcid subjectiva dels participants. El
blanc, per tant, estableix un nivell base de soroll de fons, per sota del qual la preséncia de
fragancia es considera no significativa.

Les proves 15 i 16, corresponents a les encapsulacions a mida nanometrica, presenten
valors d’intensitatinicials baixos (0,31 0,57, respectivament) i un augment moderat després
delfregament (0,93 en tots dos casos). Els valors que presenten sén molt propers als valors
del blanc, per tant, es pot considerar que la seva olor és gairebé imperceptible. Aquest
comportament pot ser atribuit al fet que les nanocapsules no es trenquen facilment amb
la friccid i, en conseqguéncia, alliberament de la fragancia és molt limitat.

Les mostres 9, 10, 11 i 12, corresponents a les encapsulacions de mida micromeétrica,
presenten valors d’intensitat abans de rascar baixos, tots ells per sota d’1. En canvi,
presenten un augment significatiu un cop rascades les mostres, presentant augments
d’1,9, 2,1, 2,0i 1,57, respectivament, el que pot ser un indicatiu de qué ’'encapsulacié ha
estat exitosa, ja que la fragancia s’allibera en trencar les capsules.

Els valors finals d’intensitat se situen entre feble i mitjana, segons l'escala establerta
previament, destacant la mostra 11 com la que presenta el valor més alt (2,97). Per contra,
les mostres 9 i 10 registren valors lleugerament inferiors (2,63 i 2,6, respectivament).
Aquesta diferencia podria atribuir-se al fet que la mostra 11 conté un valor d’hidrofobia en
la seva formulacié tres vegades superior al de les altres dues, fet que podria incrementar la
seva afinitat pel cotd. Per la seva banda, la mostra 12 presenta un valor discretament
inferior (2, 44), fet que es podria atribuir a qué la hidrofobia aconseguida mitjancant la
interaccio de les capsules negatives amb els amoni quaternaris cationics presents al
suavitzant és inferior a la de les mostres 9,10 11.

La mostra procedent de la produccié d’Ecopl Tech presenta el valor més alt d’intensitat
abans de rascar (2,07), fet que podria indicar un alliberament prematur de la fragancia. No
obstant aixo0, 'laugment de la intensitat un cop rascada la mostra (1,64) és comparable als
valors esmentats anteriorment, cosa que confirma una correcta encapsulacié. Elvalor final
després de rascar és el més elevat d'entre totes les proves, la qual cosa suggereix que no
s’ha millorat Uafinitat pel cotd en les capsules sintetitzades en aquest treball.

La grafica present a la Figura 16 mostra els valors d’intensitat de U'olor abans de rascar (en
blau) i després de rascar (en taronja), un cop aplicada la correccié respecte al blanc.
Aquesta correccid s’ha realitzat restant el valor corresponent a la mostra blanc a la resta
de valors, amb lobjectiu d’eliminar el soroll de fons i destacar Unicament la intensitat
atribuible a la presencia de fragancia.
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Figura 16 Grafic comparatiu entre les puntuacions abans de rascar i després de rascar de
totes les mostres després de restar el valor del blanc.

Els resultats de les proves olfactives de les mostres aplicades mitjangcant el Tambor
mecanic experimental es mostren a la Taula 20. En aquest cas, només es presenten els
valors d’intensitat d’olor després de rascar. A la taula, la primera columna indica el nom de
cada mostra i la segona columna, la mitjana de la intensitat percebuda després de rascar.

Taula 20 Mitjanes de les puntuacions d’intensitat olfactiva de les diferents mostres aplicades al
Tambor mecanic experimental després de rascar.

Prova Després de rascar
Blanc 1,07
15 0,00
16 0,78
9 2,42
10 2,92
11 1,92
21 2,75
Produccié d’Ecopol Tech 4,00

Els resultats de les proves olfactives de les mostres aplicades amb el Tambor mecanic
experimental, mostren diferéncies clares entre les diferents mostres. El blanc presenta un
valor d’intensitat final d’1,07, molt proper al valor obtingut en el blanc de la rentadora (0,9).
En aquest cas, no es pot atribuir a possibles olors residuals durant el rentat, ja que cada
aplicacié s’harealitzat en un recipient diferent i no ha pogut haver-hi cap contaminacio. Per
tant, aquesta olor és atribuible exclusivament al suavitzant base, a U'olor del coté o a la
percepcié subjectiva dels participants.

Les mostres 15 i 16 presenten valors d’intensitat inferiors al blanc (0 i 0,79,
respectivament), cosa que confirma que Uolor és imperceptible en aquestes mostres. En
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canvi, les mostres 9,10, 11i 12 mostren valors significativament superiors, fet que confirma
la presencia de fragancia. El valor més alt el presenta la mostra 10 (2,93), seguida de prop
perla12(2,79), ambdds clarament superiors als valors de les mostres 9 (2,43) i 11 (1,93).
Aquests resultats contrasten amb els observats anteriorment, on la mostra 11 presentava
elvalor més elevat i les mostres 9i 10 mostraven valors practicament equivalents.

La mostra procedent de la produccié d’Ecopol Tech presenta un valor d’intensitat
clarament superior a la resta, fet que confirma que és la que ofereix una intensitat olfactiva
meés elevada.

Les discrepancies presents entre els dos metodes podria ser atribuible al fet que les
mostres obtingudes mitjancant el métode Tambor mecanic experimental no s’hagin
homogeneitzat de manera Optima en comparacié amb les mostres rentades a la rentadora.
Per aquest motiu, es considera que els primers resultats sén més fiables. Tot i aix0, les
dades obtingudes amb el Tambor mecanic experimental son utils per confirmar, de manera
qualitativa, la preséncia de fragancia en les mostres analitzades.

Finalment es fa un analisi de les desviacions estandard dels resultats de les proves
olfactives, centrat en els valors d’intensitat de les mostres aplicades mitjancant la
rentadora.

A la Taula 21 es presenten els valors del coeficient de variacié (Cv), calculat mitjancant la
féormula seglient:®
Desviacié estandard

Cv = 100
v Mitjana x

Aquest valor representa una mesura relativa de la dispersié de les dades expressada en
percentatge respecte a la mitjana.' En altres paraules, el coeficient de variacio ofereix una
visié normalitzada de la variabilitat o dispersié relativa del conjunt de dades, permetent aixi
la comparacié entre diferents mostres o variables independentment de les unitats o
U'escala dels valors analitzats. Els valors obtinguts es mostren a la taula 21.

Taula 21 Es presenten els valors de coeficient de variacio per a les diferents mostres abans
i despres de rascar

Abans de Despés de rascar
rascar (%) (%)
Blanc 233,61 120,99
15 186,87 94,68
16 169,61 96,82
9 117,72 43,93
10 113,39 44,33
11 90,58 38,47
12 156,43 50,25
Produccié d’Ecopol Tech 58,46 33,80
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Els valors obtinguts abans de rascar mostren una variabilitat superior al 58% en totes les
mostres, arribant fins a superar el 200%. Posteriorment, després de rascar, la variabilitat es
situa entre el 33% i el 120%. Aquests resultats evidencien una gran dispersio en les
respostes de les proves olfactives, deguda principalment a la naturalesa subjectiva de la
percepcio olfactiva, que pot variar significativament entre individus. Per tant, es conclou
que no es poden considerar els valors mitjans obtinguts en les proves olfactives amb una
precisié absoluta, ates l’elevat grau de variabilitat observat entre les respostes.

5.3.2. Microscopi electronic de rastreig

En les imatges obtingudes mitjangant microscopia electronica de rastreig de mostres de
cotd tractades amb suavitzant amb fragancia de les proves 111i 12, presentades a la Figura
17 Ai B, i 21 presentades a la Figura 17 C i D, es poden observar clarament les fibres del
cotd, perd no s’hi detecta presencia visible de microcapsules en cap de les dues. No
obstant aix0, les tovalloletes de les quals es van extreure els retalls de 0,5 x 0,5 cm feien
olor després de ser rascades, fet que confirma la preséncia de fragancia encapsulada en
les mostres. Aquest resultat suggereix que el percentatge de microcapsules pot ser massa
baix per a una deteccié clara amb el microscopi electronic de rastreig, o bé que aquestes
es troben fortament adherides a les fibres del cotd, cosa que dificulta la seva visualitzacio.

Figura 17 A) i B) Imatges del SEM de la mostra 11. C) i D) Imatges del SEM de la mostra 12.

5.3.3. Espectroscopia infraroja

En aquest apartat es presenten els espectres obtinguts mitjancant espectroscopia infraroja
corresponents a les diferents mostres analitzades.
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Espectres de referéncia

En primer lloc, es mostra U'espectre del cotd sense cap mena de tractament ni aplicacié de
fragancia en la Figura 18. Aquest espectre serveix com a referéncia per identificar les
bandes caracteristiques de la celtlulosa, principal component estructural del teixit de coto.

Figura 18 Espectre IR del teixit de coto.
Les assignacions més rellevants a partir de les bandes observades sén les seglients:

Entre 3200 i 3350 cm™" apareix una banda amplaiintensa (A) atribuida a les vibracions de
tensié dels enllagos O-H dels grups hidroxil presents en Uestructura polimérica de la
cellulosa.?®?

Entorn dels 2900 cm™" es detecta una banda ampla menys intensa (B), corresponent a les
vibracions de tensié dels enllagos C-H, atribuibles a grups metil (-CH,) i metile (-CH,-).*

Entre 1050 i 1150 cm™" es presenten bandes intenses (C) associades a les vibracions de
tensio dels enllagos C-0, que formen part de 'esquelet glucosidic de la cellulosa.*

Taula 22 Resum de les assignacions de U'espectre IR del coto.

Longitud d'ona (cm™") Assignaci6
3200-3500 Vibracioé de tensié de 'enllag O-H %2
2900 Vibracié de tensi6 de metil (-CH,) i metilé (-CH,-) *?
1050-1150 Vibracid de tensié de l'enllag C-0 32

A continuacio es presenta l’espectre IR corresponent a la fragancia pura, a la Figura 19, que
permet identificar les bandes associades a les diferents funcionalitats quimiques presents
en la seva composicio:

38




Treball Final de Grau 2024-2025 Joan Bataller Galofré

2400 2300 2200
Wavenumbers [em ]

Figura 19 Espectre IR de la fragancia Bio Sunsweet.

Entre 2950 2850 cm™', s’observa una banda ampla (A), la banda atribuida a les vibracions
de tensio dels enllagos C-H presents en grups metil (-CH,) i metilé (-CH,-), caracteristics
de cadenes alifatiques. *?

A1740cm™", es detecta una banda estreta i intensa (B) associada a les vibracions de tensié
de Uenllag carbonil (C=0), indicativa de la preséncia de grups funcionals com esters,
cetones o aldehids. Es pot descartar la presencia d’acids carboxilics, ja que no es detecta
la banda corresponent a la vibracié de tensié de Uenllag O-H.%?

Al voltant de 1670 cm™, apareix una altra banda estreta i intensa (C) que podria
correspondre a diverses vibracions: tensié de U'enllagc C=0 conjugat amb enllagos C=C o
amb anells aromatics, o bé a la tensié de ’enllag C=C. 32

Entre 1100 1300 cm™", es troben diverses bandes intenses i definides (D) atribuides a les
vibracions de tensié dels enllagos C-O, caracteristiques dels grups éster. 32

Finalment, a 700 i 760 cm™', s’observen dues bandes estretes (E) que corresponen a

vibracions de deformaci6 fora del pla de Uenllag C-H, habitualment associades a anells
aromatics. *
Taula 23 Resum assignacions de U'espectre IR de la fragancia Bio Sunsweet

1

Longitud d'ona (cm™") Assignacio
2850-2950 Vibraci6 de tensi6 dels grups metil (-CH,) i metilé (-CH,-) *
1740 Vibracid de tensié de l'enllag C=0 32
1670 Vibracio de tensié de l'enllag C=0 conjugat *
1100-1300 Vibracions de tensio de l'enllag C-O dels grups éster*
7001760 Vibracions de deformacié fora del pla de l'enllag en un anell aromatic 32
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Identificacié de la banda clau

Si se sobreposen els dos espectres comentats, es pot observar clarament que la banda
situada a 1740 cm™’ aproximadament, associada a la vibracio de tensio del grup carbonil,
és molt intensa en Uespectre de la fragancia pura, mentre que no apareix en ’'espectre del
cotd sense tractar, per tant és un primer indicatiu de que pot ser una banda interessant pel
que fa la quantificacié de fragancia mitjancant IR.

Un cop identificats els espectres del cotd i de la fragancia pura, s’analitzen els espectres
corresponents a les mostres de cotd impregnades amb solucions de fragancia al 0,5 % i al
2 %.

En els espectres de les mostres impregnades, la banda és present, essent més intensa en
la mostraamb una concentracié del 2 % que en ladel 0,5 %. Aquesta diferencia d’intensitat
és coherent amb el contingut de fragancia present a cada mostra, i reforga la correlacio
entre la presencia d’aquesta banda i la quantitat de fragancia dipositada sobre el teixit.

La Figura 20 mostra la superposicid dels espectres del coto, la fraganciai els dos teixits de

coté amb lafragancia aplicada, amb un ampliat en la zona corresponent a la banda de 1740

cm™. 102
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Figura 20 Espectre augmentat resultant de la superposicié dels espectres del cotd pur, de
la fragancia pura i de les mostres del 0,5 i el 2% de fragancia.
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Tractament de les dades

Per a l’'analisii el tractament dels espectres IR s’ha utilitzat el programari Spectragryph, que
ha permés gestionar i comparar els espectres obtinguts per a cada mostra. En primer lloc,
per tal de reduir la variabilitat experimentali obtenir un espectre representatiu de cada cas,
s’ha calculat la mitjana dels tres espectres obtinguts en la mesura per triplicat de cada
mostra.

Posteriorment, s’ha realitzat un recalcul de la transmitancia mitjangant la funcid integrada
al programari, utilitzant la formula:

T=1/1,

On I representa la intensitat de Uespectre de cada mostra i [, correspon a la intensitat d’'un
espectre de referencia, en aquest cas, 'espectre del coté sense cap tractament. Aquest
calcul ha permeés obtenir espectres “relatius” que faciliten la comparacié entre mostres
amb diferents continguts de fragancia.

Amb aquests espectres corregits, s’ha dut a terme la integracié de l’area sota la banda
caracteristica de la fragancia situada al voltant dels 1740 cm™". La integracié s’ha realitzat
utilitzant Uopcio "Integration with baseline”, que calcula 'area sota el pic dins d’uns limits
definits (en aquest cas entre 1769 cm™ i 1711 cm‘1) prenent com a linia base una recta

entre els punts inicialifinal seleccionats.
Els valors obtinguts per a cada mostra (mitjanes dels triplicats) es presenten a la Taula 24 .

Taula 24 Representa el valor de la integracié en cada mostra analitzada.

Prova Valor d'integracio
Blanc -0,010
15 0,065
15rascada 0,053
16 0,065
16 rascada 0,034
9 0,042
9rascada -0,021
10 -0,010
10 rascada 0,022
11 -0,282
11rascada 0,053
12 -0,029
12 rascada 0,030
Produccié d'ecopoltech rascada 0,018
Produccié d'Ecopol Tech rascada 0,020
Solucio 0,5% de fragancia 0,203
Soluci6 2% de fragancia 0,388
Fragancia pura 1,667
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Els valors d’integracié obtinguts per a les mostres tractades amb fragancia mitjancant el
procés de rentat amb la rentadora (des de la mostra “Blanc” fins a la mostra “Produccio
d'Ecopol Tech rascada”) sén molt propers a zero i, en alguns casos, fins i tot inferiors als del
blanc (coté tractat només amb suavitzant i sense fragancia), presentant valors negatius.
Aquest fet indica que la preséncia de fragancia en aquestes mostres és molt baixa o, fins i
tot, inquantificable amb la metodologia emprada.

A més, les diferencies observades entre les mostres sén minimes i no mostren cap
tendéncia coherent ni correlaci6 amb els resultats obtinguts en les proves olfactives.
Aquesta situacié suggereix que les petites variacions en els valors d’integracié sén més
atribuibles al soroll de fons de U'espectre que a diferéncies reals en la concentracié de
fragancia.

Aquest comportament contrasta amb el cas de les mostres impregnades directament amb
un 0,5% i un 2% de fragancia, on s’observen valors d’integracié clarament superiors. En
aquestes mostres, la banda al voltant dels 1740 cm™ presenta una intensitat proporcional
a la concentraci6 de fragancia (cal tenir en compte que els valors de concentracié de 0,5 i
2% no corresponen a la concentracié real de la mostra). Tot i aix0, demostren que, a
concentracions més altes, la tecnica pot diferenciar de manera fiable entre diferents nivells
de concentracid.
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6. Conclusions

En aquest treball s’ha aconseguit encapsular de manera oOptima i satisfactoria la fragancia
1 mitjangant microcapsules, i s’ha validat la viabilitat tecnica del procés a escala superior
mitjangant un escalat, demostrant la seva reproductibilitat.

Parallelament, s’han sintetitzat correctament capsules amb la fragancia Bio Sunsweet,
aplicant diferents idees proposades per millorar la performance de les capsules produides
a EcopolTech amb aquesta mateixa fragancia, augmentat Uafinitat al cotd d’aquestes, quan
s’utilitzen en aplicacions com suavitzants i detergents.

Les proves olfactives indiquen que les nanocapsules no resulten Utils per a U'encapsulacié
de fragancies, ja que no alliberen la fragancia amb facilitat. En canvi, s’han obtingut bons
resultats amb les microcapsules, especialment amb la formulacié que presenta un major
percentatge d’amina grassa i amina hidrofilica, i que, conseqlientment, genera capsules
amb morfologia més irregular. Aquesta formulacio és la que obté millors resultats en les
proves olfactives. No obstant aix0, cap de les formulacions ha superat els valors obtinguts
per la formulacié de referéncia d’Ecopol Tech, per la qual cosa lUobjectiu de millorar la
performance, i per tant, Uafinitat de les capsules, no s’ha assolit.

Pel que fa a les proves per a l'avaluacié de les capsulesi la fragancia, els resultats han estat
poc satisfactoris. En les observacions amb microscopi electronic de rastreig no s’han
identificat les capsules, i les proves per espectroscopia infraroja no han estat capaces de
quantificar les concentracions de fragancia presents a les mostres. Aquest fet suggereix
que el percentatge de capsules que es manté retingut al cotd després del rentati Uesbandit
és massa baix per ser detectat amb aquestes técniques. Tot i aix0, es considera que
augmentar el percentatge de fragancia encapsulada en les formulacions dels suavitzants
podria permetre superar el llindar minim de soroll de fons i facilitar 'avaluacié de les
diferencies d’afinitat entre formulacions.

Finalment, atés que les proves olfactives presenten una elevada variabilitat deguda a les
diferéncies en la percepcid dels participants, es conclou que basar tots els estudis en
aquestes proves resulta poc fiable i que és necessari desenvolupar métodes més objectius
i robustos per avaluar Uafinitat i Ueficacia de les formulacions.
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In this work, fragrance 1 has been encapsulated optimally and satisfactorily through
microcapsules, and the technical feasibility of the process at a larger scale has been
validated through a scale-up, demonstrating its reproducibility.

At the same time, capsules with the Bio Sunsweet fragrance have been correctly
synthesized, applying different ideas proposed to improve the performance of the capsules
produced at Ecopol Tech with this same fragrance, increasing their affinity to cotton when
used in applications such as softeners and detergents.

Olfactory tests indicate that nanocapsules are not useful for fragrance encapsulation, as
they do not release the fragrance easily. In contrast, good results have been obtained with
microcapsules, especially with the formulation that presents a higher percentage of fatty
amine and hydrophilic amine, which consequently generates capsules with more irregular
morphology. This formulation obtains the best results in olfactory tests. However, none of
the formulations have surpassed the values obtained by the reference formulation of
Ecopol Tech, so the objective of improving performance, and therefore, the affinity of the
capsules, has not been achieved.

Regarding the tests for evaluating the capsules and the fragrance, the results have been
unsatisfactory. In observations with scanning electron microscopy, the capsules have not
been identified, and the infrared spectroscopy tests have not been able to quantify the
concentrations of fragrance present in the samples. This suggests that the percentage of
capsules retained on the cotton after washing and rinsing is too low to be detected with
these techniques. Nevertheless, itis considered that increasing the percentage of fragrance
encapsulated in the softener formulations could overcome the minimum background noise
threshold and facilitate the evaluation of affinity differences between formulations.

Finally, since the olfactory tests present high variability due to differences in participants’
perception, it is concluded that basing all studies on these tests is unreliable and that it is
necessary to develop more objective and robust methods to evaluate the affinity and
efficacy of the formulations.
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