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Resumo

O desenvolvimento de biossensores eletroquimicos, combinados com tecnologias de fabricacéo
e materiais de baixo custo, fornecem dispositivos simples e sensiveis que podem ser utilizados
para detectar biomarcadores de doencas de forma precisa e seletiva. Este trabalho tem como
objetivo relatar o desenvolvimento de substratos sensores eletroquimicos para o diagndstico
de doencas causadas pelo mosquito Aedes Aegypti como Zika Virus, dengue e chikungunya
utilizando a técnica de impressédo de eletrodos por jato de tinta em substratos flexiveis.
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1. Introducéo

Cada vez mais, torna-se necessario o desenvolvimento de ferramentas capazes de diagnosticar
doengas de maneira rapida e eficiente. Neste sentido, 0s biossensores eletroquimicos vem sendo
estudados e considerados propicios para este tipo de aplicacdo. Os biossensores eletroquimicos
funcionam a partir de especificidade e alta sensibilidade de um componente de reconhecimento
bioldgico com o analito de interesse. Quando o analito se liga ao componente biolégico produz
uma variacdo mensuravel na corrente elétrica ou impedancia do sistema (SILVA, 2011). Por
iS50, 0S biossensores estdo sendo considerados como ferramentas promissoras que podem ser
utilizadas em um amplo mercado de aplicagdo, como areas da medicina, ambiental, industrial
e controle de processos. Dentre as vantagens destes dispositivos estdo a simplicidade e rapidez
na realizacdo doteste e possibilidade deser portatil (LOWINSOHN et al, 2006). Por isso, 0 uso
de biossensores para deteccdo de doencas ndo requer operadores especializados e néo
necessitam de procedimentos trabalhosos e onerosos para se chegar ao resultado, (CINTI et al
2016) o que faz com que o tempo de analise diminua significativamente. Outra vantagem é que
as analises podemser realizadas em ambientes comuns, como em areas remotas (point-of-care).
Visando a reducdo de custos com estes dispositivos, tem-se considerado utilizar substratos
flexiveis e de baixo custo, por exemplo, o politereftalato de etileno (PET) e folha de Kapton
(filme de poliimida).

Neste contaxto, Carvajal (2018) e Maéattanen (2013) relataram o preparo de plataformas
sensoras impressas em substratos flexiveis para diferentes aplicagdes como: biossensores para
deteccdo de cancer e andlises eletroquimicas. No entanto, a elaboracdo de dispositivos feitos
via jato de tinta sdo relatados como um desafio, pois existem varios problemas a serem
solucionados: obtencdo de dispositivos com caracteristicas apropriadas, boa reprodutibilidade
em larga escala, tratamento da superficie do substrato, cura e aderéncia das nanoparticulas apos
a impresséo, unido entre os elementos biol6gicos e nanoparticulas condutoras na superficie dos
substratos, como também aquisicdo de sensores impressos sem falhas com excelente
desempenho (Carvajal at al (2018) apud (KAMYSHNY et al., 2011; KHAN et al., 2016;
KOMUROetal., 2013; LI etal., 2015)). Noentanto, se estes obstaculos foram superados, existe
uma premissa que a tecnologia de impresséo a jato de tinta apresente capacidade de contornar
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muitas destas limitacGes, oferecendo alta competéncia na habilidade de se produzir padrdes
rapidamente baseado em arquivos digitais de boa resolucéo e baixo custo.

Embora, plataformas impressas tenham sido amplamente estudadas nos ultimos anos, a
impressdo de eletrodos em bases sensoras eletroquimicas com tecnologia a jato de tintaainda é
um desafio a ser superada. Este trabalho tem como objetivos descrever o desenvolvimento de
plataformas sensoras eletroquimicas utilizando a tecnologia de impressdo via jato de tinta em
substratos flexiveis para possiveis aplicacbes na deteccao de doencas.

2. Materiais e Métodos

Tratamento prévio dos substratos flexiveis

Os materiais polietileno tereftalato (PET) e folha poliamida (Kapton) receberam tratamento
antes daimpressao por jato detinta com a finalidade de obter uma superficie com caracteristicas
apropriadas. Primeiramente, os substratos foram lavados em uma solucéo de extran (detergente
laboratorial) e agua deionizada (H20 DI). Posteriormente submersos em uma solucéo de &cido
sulfarico ou acido nitrico dentro de um recipiente de polipropileno com agitacdo e lavados
novamente com H20 DI. Todas as etapas de tratamento foram realizadas com concentragéo,
temperatura e tempo de lavagem controlados visando a melhora na qualidade da impressao dos
Sensores.

Impressdo da plataforma sensora por jato de tinta.

Foi utilizada a impressora a jato de tinta Dimatix (modelo 2800) e tintas comerciais de
nanoparticulas de prata e nanoparticulas de ouro da Sigma Aldrich. Durante a impressdo foram
modificados pardmetros do equipamento, tais como: altura da cabegote de impresséo,
temperatura da plataforma e da tinta, tamanho do sensor, nimero de camadas, espagamento
entre gotas, tensdo superficial entre o substrato e a tinta e outros parametros que foram
modificados individualmente para os diferentes tipos de tintas e substratos testados, visando
obter eletrodos impressos com melhor desempenho na impressao dos sensores.

Tratamento térmico da plataforma sensora

Apdbs aimpressdo dossensores viaimpressora jato detinta, as plataformas foram imediatamente
encaminhadas para o tratamento térmico. Foram testados dois tipos de tratamento,
primeiramente via estufa térmica em temperaturas que variaram entre 100, 110 e 120°C entre
1,2, 5,10 e 24h e posteriormente utilizando chapa aquecedora com temperatura de 100, 110 e
120 e 150°C por periodos de 5, 10, 15, 20 e 60 minutos.

Deposicéo de ouro via sputtering

Acomodou-se o0s substratos flexiveis sobre a plataforma do equipamento e cobriu-se 0s
substratos com méscaras feitas em polimeros no formato do sensor com o objetivo de demilitar
a area de pulverizacdo cationica do ouro que foi feita durante 1 e 2 minutos de deposi¢do com
tensdo de 1.2 kV e camara com pressdo de 1 torr.
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Caracterizacdo da plataforma sensora

Apdbs impressdo e tratamento, as plataformas foram analisadas por microscopia éptica e
microscopia eletrénica de varredura.

3.Resultados
Tratmento prévio dos substratos

Ossubstratos PET e folha de Kapton receberam tratamento antes daimpresséo por jato de tinta
(figura 1) com a finalidade de modificar a tenséo superficial e se obter melhorias na aderéncia
da tinta de nanoparticulas sobre o substrato, conforme especificacdo do produto segundo o
fabricante. Apds a lavagem do material em uma solucdo de extran e 4gua deionizada (H20 DI)
aquecida 1(a), nota-se que antes do tratamento com o uso de acidos o substrato apresenta pior
tensdo superficial 1(b), sendo possivel observar a presenca de gotas sobre a superficie do
substrato. Percebe-se também apds serem submersos em uma solugdo de acido sulfarico e acido
nitrico 1(c) e lavados novamente com H20O DI ha a formacao de uma pelicula de agua, sendo
possivel notar assim, a mudancas na tensdo superficial do substrato.

s

Figura 1:tratamentodossubstratosantesda impressdo porjatodetinta.1(a)lavagem do materialcom extran, 1(b)
substrato apresenta gotas de dgua sobre a superficie, 1(c) tratamento com acido e lavagem com agua DI e 1(d)
apos tratamento, ndo sendo mais possivel notar gotas sobre o substrato e sim, uma pelicula de 4gua em toda a
superficie do material.

Impressdo da plataforma sensora por jato de tinta

Foram testados diferentes parametros da impressora Dimatix visando a melhoria na impressdo
dos sensores. Cada teste foi feito separadamente utilizando as duas tintas disponiveis, sendo
uma composta de nanoparticulas de ouro a outra contendo nanoparticulas de prata. Os
resultados mais satisfatorios foram obtidos utilizando a tinta de prata (figura 2) com somente
uma camada, temperatura da plataforma de 34°C, espagamento entre linhas baixo e espessura
de 25 pm 2(a) Os testes realizados com nanoparticulas de ouro ndo apresentaram resultados
favoraveis, um dos principais problemas encontrados foi a ndo fixacao das nanoparticulas aos
substratos 2(b). Resultados obtidos por microscopia éptica da tinta de ouro, Fig 2(c),
demostraram que mesmo ap0s o tratamento acido, particulas ndo sdo depositadase aderidas a
superficie do substrato de maneira homogénea, isso €, ndo € possivel obter um padrao de
impressdo como nos sensores feitos com tinta de prata 2(d).
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Figura 2: Impressdo de sensores via jato de tinta 2(a) feito com nanoparticulas de prata 2(b) feito com particulas
de ouro e microscopia Gtica apdsa impressao 2(c) com tinta de ouro e 2(d) prata.

Tratamento térmico da plataforma sensora

Apdbs o processo de tratamento realizado via estufa e chapa aquecedora, constatou-se uma
diminuicdo na resistividade, e obtencéo de valores de 1,74 Q.m dos sensores curados a partir da
chapa aquecedora com temperatura de 120°C durante 20 minutos. As demais temperaturas e
tempos de tratamento ndo apresentaram resultados satisfatdrios na obtencéo de eletrodos menos
resistivos.

Deposicéo de ouro via sputtering

A deposicdo via sputtering foi feita com uma alternativa ao uso da tinta de nanoparticula de
ouro, Vvisto que os resultados da impressdo ndo foram satisfatérios. Dois tempos distintos 1 e 2
minutos foram testados, sendo o melhor resultado obtido com o tempo de 2 minutos.
Inicialmente, a resistividade dos eletrodos prepadados apenas com uma camada de ouro foi de
0,9 Q.m- Entretanto, ap6s o processo de impressdo a resistividade aumentou para 1,74 Q.m.

Eletrodos impressos com material de carbono de biomassa brasileira

Como uma alternativa a materiais & base de carbono utilizados atualmente, testou-se a
incorporacdo de biomassa no eletrodo de trabalho dos sensores impressos com o objetivo de
utiliza-los como elemento de reconhecimento nestes dispositivos. Tais testes foram feitos
visando testar a integridade dos eletrodos impressos em contato com agua, biomassa e outros
compostos quimicos como cistamina e glutaraldeido, bem como em diferentes condicdes de
temperatura, molhabilidade e aderéncia. O tempo de cada etapa foi respeitado seguindo
protocolo de incubagéo de sensores impressos em PCR para detec¢édo de doencgas. Os sensores
foram submetidos ao teste dagota por 4 horas ou até a secagem completa do liquido 3(a). Na
etapa de secagem completa do liquido foram adicionados também cistamina e acomodado
overnight em estufa 3(b). E possivel verificar que o liquido e a temperatura ndo alteraram a
estrutura fisica do sensor. Apos este teste, foi feita a adicdo de biomassa 3(c) e mudangas leves
na coloracdo dos sensores foram detectadas, foram adicionadas ainda, cistamina, PBS e
glutaraldeido, e por ultimo lavados delicadamente com solucdo tampdo 3(d). E possivel
observar, entretanto, que a biomassa e as trilhas de ouro e prata sofreram desprendimento apds
lavagem, sendo com isto, necessarios novos testes para melhoramento das condicdes de
incubacdo e agentes bioldgicos.
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Figura 3: Testes de resisténcia e molhabilidade realizados com os sensores impressos 3(a) teste da gota 3(b) adicdo
de agentes quimicos nos sensores, 3(c) incorporacdo de biomassa e PVDF no eletrodo de trabalho e 3(d)
desprendimento da biomassa e decomposicao parcial dossensores

5. Conclusdo

Foi desenvolvida plataformas sensoras a partir de nanoparticulas de prata em substratos
flexiveis com tratamento prévio, utilizando é&cido sulfdrico e &cido nitrico para o
melhoramento da impressdo. Também foi feito o tratamento térmico pds impressao visando
melhorar a resistividade dos sensores.

Os eletrodos sensores impressos por jato de tinta apresentam melhora na condutividade, e 0s
tratamentos anterior e posterior & impressdo colaboraram para um melhor resultado e reprodutibilidade dos
mesmos, sendo consideravel vidvel sua utilizacdo. Testes feitos a fim de se observar 0 comportamento dos
sensores em solugBes aquosas e reagentes quimicos ndo se mostraram safisfatorios para a utilizacdo dos
sensores em etapas de inoculacdo de agentes biologicos. Faz-se necessério, portanto, o desenvolvimento de
novos testes e condicdes para melhor desempenho dos sensores.
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