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RESUMO

A gelatina tem sido estudada na elaboragdo de filmes biodegradaveis devido as suas propriedades formadoras
de filme, além de sua transparéncia e flexibilidade. No entanto, sua alta solubilidade em agua limita seu uso em
ambientes de alta umidade. Nesse contexto, este estudo teve como objetivo avaliar a influéncia da adi¢do de
6leo de pequi, em diferentes proporg¢des, nas propriedades fisicas, quimicas e mecanicas de filmes poliméricos
a base de gelatina. Os filmes foram produzidos por espalhamento em placa, contendo diferentes concentragdes
de 6leo de pequi (0, 0,5% e 1% v/v). Posteriormente, foram caracterizados quanto a espessura, resisténcia a
tracdo, alongamento, solubilidade em agua e FTIR. De modo geral, verificou-se que a adigdo de 6leo do pequi
resultou no aumento da opacidade ¢ na espessura (0,061 — 0,079 mm) dos filmes. Em contrapartida, observou-se
a reducdo da resisténcia a tra¢ao (22,75 — 18,51 MPa) ¢ da solubilidade dos filmes de 28,50% para 19,71% com
a incorporagdo do 6leo de pequi. No geral, visto que as concentragdes de 0,5% e 1% reduziram a solubilidade e
a resisténcia a tragdo em comparacdo aos filmes controle, porém, sem diferengas significativas (p > 0,05) entre
si, conclui-se que a concentrag@o de 0,5% foi a mais adequada.
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ABSTRACT

Gelatin has been studied for the development of biodegradable films due to its film-forming properties, as well
as its transparency and flexibility. However, its high-water solubility limits its application in high-humidity
environments. In this context, this study aimed to evaluate the influence of pequi oil addition, in different pro-
portions, on the physical, chemical, and mechanical properties of gelatin-based polymeric films. The films were
produced using the casting method, incorporating different concentrations of pequi oil (0, 0.5%, and 1% v/v).
They were then characterized in terms of thickness, tensile strength, elongation, water solubility, and FTIR
analysis. Overall, the addition of pequi oil increased the opacity and thickness (0.061-0.079 mm) of the films.
Conversely, it reduced tensile strength (22.75 — 18.51 MPa) and water solubility from 28.50% to 19.71%. In
general, since both 0.5% and 1% oil concentrations decreased solubility and tensile strength compared to the
control films, but without significant differences (p > 0.05) between them, the 0.5% concentration was consid-
ered the most suitable.
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1. INTRODUGAO

O uso excessivo de polimeros de origem fossil ¢ uma preocupagio crescente em nivel global. Esses materiais,
derivados do petrdleo, sdo amplamente utilizados devido a sua durabilidade e versatilidade [1]. No entanto, sua
resisténcia a degradagdo ambiental resulta em acimulo macico de residuos plasticos nos ecossistemas terrestres
e aquaticos, causando poluicdo e impactando negativamente a fauna e a flora [2, 3]. Em resposta a essa crise
ambiental, tem-se intensificado a busca por alternativas sustentaveis, como os polimeros biodegradaveis, que se
degradam mais rapidamente e com menor impacto ambiental [4—6].

Entre as fontes de biopolimeros, a gelatina se destaca por ser um polimero natural obtido por hidrolise
do colageno presente em subprodutos da industria animal [7]. Devido a sua capacidade formadora de filme,
transparéncia ¢ flexibilidade, a gelatina ¢ amplamente utilizada na produgdo de filmes biodegradaveis [1, 8]. No
entanto, sua alta solubilidade em agua representa um desafio a ser superado para viabilizar sua aplicacdo em
ambientes de alta umidade e, consequentemente, prolongar a vida util dos produtos embalados [9, 10].

O pequi (Caryocar brasiliense) ¢ uma fruta nativa do cerrado brasileiro e o 6leo extraido de sua polpa
apresenta propriedades antioxidantes, antimicrobianas e anti-inflamatorias amplamente reportadas na literatura
[11-13]. Assim, a adi¢@o de 6leo de pequi a formulagao de filmes de gelatina surge como uma estratégia prom-
issora para reduzir a solubilidade dos filmes em 4gua, devido a natureza hidrofébica dos lipidios, podendo tam-
bém conferir ao material propriedades bioativas.

Nesse contexto, este trabalho objetivou avaliar a influéncia da adicdo de 6leo de pequi em diferentes
proporgdes nas propriedades fisicas, quimicas e mecanicas de filmes poliméricos a base de gelatina.

2. MATERIAIS E METODOS

2.1. Materiais

Os reagentes utilizados na elaboragdo dos filmes de gelatina ¢ 6leo de pequi foram: gelatina tipo B (Dindmica®,
Brasil), 6leo de pequi (Oleoterapia®, Brasil), glicerol (Dinamica, Brasil) e Tween 80 (Dindmica, Brasil).

2.2. Elaboracgao dos filmes poliméricos

Os filmes foram produzidos utilizando gelatina comercial tipo B, na concentragdo de 4% (m/v) com e sem
adigdo de dleo de pequi, de acordo com a metodologia descrita em RIGUETO et al. [14]. Resumidamente,
4g de gelatina em po foram dissolvidos em 100 mL de agua destilada a 50 °C. Posteriormente, foi adicionado
20% (m/m) de glicerol em relag@o ao peso da gelatina e a mistura foi agitada por 30 minutos. Além disso, para
os filmes compositos, foram adicionados volumes de 0,5% e 1% (v/v) de 6leo de pequi a solugdo filmogénica,
seguida da adi¢io de Tween 80 na proporgio 2:1 v/v (Tween 80: Oleo de pequi). As solugdes permaneceram
em agitacao por | hora. Apods, as solugdes foram vertidas em placas de Petri e secas em estufa (SSDc-336 L,
Solid Steel, Brasil) a 25 °C por 48 h. Os filmes secos foram armazenados em dessecador com umidade relativa
controlada de 70% (utilizando solug@o saturada de NaBr) a 25 °C por 120 h. A manutencao dessas condigdes
foi monitorada por meio de um termohigrémetro. Por fim, os filmes foram retirados das placas e caracterizados.

2.3. Caracterizagao dos filmes poliméricos

2.3.1. Espessura

A espessura do filme foi determinada utilizando um micrometro digital externo (110.284, Digimess, Brasil) em
toda a area do filme (foram medidos 6 pontos).

2.3.2. Grupamentos quimicos por FTIR

Os grupamentos quimicos dos filmes com e sem adigdo de 6leo de pequi foram submetidos a analise de Espec-
troscopia infravermelha com transformada de Fourier de refletancia total atenuada (ATR-FTIR), na faixa de
4000 —700 cm™, a4 cm™ e resolugdo e 48 varreduras por espectro (Agilent, Cary 630 FTIR, EUA).

2.3.3. Propriedades Mecanicas — Resisténcia a Tragdo e Alongamento na Ruptura

A resisténcia a tragdo e o alongamento na ruptura foram determinados utilizando um texturémetro (TA.XTplus
Texture Analyzer, Reino Unido), de acordo com a norma ASTM-D882 [15]. A separa¢do inicial das garras
foi fixada em 40 mm e a velocidade do teste foi de 0,8 mm.s'. O tamanho das amostras foi padronizado em
85 x 25 mm.
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2.3.4. Solubilidade em agua

A solubilidade em 4gua foi determinada seguindo a metodologia adaptada de GOMEZ-ESTACA et al. [16].
Amostras de filmes foram cortadas em proporgdes de 2 x 3 ¢cm e secas a 105 °C por 1 h em estufa (SSDc-336
L, SolidSteel, Brasil). Em seguida, foram imersas em 50 mL de agua destilada e agitadas em shaker (MA420,
Marconi, Brasil) a 25 °C ¢ 100 rpm por 24 h. Posteriormente, foram filtradas através em papel filtro Whatman
n°. 1, afim de recuperar qualquer filme restante ndo dissolvido e, entdo, secos a 105 °C por 24 h. A solubilidade
em agua foi calculada usando a Equagéo 1.

Solubilidade (%) = %ﬁ' £100
1

(Eq. 1)

Onde:
Pi = peso inicial do filme expresso em matéria seca (g);

Pf = peso do residuo de filme dessecado ndo dissolvido (g).

2.4. Tratamento estatistico

Todas as analises descritas foram realizadas em triplicata. O tratamento dos dados experimentais foi realizado
por meio da analise de variancia (ANOVA) e o teste de Tukey, utilizando intervalo de confianga de 95% no
Software Statistica 7.0 (StatSoft Inc., EUA).

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

3.1. Caracterizagao dos filmes poliméricos

Os filmes elaborados a partir de gelatina e gelatina e 6leo de pequi nas concentragdes de 0,5% ¢ 1,0% sdo apre-
sentados na Figura 1.

Na Figura 1, verifica-se que a adicdo do 6leo de pequi ocasionou uma reducdo da transparéncia dos
filmes. Isso pode estar associado a presenca de pigmentos carotenoides e compostos de clorofila presentes na
composicao de 6leos vegetais [14]. Comportamento similar € reportado por RIGUETO et al. [14] ao adicionar
oleo essencial de tomilho as formulacdes de filmes de gelatina comercial e extraidas ap6s pré-tratamento por
explosdo a vapor.

Além disso, ¢ possivel observar uma maior homogeneidade na formulagdo do filme contendo 1% de 6leo
de pequi, em comparac¢ao com o filme contendo 0,5% (bordas mais transparentes em relagdo ao centro do filme).
Isso pode estar associado ao maior uso do emulsificante Tween80 (propor¢do 2:1, emulsificante: 6leo de pequi) na
formulagdo de 1,0%, resultando em uma maior emulsificagdo da formulagio do 6leo acrescido a solugdo de gelatina.

Na Tabela 1 sdo apresentadas as caracteriza¢des de espessura, resisténcia a tragao, elongacao e solubili-
dade em agua dos filmes.

A espessura ¢ definida como a distancia entre as superficies do filme e pode ser analisada por um dis-
positivo chamado micrometro através da média aritmética de medigdes aleatorias da amostra do filme. Através
da espessura, ¢ possivel estimar a vida 1til do produto acondicionado na embalagem, bem como obter infor-

Figura 1: a) Filme de gelatina comercial; b) Filme de gelatina comercial + 0,5% de 6leo de pequi; ¢) Filme de gelatina
comercial + 1,0% de 6leo de pequi.
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Tabela 1: Caracterizagdes dos filmes de gelatina com adicdo de dleo de pequi.

ANALISE FILME DE FILME DE GELATINA | FILME DE GELATINA
GELATINA +0,5% OP +1% OP
Espessura (mm) 0,061 = 0,009 0,073 + 0,018 0,079 + 0,012°
Resisténcia a tragao (MPa) 22,75 +0,14° 19,19 £ 0,22 18,51 £ 1,16*
Elongacao (%) 114,06 £ 0,45° 135,66 + 18,91* 128,89 + 19,70°
Solubilidade em agua (%) 28,50 +1,12° 19,35 £ 0,30° 19,71 + 1,09*

* Médias seguidas de letras iguais na linha ndo diferem significativamente entre si pelo Teste de Tukey (p > 0,05).

magdes sobre as propriedades mecanicas, de barreira a gases e vapor de agua do material [17]. Na Tabela 1
verifica-se que para o parametro espessura, o filme de gelatina apresentou valor de 0,061 mm, significativamente
(p <0,05) inferior aos filmes de gelatina + 0,5% de OP (0,073 mm) ¢ filmes de gelatina + 1% de OP (0,079 mm).
No entanto, entre os filmes contendo 6leo de pequi ndo houve diferenga significativa (p > 0,05).

A espessura dos filmes pode ser influenciada pelos parametros utilizados nas operagdes envolvidas na
producdo dos filmes, incluindo os aditivos que sdo adicionados a rede de gelatina [10]. SANI et al. [18] repor-
taram um aumento significativo na espessura dos filmes de gelatina com a incorporacao de k-carragenina, anto-
cianinas e TiO, na solugdo filmogénica. Segundo os autores, isso ocorre devido a maior concentra¢do de solidos
secos no filme apos a secagem, o que impactou na redu¢ao da resisténcia das amostras. LI e al. [19] observaram
que, o uso de surfactantes, como o Tween80 utilizado neste estudo, promovem melhor dispersdo das particulas
de 6leo, tornando-as mais uniformes dentro da matriz polimérica, no entanto esses compostos aumentaram sig-
nificativamente a espessura dos filmes.

A resisténcia a tragdo (RT) indica a resisténcia maxima do filme na ruptura, ¢ a elongagao (ELO) demon-
stra como o material pode se deformar até se romper. Neste caso, ¢ desejavel que as variaveis respostas apre-
sentem maiores em ambos 0s casos, pois indicam que os filmes sdo mais resistentes e flexiveis [10]. Na RT dos
filmes, observa-se que o filme de gelatina foi significativamente (p < 0,05) superior (22,75 MPa) aos filmes
acrescidos de 6leo de pequi, com valores de 19,19 MPa e 18,51 MPa, respectivamente para as concentra¢des de
0,5% e 1%. A adicao de dleo a formulacao dos filmes ocasiona a penetragdo na matriz polimérica e com isso, o
aumento do volume de espagos vazios entre as cadeias moleculares, que pode resultar em uma menor resisténcia
atracdo [14]. Com relagdo a ELO, ndo se observou diferengas significativas (p > 0,05) entre os filmes de gelatina
com ou sem adi¢@o de 6leo de pequi até a concentragdo de 1%, com valores variando de 114,06% a 135,66%.

Os biopolimeros apresentam alta solubilidade em agua, por isso ¢ imprescindivel avaliar se adicao de
compostos ou modifica¢des estruturais aumentam a hidrofobicidade dos filmes. Como embalagens e revesti-
mentos exigem baixa solubilidade, essa caracteristica influencia diretamente sua aplicacdo em alimentos [10]. A
solubilidade dos filmes mostrada na Tabela 1, indica que a adi¢do do 6leo de pequi reduziu significativamente (p
< 0,05) a solubilidade dos filmes, de 26,50% (filme de gelatina) para aproximadamente 19% nos filmes acresci-
dos de 6leo de pequi. No entanto, ndo houve diferenga significativa (p > 0,05) em relacdo as concentracdes de
0,5% e 1%. Essa reducdo na solubilidade pode ser explicada pelo carater hidrofobico do 6leo de pequi, criando
regides na matriz do filme com menor polaridade que a gelatina, exercendo efeito de barreira através da reducao
da dgua adsorvida na superficie do filme [20].

XAVIER et al. [21] reportaram que quando a concentragao de quitosana foi aumentada em filmes de amido/
fécula, houve uma redugao de 33% para 28% da solubilidade em agua, fenémeno atribuido as interagdes de hidrogé-
nio que ocorrem entre as moléculas de quitosana e fécula, de modo a aumentar a coesdo da matriz, o que lhe conferi-
ram maior estabilidade. ROSAS et al. [20] também observaram redugdes significativas com a adi¢ao de dleo de buriti
em filmes de amido. A solubilidade do filme controle (apenas amido), reduziu de 47,35% para 32,90% e 33,03% com
a adico de 1% e 2%, respectivamente, de 6leo de buriti. No entanto, assim como observado neste estudo, ndo houve
diferenca significativa na solubilidade dos filmes entre as diferentes concentragdes testadas.

Atualmente, ainda ndo existe uma regulamentacdo obrigatdria que estabeleca pardmetros especificos
para as propriedades de filmes biodegradaveis em embalagens. No entanto, politicas estdo sendo desenvolvidas
para regulamentar a aquisicao, rotulagem e uso de plasticos de origem biologica, bem como plésticos biode-
gradaveis e compostaveis [22]. Em contrapartida, no setor agricola, a Unido Europeia (UE) introduziu a norma
EN 17.033 em 2018, que define que para filmes de cobertura agricola serem considerados biodegradaveis,
devem converter pelo menos 90% do carbono do material em CO, em até dois anos sob condigdes ambientais
do solo. Além disso, devem apresentar resisténcia a tracdo minima de 18 MPa na direcdo da maquina e 16 MPa
na transversal, elongacdo de pelo menos 150% na diregdo paralela e 300% na transversal, e transmissao de luz
inferior a 3% para filmes pretos e opacos [23].
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Figura 2: Espectros dos filmes de gelatina comercial e gelatina comercial acrescidos de 0,5% e 1,0% de 6leo de pequi.

3.1.1. FTIR-ATR

A analise FTIR é comumente usada para identificar os grupos funcionais e a estrutura secundaria de proteinas pre-
sentes em filmes de polimero. Além disso, os grupos funcionais presentes nas proteinas interagem entre si durante
a preparagdo do filme, portanto, modifica¢des e interagdes dos grupos funcionais nos filmes de gelatina podem
ser avaliadas [10]. A Figura 2 apresenta os espectros de FTIR das amostras de filmes elaboradas neste estudo.

De acordo com BARROS e SILVA [24], no 6leo de pequi, bandas na regido de 719 cm™ podem estar
relacionadas com a dobragem da ligagio (—CH,), na regido de 1030 — 1500 cm™ e 2800 — 3100 cm™ sdo
caracteristicas de bandas de vibragdes do grupo metileno, enquanto que, bandas na faixa de 1650 ¢ 1742 cm™
estdo relacionadas as vibragdes do grupo éster carbonila, sendo C=C e C=0. Com relacdo aos compostos
majoritarios dos filmes de gelatina, as principais estruturas secundarias das proteinas estavam presentes em
todas as formulagdes dos filmes, incluindo amida A (3261 — 3270 cm™), amida B (2901 — 2914 ¢cm™), amida I
(2901 — 2914 cm™), amida II (1518 — 1543 cm™') e amida III (1224 — 1237 cm™) [14].

Em relagdo a incorporago do 6leo aos filmes de gelatina, embora se observe um aumento na intensidade
das bandas caracteristicas do grupo metileno nos filmes com 0,5% ¢ 1% de 6leo de pequi, a normalizacdo dos
espectros FTIR (Material suplementar), sugere que essa aparente intensificagdo na regido dos grupos metileno
(~2920 — 2850 cm™) pode ter resultado de variagdes experimentais, como a distribui¢io e a quantidade da
amostra. Dessa forma, ¢ possivel que os grupos funcionais do 6leo de pequi tenham se sobreposto as bandas car-
acteristicas da gelatina, como Amida B e Amida I, dificultando a identificagdo clara das intera¢des. Além disso,
a auséncia de novas bandas nos filmes de gelatina indica que a incorporagdo do 6leo provavelmente ocorreu por
interacdes fisicas, sem modificagdo quimica detectavel por FTIR.

4. CONCLUSOES

Com base nos resultados obtidos neste estudo, conclui-se que a incorporagdo do 6leo de pequi em filmes
poliméricos de gelatina, impactou significativamente as propriedades fisicas e funcionais dos filmes,
especialmente, reduzindo a resisténcia a trag@o e a solubilidade. Nesse contexto, levando em consideracao que
as concentracdes de 0,5% e 1% ndo apresentaram diferencas significativas para promover uma menor solubili-
dade sem afetar a resisténcia a tracdo dos filmes, destacamos que a concentragdo de 0,5% foi a mais adequada.

Além disso, para otimizar o desempenho desses filmes e expandir suas aplica¢des, técnicas avangadas de
modificagdo da matriz polimérica, como a adi¢@o de nanoparticulas ou agentes reticulantes, podem ser emprega-
das, assim como o uso de outros emulsificantes para melhorar a homogeneidade dos filmes, quando adicionados
compostos hidrofobicos, como 6leos vegetais ou essenciais. Essas abordagens tém o potencial de aprimorar
as propriedades mecanicas ¢ funcionais dos filmes compdsitos, tornando-os mais resistentes ¢ versateis para
aplicagdes como embalagens.
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MATERIAL SUPLEMENTAR

O seguinte material suplementar esta disponivel online:

Figura S1 — Espectros normalizados dos filmes de gelatina comercial e gelatina comercial acrescidos de

0,5% e 1,0% de o6leo de pequi.
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