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RESUMO

A conscientizagdo dos consumidores sobre os danos que residuos de embalagens pléasticas
causam ao meio ambiente juntamente com a crescente busca por alternativas ambientalmente
amigaveis (eco-friendly) na producdo de embalagens, tem sido alvo de estudos de maneira a
substituir os polimeros derivados do petréleo por polimeros naturais com adi¢do de compostos
ativos derivados de alimentos para obtencdo de embalagens ativas. Nessa concepcdo, o objetivo
deste trabalho de concluséo de curso foi produzir filmes biopoliméricos a base de carragenana
e gelatina com extrato de folha de oliveira para aplicacdo como embalagem para cosméticos. A
extracdo dos compostos da folha de oliveira foi realizada através da técnica de maceragao e 0s
compostos ativos foram caracterizados em relacdo a atividade antioxidante e compostos
fenolicos totais. Os filmes biopoliméricos foram produzidos pelo método de casting, utilizando
como matriz polimérica carragenana/gelatina, como plastificante o glicerol, como solvente a
agua e como aditivo o extrato da folha de oliveira. Nos filmes produzidos foram avaliados a
espessura, a permeabilidade ao vapor (PVA), a tensdo méaxima na ruptura do filme e a
porcentagem de elongacdo na ruptura do filme. Para avaliar a viabilidade de aplicacdo dos
filmes produzidos, os mesmos foram testados na embalagem de sabonete liquido e sélido.
Todas as formulages de filmes apresentaram-se flexiveis e faceis de manusear, os filmes sem
adicéo de extrato foram claros e transparentes, ao passo que os filmes adicionados de extrato
apresentaram coloracdo caracteristica do extrato. Os resultados obtidos nas analises de
espessura, PVA, tensdo maxima na ruptura e porcentagem de elongacdo na ruptura, para a
primeira formulagdo de k-carragenana foram 0,02 mm, 2,41.10%° g.m?.Pals?, 67,22 MPa,
5,94%; para a formulacdo de gelatina foram 0,04 mm, 3,44.10° g.m*.Pals?, 9,45 MPa,
45,05%; para a terceira formulacio de k-carragenana e gelatina foram 0,041 mm, 6,54.10%
g.mt.Pals? 27,47 MPa, 2,19%. O filme de k-carragenana e gelatina apontou os melhores
valores. A adicdo de extrato na formulacdo alterou as propriedades dos filmes, sobretudo
diminuindo a PVA. A aplicabilidade dos filmes na embalagem de sabonete liquido e solido
mostrou-se promissora, em ambos os casos foi possivel conter o produto. Entéo, é possivel a
producdo de filmes a base de k-carragenana e gelatina com potencial aplicagéo para embalagem,
porém, sdo necessarios mais estudos a fim de elucidar as propriedades mecanicas dos filmes
conforme sua aplicacdo. Os resultados revelaram que os filmes produzidos sdo promissores
para essa aplicacdo, especialmente o filme de composto pela blenda carragenana/gelatina.
Dessa forma, conclui-se que os filmes biopoliméricos a base de carragenana/gelatina
incorporados com extratos de folhas de oliveira apresentam-se como uma promissora
embalagem ativa para o setor cosmético.

Palavras-chave: Embalagens ativas; Biofilmes; Carragenana; Gelatina; Extrato da folha de

oliveira; Rotulagem Ambiental



ABSTRACT

Consumer awareness about the damage that plastic packaging waste causes to the environment,
together with the growing search for environmentally friendly alternatives (eco-friendly) in the
production of packaging, has been the subject of studies in order to replace petroleum-derived
polymers with natural polymers with the addition of active compounds derived from food and
vegetables to obtain active packaging. In this conception, the objective of this course conclusion
work was to produce biopolymeric films based on carrageenan and gelatin with olive leaf
extract for application as packaging for cosmetics. Olive leaf extraction was performed using
the maceration technique and the active compounds were characterized in relation to
antioxidant activity and total phenolic compounds. The biopolymer films were produced by the
casting method, using carrageenan/gelatin as a polymer matrix, glycerol as a plasticizer, water
as a solvent and olive leaf extract as an additive. In the films produced, the thickness, the water
vapor permeability (WVP), the maximum stress at breakage of the film and the percentage of
elongation at breakage of the film were evaluated. To evaluate the feasibility of application of
the films produced, they were tested in the packaging of liquid and solid soap. All film
formulations were flexible and easy to handle, the films without the addition of extract were
clear and transparent, while the films added with extract showed a characteristic coloring of the
extract. The results obtained in the analysis of thickness, PVA, maximum stress at break and
percentage of elongation at break, for the first k-carrageenan formulation were 0.02 mm,
2.41.10%° g.mt.Pals?, 67.22 MPa, 5.94%; for the gelatin formulation they were 0.04 mm,
3.44.10° g.m?t.Pats? 9.45 MPa, 45.05%; for the third formulation of k-carrageenan and
gelatin were 0.041 mm, 6.54.10! g.m*.Pals?, 27.47 MPa, 2.19%. The k-carrageenan and
gelatin film showed the best values. The addition of extract in the formulation altered the
properties of the films, mainly decreasing the WVP. The applicability of the films in the
packaging of liquid and solid soap proved to be promising, in both cases it was possible to
contain the product. So, it is possible to produce k-carrageenan and gelatin-based films with
potential application for packaging, however, further studies are needed in order to elucidate
the mechanical properties of the films according to their application. The results revealed that
the films produced are promising for this application, especially the film composed of the
carrageenan/gelatin blend. Thus, it is concluded that biopolymeric films based on
carrageenan/gelatin incorporated with extracts of olive leaves present themselves as a

promising active packaging for the cosmetic sector.

Keywords: Active packaging; Biofilms; carrageenan; Gelatin; Olive leaf extract;

Environmental Labeling
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1 INTRODUCAO

Atualmente as embalagens sdo feitas basicamente com plasticos petroquimicos e podem
distinguir-se em embalagens rigidas e embalagens flexiveis (CINELLI et al., 2019). A gestao
de residuos plasticos ainda é motivo de preocupacao para a maioria dos paises. Na industria
cosmética, tem-se analisado diferentes alternativas estratégicas para a gestdo de um mesmo
problema, que visam principalmente o planejamento dedicado de embalagens (AMBERG,;
FOGARASSY, 2019). Os biopolimeros séo potenciais substitutos dos plasticos convencionais,
principalmente para uso em embalagens, devido a sua disponibilidade na natureza e sua
capacidade de degradacdo. Porém, para competir com os derivados fosseis, 0s polimeros
naturais precisam apresentar propriedades mecanicas e de barreira compativeis com a de seus
antecedentes (EL MIRI et al., 2015; VERSINO; GARCIA, 2014; WOGGUM,;
SIRIVONGPAISAL; WITTAYA, 2014). Os biopolimeros s&o derivados de carboidratos e de
proteinas, podem ser obtidos a partir da biomassa (amido, celulose, carreganana, gelatina),
enquanto os sintéticos podem ser obtidos através da producdo microbiana ou por fermentacéo,
como o poli-hidroxi-alcanoato (PHA), ou por sintese quimica convencional, com a utilizacédo
de biomassa, como o acido poli lactico (PLA) (OTHMAN, 2014).

As embalagens biopoliméricas sao filmes biopoliméricos que sdo produzidos a partir de
biomateriais, que também sdo chamados de bioplasticos. Atualmente, existe uma grande
demanda e crescente por embalagens feitas de bioplasticos. Em adi¢do, as matrizes poliméricas
biodegradaveis e de base bioldgica serdo de alto valor agregado versus aos polimeros de base
petroquimica, dos biomateriais disponiveis destacam-se a gelatina e a carragenana (UNI EN
ISO 13432).

A gelatina € uma proteina obtida através da hidrolise acida ou alcalina do colageno,
isolado a partir de pele, 0ssos ou tecido conjuntivo de animais. E facilmente soldvel em agua
sob temperatura média de 40°C e vem sendo amplamente explorada em estudos que envolvem
a producao de filmes biodegradaveis e/ ou comestiveis (VERCELHEZE et al., 2019).

A espécie Kappaphycus alvarezii € uma macroalga marinha do Filo Rhodophyta,
utilizada para a extracdo da carregenana. A carragenana ¢ um hidrocoloide de aplicacéo
industrial, alem de rica em biocompostos de interesse biotecnoldgico (GALDINO et al., 2021).

Embalagens ativas podem ser produzidas no formato de filmes, que s&o caracterizados
por serem finos, ndo tdxicos e ndo poluentes. Os filmes sdo elaborados a partir de uma matriz

polimérica, um solvente, um agente plastificante e aditivos quando desejado, para obtencéao de
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propriedades mecénicas melhoradas ou com efeito ativo (BATISTA, 2004). Os plastificantes
reduzem as interacGes entre as moléculas adjacentes, aumentando a flexibilidade do filme
(COUPLAND et al., 2000). Para utilizacdo de um plastificante é de extrema importancia, que
este seja adequadamente compativel com o polimero utilizado e escolha da proporcionalidade
entre os componentes a fim de obter a composicao final para uma determinada aplicacdo com
as propriedades desejadas (MADALENO et al., 2009). As embalagens ativas com efeito
antioxidante sdo de grande importancia para indudstria devido a oxidacao ser uma das reagoes
de degradacio mais frequente nos produtos (NERIN et al., 2008).

Segundo Lo6pez-de-Dicastillo et al. (2012), a adicdo de compostos bioativos que
possuam funcéo antioxidante e antimicrobianas em embalagens, podem promover o aumento
da vida util dos produtos. Extratos de folhas e de frutos, que sdo de origem vegetal e que tém
por propriedades serem volateis e orgénicas sdo exemplos de compostos bioativos naturais
(GOMEZ-ESTACA et al., 2007). Alguns extratos de folhas apontam boa funcéo
antimicrobiana e/ou antifungica (NORAJIT; KIM; RYU, 2010).

Os extratos das folhas da oliveira possuem capacidade antioxidante e poder de bloquear
radicais livres (EL; KARAKAYA, 2009) e sdo nas folhas que existem compostos fenolicos de
maior concentracdo, quando comparando com as restantes partes da arvore (DE BOCK et al.,
2013).

Reflexo de todo o exposto é a crescente implementacdo de rotulos ambientais por
empresas que preocupadas com sua imagem e com a sustentabilidade buscam por alternativas
de embalagens ambientalmente amigaveis, e que tragam algum beneficio adicional. A
rotulagem ambiental baseia-se em informacdes cedidas nos rétulos de embalagens para que 0s
consumidores possam escolher por adquirir produtos de menor impacto ambiental em relacédo
aos produtos concorrentes disponiveis no mercado. A rotulagem ambiental ¢, ao mesmo tempo,
um instrumento de comunicacdo e também econémico, em vista que busca disseminar
informacdes que alterem positivamente os padrbes de producdo e de consumo, elevando a
consciéncia dos consumidores e produtores para o0 dever de usar 0s recursos naturais de forma
mais responsavel. Os programas de rotulagem devem ajudar os consumidores a fazer escolhas

com melhores informagGes sobre o impacto ambiental dos produtos adquiridos (IPEA, 2011).
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2 OBJETIVOS

2.1 Objetivo Geral

Desenvolver filmes biopoliméricos a base de carragenana e gelatina com extrato de

folha de oliveira para aplicacdo como embalagem para cosméticos.

2.2 Objetivos Especificos

e Elaborar filmes biopoliméricos a base de carragenana e gelatina;

e Obter e caracterizar o extrato da folha de oliveira;

e Elaborar filmes biopoliméricos a base de carragenana e gelatina com adicédo de extrato
de folha de oliveira;

e Caracterizar os filmes quanto as propriedades mecanicas, de barreira e espessura.

e Aplicar os filmes como embalagens para produtos cosméticos
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3 REVISAO BIBLIOGRAFICA

3.1 Embalagens para cosméticos

Segundo a World Packing Organization, embalagens possuem uma valiosa importancia
a sustentabilidade e tém como funcdo primaria proteger o produto embalado (WORLD
PACKING ORGANIZATION, 2022). As embalagens tém grande importancia em funcao das
suas diversas utilidades. Prezando pela qualidade e seguranca elas tém a funcdo de conter,
conservar e proteger além de atuar como bloqueio a altera¢cdes quimicas, fisicas e de micro-
organismos (JORGE, 2013). Grande parte dos materiais para embalagens é constituida de
plasticos, sobretudo, embalagens para cosméticos. Os plasticos séo polimeros formados através
da unido de moléculas simples, nomeados mondmeros, 0s tipos mais comuns s&o o polietileno,
de alta e baixa densidade, polipropileno e poliestireno (WARING; HARRIS; MITCHELL,
2018). Eles sdo amplamente utilizados em produtos cosméticos devido as suas propriedades
desejaveis tais como translucidez, brandura, capacidade de selagem a quente e boa relacdo de
resisténcia pelo peso do material.

Os produtos cosmeticos sdo de alto valor agregado, porém sdo materiais facilmente
alteraveis. Sendo assim, é importante considerar que a preservacdo de um produto embalado
depende dos atributos dos materiais de embalagem e dos requisitos de logistica do produto (Said
et al., 2014). Entre os tipos de polimeros de base petroquimica mais comum que sdo usados no
setor de embalagens de cosméticos tem-se: o polietileno (PE), polipropileno (PP), etileno élcool
vinilico (EVOH), politereftalato de etileno (PET), poliestireno (PS), poliestireno expandido
(EPS), poliamidas (PA), poliuretano (PU) e policloreto de vinila (PVC), que apresentam
excelentes propriedades fisicas e mecanicas, facil obtencdo e baixo custo (MUTHURAJ;
MISRA; MOHANTY, 2018). Esses materiais atuam também como barreiras para oxigénio,
diéxido de carbono, anidrido e compostos aromaticos.

Porém, apesar de muitas vantagens os plasticos sintéticos representam uma ameaca ao
meio ambiente devido sua persisténcia no meio, por isso, nos ultimos anos se intensificaram as
buscas por fontes alternativas de base bioldgica, biodegradaveis, reciclaveis, assim como
tambeém bioplasticos com funcionalidades para aplicacGes especificas (BRITO, 2011). No setor
de embalagem para area de cosméticos ja se tem a utilizacao de materiais biodegradaveis como
acido poli lactico (PLA), bio-PE, ou bio-PET que sdo materiais renovaveis que sdo mais
utilizados e dessas aplicac¢Oes incluem filmes e embalagens (AURAS; HARTE; SELKE, 2004).
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Para embalagens de cosméticos sdo necessarios requisitos especiais devido a instabilidade dos
produtos cosméticos, assim como comparado com alimentos. Isto faz com que o mercado e a
area de cosméticos especificos, nos ultimos anos, analisem o uso de biopolimeros para trocar
ou reduzir o uso dos polimeros sintéticos na producéo de embalagens. A grande vantagem dos
biopolimeros ou polimeros naturais como também s&o nomeados, é de serem biodegradaveis
(PARK et al., 2012; NISA et al., 2015).

3.2 Embalagens biopoliméricas

Embalagens biopoliméricas sdo bioplasticos, biofilmes ou ainda filmes, que s&o
polimeros de origem natural, formados basicamente por materiais de origem vegetal ou animal.
Os materiais poliméricos séo solidos, ndo metélicos, de grande peso molecular. Eles apresentam
macromoléculas repetidas e tém propriedades variadas dependendo da sua formulagdo. A
palavra biopolimero (ou biopléstico) tem frequentemente sido utilizada em estudos para
determinar os polimeros confeccionados em condi¢des naturais a partir de matérias-primas de
fontes renovaveis entre alguns estdo o milho, cana-de-acucar, celulose e a quitina (JANSSEN;
MOSCICKI, 2010)

Os biopolimeros tém uso frequente na fabricacdo de embalagens. Apesar de sua
utilizacdo nas embalagens, ainda apresentam limitacbes no processamento com as tecnologias
habituais e apresentam desempenhos inferiores no quesito de propriedades funcionais e
estruturais quando comparado com 0s polimeros comuns devido aos altos custos de producédo
além das limitagbes no processamento de forma continua (AVEROUS; POLLET, 2012). A
Tabela 1 mostra alguns polimeros naturais e sintéticos.

Tabela 1 - Polimeros naturais e polimeros sintéticos.

Polimeros naturais Polimeros sintéticos

Polissacarideos Poliestireno
Celulose Poliacrilato
Dextrana Polimetacrilato

Carragenana Poliacrilamida
Amido Metacrilato de hidroxialquil

Proteinas Polimero de vinil
Colageno Polimero de anidrido maleico
Gelatina Polietileno glicol

Fonte: Autor, 2022.
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Os biopolimeros sdo materiais provenientes de fontes renovaveis e sao divididos em trés
classes de acordo com sua origem e producao:

1) Polimeros extraidos diretamente da biomassa e proteinas. Ex: Polissacarideos —
amido, quitina/quitosana, celulose, dextrana, carregenana, etc. Proteinas —
colageno/gelatina, caseina, seda, etc.

2) Polimeros produzidos por sintese quimica utilizando mondémeros de fonte renovavel.
Ex: acido poli lactico (PLA).

3) Polimeros produzidos por microrganismos ou bactérias modificadas geneticamente.
Ex: (polihidroxialcanoatos — PHAs, polihidroxibutirato — PHB, etc.) (WEBER,
2000).

A classificagdo de um material como biopléastico é dada se ele for de base bioldgica,
biodegradavel ou ambos. Em adicdo, existe também uma definicdo de bioplastico como
polimeros que podem ser decompostos em didxido de carbono (CO>), 4gua (H20) e compostos
inorgdnicos ou de biomassa, principalmente através dos efeitos enziméaticos dos
microrganismos (JABEEN; MAJID; NAYIK, 2015).

Os polimeros biodegradaveis sdo aqueles em que a sua degradacdo ocorre da agdo de
microrganismos de forma natural, como bactérias, fungos e algas, tendo a capacidade de ser
consumido em semanas ou meses dependendo das condi¢cdes ambientais que favorecam a
biodegradacdo (MOHANTY et al., 2005).

Polimeros que antes eram sintetizados a partir de matéria-prima de fontes fosseis, mas
conforme os avancos tecnoldgicos passaram também a ser sintetizados a partir de matéria-prima
de fontes renovaveis tém sido nomeados polimeros verdes. O polietileno verde (PE verde) e 0
policloreto de vinila verde (PVC verde) sdo polimeros que sdo sintetizados a partir de fontes
renovaveis, porém mantém as mesmas propriedades dos polimeros obtido de fontes fésseis, ndo
sdo biodegradaveis, porém reciclaveis (BRITO et al., 2010).

A grande vantagem das embalagens biopolimericas sdo pelo fato das mesmas serem
provenientes de fonte renovavel, indo de encontro ao conceito de sustentabilidade (COLTRO;
SARANTOPOULOS; JESUS, 2005). Outro beneficio das embalagens biopoliméricas esta
associado com a capacidade de realizar adigéo de extratos naturais em sua formulagéo, que
podem ter fungdo antimicrobiana e antioxidante (AMARAL; SOLVA; LANNES, 2018). Com
essa finalidade tem-se analisado formulagfes de biopolimeros na producdo de filmes, de
maneira que as caracteristicas finais sdo melhoradas, apresentando uma grande série de
estruturas com diferentes propriedades, tendo capacidade de guiar as propriedades para a
aplicacio desejada (JIMENEZ-ROSADO et al., 2019).
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Nessa concepcéo, a formulacdo de um biopléstico a base de ingredientes naturais é uma
alternativa possivel para producdo de embalagens e o uso de gelatina/carragenana pode ser
inovador para formulacdo de um filme biopolimérico. Porém, é necessario o0 uso de aditivos,
que permitem mobilidade molecular e flexibilidade dos filmes em consequéncia da interacdo
com as cadeias moleculares. O glicerol é um dos plastificantes mais aplicados na fabricacéo de
filmes biodegradaveis (GARCIA; MARTINO; ZARITZKY, 2000). Os plastificantes em sua
grande maioria séo polialcoois de baixa massa molecular e sua utilidade se da pela reducéo das
forcas intermoleculares polimero-polimero e facilitar um afastamento entre as cadeias,
viabilizando que a rede polimérica tenha maior flexibilidade (RODRIGUEZ-NUNEZ et al.,
2013). Dentre os biopolimeros que vém sendo utilizados para producdo de embalagens

biopoliméricas destacam-se a gelatina e a carragenana.

3.2.1 Gelatina

A gelatina é uma proteina de procedéncia animal, oriunda do colageno e apresenta a
caracteristica de gerar géis termo reversiveis, apds aquecimento, solubilizaco e resfriamento.
A estrutura de formacgdo abrange interligacdes i6nicas entre grupos amino e carboxil dos
aminoéacidos com auxilio de pontes de hidrogénio (KESTER; FENNEMA, 1989).

A gelatina € um hidrocol6ide com diversas aplicabilidades, que tem a capacidade de se dissolver
em agua em temperatura média de 40°C (VERCELHEZE et al., 2019)

Ela tem sido estudada como um dos biopolimeros mais utilizados na elaboragéo de filmes
maleaveis, contudo precisa da adicdo de aditivos, em vista que os filmes produzidos de
proteinas sdo muito sensiveis as varia¢des das condi¢cdes ambientais. Filmes produzidos a base
de polissacarideos ou proteina, tém &timas propriedades mecénicas e Opticas, mas tem
sensibilidade a umidade e apresentam um coeficiente de permeabilidade ao vapor alto (MALI;
GROSSMANN; YAMASHITA, 2010). Na Figura 1 apresenta a estrutura do polimero de

gelatina.



Figura 1 - Estrutura do polimero da gelatina
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Fonte: (NUR HANANI; ROOS; KERRY, 2014)

Na producdo dos polimeros biodegradaveis de colageno, as proteinas sdo empregadas
na forma natural em processos termoplasticos. No procedimento, ha a mistura do polimero
associado a plastificantes, com objetivo de melhorar algumas propriedades (VROMAN;
TIGHZERT, 2009). O polimero a base de gelatina é categorizado como biodegradavel, de fonte
natural e proveniente do colageno (MA et al., 2012).

3.2.2 Carragenana

Carragenana é a designacdo dada a familia dos polissacarideos extraidos das algas
vermelhas. FicocolOides sdo substancias complexas biopolimericas no qual as carragenanas
fazem parte, assim como o agar e o alginato. E um dos hidrocol6ides (gomas que se dissolvem
em agua) mais importantes na industria alimentar, ficando atras somente da gelatina e do amido
(PEREIRA et al., 2003; WEBBER et al., 2012). Sdo polimeros sulfatados de grande massa
molecular e alto grau de polidispersividade que apresentam duas propriedades principais: sao
formadas a partir de um monbémero, a galactose e contém grande proporcao de ésteres sulfato
(O-S0O3-) na sua composicdo. Sua classificacdo varia de acordo com a presenca de ligagoes 3,6-
anidro ligadas ao residuo de galactose e com a posicéo e numero de grupos sulfatos. Geralmente
sdo divididas em trés categorias conhecidas como Kappa-carragenana, lota-carragenana e
Lambda-carragenana, que foram categorizadas por suas estruturas primarias (CAMPO et al.,
2009; PEREIRA et al., 2009; WEBBER et al., 2012). A Figura 2 abaixo apresenta as estruturas

basicas das categorias citadas acima.
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Figura 2 - Estruturas basicas das carragenanas
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Dentre as mais variadas espécies de algas, as mais importantes envolvem as
carragendfitas, que sdo as algas que oferecem as carragenanas (PEREIRA, 2004). A principal
propriedade dessa alga € que apresenta o pigmento ficoeritrina, encarregado pela cor com
tonalidades do rosa-claro ao vermelho-escuro ((CARLUCCI et al., 1997; PEREIRA, 2004)).

As algas tém sido alvos de estudos inovadores a fim de descobrir novos usos e potenciais
aplicacdes no que se refere aos biopolimeros devido a ser fonte de materiais de alto valor
agregado (PEREIRA et al., 2009; WEBBER et al., 2012).

3.3 Embalagens ativas para cosméticos

De acordo com Associacao Brasileira de Embalagens (ABRE), existem varios tipos de
embalagens com diferentes funcées, de acordo com o que € desejado no produto final. (ABRE,
2020). Porém, alternativas inovadoras sustentaveis estdo sendo introduzidas em substituicao as
embalagens tradicionais utilizadas. Destacam-se 0 uso de embalagens ativas, as quais
apresentam funcdes adicionais. Suas fungdes adicionais sdo separadas em absorcéo e liberacéo
de compostos. Os absorvedores removem compostos indesejaveis responsaveis pela
degradacéo do produto enquanto os emissores liberam compostos que possam prolongar a vida
uatil do produto, seja agentes antioxidantes ou antimicrobianos (AHVENAINEN, 2003). As

naturezas dos agentes ativos de interesse sdo variadas, como extrato de plantas naturais,
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compostos aromaticos, bactericidas, antioxidantes (GAVARA et al., 2013). Essas fungdes
adicionais podem ser conseguidas a partir de incorporagéo de extratos naturais na formulagéo
das embalagens.

Como polimeros de base bioldgica e biodegradaveis, os polihidroxialcanoatos (PHB) e
polilactideos (PLA) sdo os principais candidatos a substituir materiais poliméricos
especialmente na industria de embalagens (SIRACUSA et al., 2020). Porém existem estudos
que apresentam a possibilidade de utilizacdo de gelatina/carragenana para producédo de filmes
com aplicacdo para embalagem ativa, por exemplo, os pontos de carbono derivados do
cogumelo Enoki adicionados aos filmes de gelatina/carragenana exibiram forte atividade
antioxidante conforme determinado pelos métodos DPPH, os filmes com propriedades fisicas
e funcionais melhoradas podem ser usados em aplicacdes de embalagens ativas (ROY; EZATI;
RHIM, 2021). Segundo estudo de Syarifuddin et al. (2020) confirmaram que diferentes
proporcdes de k-carragenana/gelatina com 6leo de canola podem ser usadas para moldar filmes
emulsionados com propriedades de barreira melhoradas com aplicabilidade de embalagem
ativa. Em adicdo, no estudo de LIU et al. (2019) foram desenvolvidos filmes antioxidantes e
sensiveis ao pH a base de x-carragenana incorporando diferentes quantidades de extrato
polifendlico de amoreira, os resultados do estudo sugeriram que filmes de k-carragenana-
extrato polifendlico de amoreira podem ser usados como novos materiais ativos e inteligentes

para embalagens.

3.3.1 Utilizacao de extratos naturais em embalagens

A Organizacdo Mundial da Saude refere que 65 a 80 % da populacdo mundial procuram
nas plantas fins medicinais (CALIXTO, 2000). Em vista que a biodiversidade brasileira ndo é
absolutamente explorada, milhdes de diferentes espécies de vegetais, microrganismos ou
animais podem ser estudados (FRANKE et al., 2005).

Nesse contexto, admite-se crescente proveito da procura por cosméticos planejados a
partir de ingredientes de origem natural e sustentavel, que possam substituir ingredientes
sinteticos (IHA et al., 2008).

Sabe-se que as plantas sdo capazes de produzir compostos antioxidantes naturais que
tém a capacidade de controlar a oxidagdo. As formulagdes de cosméticos na maior parte contém
combinagOes de inimeros extratos de plantas, como, cha verde, alecrim, semente de uva,

mirtilo, tomate e casca de pinheiro. Os extratos citados acima apresentam antioxidantes
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naturais, ou seja, estilbenos, flavonoides, poli fendis e terpenos (KUSUMAWATI,
INDRAYANTO, 2013).

A adicdo de extratos nos filmes biopoliméricos para embalagens tem como resultado
mudancas nas propriedades fisico-quimicas, mecanicas, de barreira, antioxidantes e
antimicrobianas. Com esse fundamento tem sido utilizada em amplas funcdes, em vista que 0s
compostos ndo atuam somente como inibidores antimicrobianos e antioxidantes, mas como
também melhorando as propriedades das embalagens no geral (MIR et al., 2018). As pesquisas
nessa area sdo crescentes. A Tabela 2 faz uma compilacdo de pesquisas em filmes

biodegradaveis com a utilizacdo de biopolimeros e extratos naturais.

Tabela 2 - Componentes de formulacao de filmes biodegradaveis.

Biopolimero Extrato natural Aplicacdo Referéncia
Carragenana  Extrato de folha de Embalagem Martiny et al.
Oliveira de carne de cordeiro (2020)
Agar-Agar/ Bacteriocina Embalagem Contessa
Quitosana Ativa Antimicrobiana (2021)
Carragenana  Extrato da Casca de Embalagem Avila et al.
Jabuticaba Ativa (2020)

Antioxidante/Antimicrobiana

Carragenana  Extrato do bagago de Embalagem Pereira
oliva Ativa Antioxidante (2019)

Fonte: Autor (2022)

De acordo com a Tabela 2, as formulagdes das embalagens ativas foram utilizadas
aditivos naturais evidenciando a busca por alternativas aos polimeros sintéticos juntamente com

a mudanca no estilo de consumo dos consumidores em que buscam produtos menos danosos ao
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meio ambiente. Estdo sendo realizados estudos sobre os diversos tipos de extratos naturais
existentes, utilizados nas formulaces dos filmes biopoliméricos e suas possiveis aplicacdes

como embalagem para cosmético.

3.3.2 Extrato da folha de oliveira

A Olea europaea L, mundialmente conhecida como Oliveira ¢ uma planta arborea
responsavel pela producdo das azeitonas e também utilizada na producdo de azeite
(COUTINHO et al., 2009).

O Brasil aparece entre 0s maiores paises importadores de azeitonas e azeite, sendo o
quinto no quesito de consumo de azeite (WREGE et al., 2015). O cultivo de oliveiras no pais é
rudimentar, mas ao decorrer dos anos de analises laboratoriais em que confirmaram que o azeite
produzido no pais ndo é inferior em qualidade aos produzidos no exterior, motivando o plantio
e producdo no pais no quais se destacam os estados das regides Sul e Sudeste. No Rio Grande
do Sul a producdo comercial esta localizada principalmente nas cidades de Bagé, Cachoeira do
Sul, Cacapava do Sul, Dom Pedrito, Encruzilhada do Sul, Rio Grande, Santana do Livramento
e Vacaria (COUTINHO et al., 2009).

O aumento da procura em agregar valor aos residuos e subprodutos do processamento
de azeite motivou a industria de alimentos a buscar alternativas inovadoras. Durante a producao
do azeite, varios residuos e subprodutos sdo produzidos. Entre os que se destacam pelo interesse
nutricional e tecnoldgico estdo o bagaco de azeitona, as aguas residuais, as folhas de oliveira e
a semente, que podem agregar valor na composic¢ao de novos produtos (NUNES et al., 2016;
RODRIGUES; PIMENTEL; OLIVEIRA, 2015).

Devido aos beneficios em relacdo a saude que sdo constantemente divulgados em dados
cientificos, a folha de oliveira estimula o interesse das instituicbes académicas e das industrias
no mundo (RODRIGUES; PIMENTEL,; OLIVEIRA, 2015).

As folhas na fase adulta sdo compridas e finas, no formato eliptico, eliptico lanceolado
e lanceolado. Tem comprimento entre 5a 7 cm e largura entre 1 a 1,5 cm e de cor verde escura

naregido central e verde acinzentado na regido dorsal. A Figura 3 ilustra a oliveira e suas folhas.
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Figura 3 - A planta de oliveira e suas folhas

(A)Regido ventral da folha. (B) Regido dorsal da folha
Fonte: MARTINY, 2021.

As folhas sd@o um subproduto gerado em grande volume no cultivo de oliveiras. Cada
arvore de oliveira produz aproximadamente 25 kg de folhas e ramos que sdo descartados
durante a poda da arvore e na producdo do azeite quando as folhas sdo separadas por uma
maquina sopradora. Com isso, tem-se interesse na valorizagdo e aproveitamento deste
subproduto devido ao seu acUmulo e baixo custo (EL; KARAKAYA, 2009; ROMERO-
GARCIA et al., 2014; ROMERO et al., 2018).

Diversas pesquisas mostraram a grande variedade de fendis presentes nas folhas de
oliveira (EL; KIRITSAKIS et al., 2017; RODRIGUES; PIMENTEL; OLIVEIRA, 2015;
SAHIN; BILGIN, 2018). O fenol presente em maior proporcdo € a oleuropéina (GIKAS;
BAZOTI; TSARBOPOULOS, 2007). Muitas pesquisas tém apresentado a atividade
antimicrobiana de compostos fenolicos, apresentando assim suas potenciais aplicagdes como
alternativa aos conservantes quimicos (NUNES et al., 2016; SAHIN; BILGIN, 2018). Segundo
De Castro e Capote (2010) e Japon-Lujan; Luque-Rodriguez; Castro (2006), as folhas
apresentam a maior concentracdo de compostos a serem extraidos com potencial bioativo.

Pereira et al. (2006) evidenciaram que 0s extratos de azeitonas coibiram o
desenvolvimento das bactérias Bacillus cereus, Bacillus subtilis, Staphylococcus aureus,
Escherichia coli e Klebsiella pneumoniae enquanto Sudjana et al. (2009) analisaram o potencial
de inibicdo do extrato de folhas de oliveira para Salmonella enterica, Escherichia coli e Listeria

Monocytogenes.
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Ferreira et al. (2021) verificaram que os extratos de folha de oliveira tiveram grande
potencial como ingrediente anti-envelhecimento e como conservante cosmético. Al-Rimawi et
al. (2014) utilizou extrato da folha de oliveira em formulacdes de creme hidratante, creme
antienvelhecimento e xampu em trés concentracdes (0.1%, 0.4% e 1.0% m/m).

Diante de todo o exposto fica evidente a crescente demanda por embalagens
biopoliméricas ativas que possam atender as demandas e as expectativas dos consumidores,
sobretudo por modelo de consumo mais consciente e sustentavel. Assim, as empresas e 0
mercado de embalagens atentas a esse novo perfil comportamental de consumo que se importa
com as questfes ambientais vem desenvolvendo rétulos que atestem seu compromisso com o

meio ambiente, a chamada rotulagem ambiental.

3.4 Rotulagem Ambiental

A rotulagem ambiental iniciou-se na década 1970 e o primeiro rétulo ambiental criado
foi na Alemanha, em 1977, chamado Der Blaue Engel o Anjo Azul. Desde entdo, evoluiu
rapidamente em diversos mercados, tanto em paises desenvolvidos quanto nos paises em
desenvolvimento (BRASIL, 2002).

Sendo assim, ao introduzir um projeto de rotulagem ambiental, a companhia acredita
gue uma fracdo do mercado consumista pagara os elevados custos da producéo necessarios para
alcancar os padr@es ambientais. No curto prazo é esperado que a rotulagem ambiental auxilie
para a contencdo das vendas de produtos que poluem em prol daqueles com menor impacto
ambiental. No longo prazo, espera-se o0 estimulo dos produtores no sentido a novas tecnologias
menos impactantes ao ambiente (BLEDA; VALENTE, 2009).

Regularmente, rotulagem e certificacdo também sdo utilizadas como expressdes com
sentido aproximado, porém a rotulagem ambiental (eco-labelling) em geral refere-se as
propriedades do produto e dirige-se aos consumidores, enquanto a certificacdo ambiental (eco-
certification) esta ligada aos métodos e processos de producéo, sendo voltada, em especial, para
as industrias que utilizam os recursos, visando comprovar um ou mais atributos do processo de
producdo (MOURA; MOTA, 2011).

Os rotulos e declaragcbes ambientais sdo alguns dos utensilios do gerenciamento
ambiental, que sdo pauta da 1ISO 14000, séo fornecidas informagdes em relagdo a um produto
ou servico em relacdo de suas propriedades ambientais gerais, ou de topicos caracteristicos.
Clientes e possiveis consumidores conseguem utilizar essas referéncias para selecionar 0s

produtos e servicos desejados baseados nas questdes ambientais. O provedor da mercadoria ou
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servigo tem a expectativa que a rotulagem ou as declaragdes ambientais induzam a escolha de
aquisicdo do produto ou servico em seu beneficio. Se a rotulagem e a declaracdo ambiental
obtiverem resultado positivo, a atuacdo do mercado do produto ou servigo pode crescer e
demais fornecedores podem lidar, aprimorando as questdes ambientais de seus produtos ou
servicos, tornando-os aptos a utilizacdo de roétulos ou realizar declaragdes ambientais,
convertendo-se em menor impacto ambiental desempenhado pela classe do produto ou servigo
fornecido (NBR 1SO 14020, 2002).

O mecanismo de rotulagem ambiental fundamenta-se em dados fornecidos nos rotulos
de embalagens para que os compradores consigam escolher produtos com menor impacto
ambiental no que se refere aos produtos concorrentes a disposi¢do no mercado. Outros simbolos
também séo utilizados para mostrar elementos sobre caracteristicas ambientais gravadas nos
rotulos de produtos, por exemplo, selo verde ou ecoldgico, rétulo ecoldgico, eco rotulo, eco
selo, etiqueta ecoldgica e declaragdo ambiental (MOURA; MOTA, 2011). A Tabela 3 mostra

um rol de exemplificativo da rotulagem ambiental.

Tabela 3 - Rotulagem ambiental nos paises com o nome e ano do programa.

(continua)

Rotulagem Paises Nome do Ano

Ambiental Programa
Alemanha Der Blaue Engel 1977

SMENTAL
A" 00,0
; :. Canada Environmental 1988
N Choice Program

/ Noruega
///// Suécia O Cisne Nordico 1988

'l[//, Finlandia

Dinamarca




Japéo

Franca

@ india

Russia
€
eu = Unido Européia
Ecolabel
Brasil
China

Eco-Mark

NF

Environnement

GreenPro

The Vitality Leaf

Flower

Beija-Flor

China

Environmental

Labelling

1989

1991

1991

1991

1992

1993

1993
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@\ Israel

THE STANDARDSS INSTITUTION OF ISRAEL

Austréalia

Brasil

SELO ECOLOGICO
FALCAO BAUER

Israeli Green
Label

Good
Environmental

Choice Australia

Selo Ecoldgico
Falcdo Bauer

1993

2000

2007

Fonte: Autor (2022).
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A Empresa Brasileira de Pesquisa Agropecuaria (Embrapa) analisa matérias-primas

atuais que poderao ser utilizadas em embalagens ou ingredientes alimenticios. Bioplasticos ou

biopolimeros como sdo abordados pelos pesquisadores, sdo capazes de serem utilizados em

embalagens biodegradaveis (OTONI et al., 2018).
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4 MATERIAIS E METODOS

4.1 Matéria-prima

A carragenana utilizada foi do tipo K-carragenana adquirida da Sigma-Aldrich (St.
Louis, MO, USA), o plastificante utilizado foi o glicerol obtido na Mistura da Terra (Bagé, RS,
Brasil), a gelatina utilizada foi incolor (marca Dr. Oetker), os seguintes reagentes de padrao
analitico utilizados foram: reagente fenol de Folin Ciocalteu, 2,2-difenil-1-picrilhidrazil
(DPPH), metanol, carbonato de sédio anidro, &cido galico adquiridos da Sigma-Aldrich (St.
Louis, MO, USA).

As folhas de oliveira foram coletadas da Estancia Guarda Velha — Azeite Batalha,
localizada no municipio de Pinheiro Machado, Rio Grande do Sul, Brasil (31°30'04.0"S,
53°30'42.0"W).

4.2 Extracdo e caracterizagdo do extrato

A obtencdo do extrato da folha de oliveira foi realizada, baseado em Martiny et al.
(2020). Inicialmente as folhas de oliveira foram lavadas com agua destilada estéril e solucao
2% de hipoclorito de sodio, apds passaram por um processo de secagem a 40°C por 24 h para
em sequéncia serem moidas e com auxilio de moinho analitico, com a granulometria
padronizada por meio de peneira (60 mesh). A Figura 4 apresenta a extracdo e caracterizagdo

do extrato e sua utilizacdo em filmes biopoliméricos.
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Figura 4 - Extracdo, caracterizag&o e utilizagdo do extrato em filmes biopoliméricos

Arvore de oliveira e suas folhas \

Folha moida

Agua (Solvente)

_|_
0

Extracdao por macerag¢ao (2h a 80°C)

Caracterizacao do extrato da folha de oliveira:

- Fendis Totais =
- Atividade Antioxidante i

Extrato da folha de okvera

Fonte: Adaptado de Martiny et al. (2020)

A extracdo foi realizada pelo processo de maceragéo, as amostras foram misturadas com
agua e agitadas em banho metabdlito por 2 h a 80°C. Ap0s, o extrato foi filtrado e caracterizado
em relacéo aos fendis totais e a atividade antioxidante.

Os fendis totais foram determinados através do método de analise de Singleton e Rossi
(1965). As analises foram realizadas em triplicatas. Foi utilizado 0,5 mL do extrato, 10 mL de
agua, 1 mL do reagente Folin-Ciocalteau e 8 mL de carbonato de célcio de sodio 20%. A
solucgéo ficou em ambiente sem iluminagdo para que ocorresse a reagdo durante o tempo de 2 h
e posteriormente fosse feita a leitura de absorbancia das amostras em espectrofotbmetro no
comprimento de onda 765 nm. A analise foi realizada em triplicata. O resultado foi expresso
em mg de acido galico por grama de amostra seca, utilizando acido galico em diferentes
concentragdes (50 a 1000 mg/L) para construgdo da curva de calibracéo.

A atividade antioxidante foi determinada pelo método de Brand-Williams et al. (1995)

adaptado. A solucdo DPPH foi preparada dissolvendo o DPPH em metanol. Foi misturado 0,2
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mL de extrato com 7,8 mL de solugdo DPPH (6x10° M), a mistura permaneceu em repouso
durante 30 minutos em ambiente sem luz. Foram feitas amostras controle com a utilizagdo de
agua. As absorbancias das amostras de controle e de extrato foram medidas utilizando um
espectrofotdbmetro no comprimento de onda 517 nm. A atividade antioxidante foi quantificada
através do percentual de radicais consumidos, conforme a Equacgdo 1. A anélise foi realizada
em triplicata.

AC—AOLE

A.antiox = ( ) X 100% (1)

AC

em que A.antiox ¢ a atividade antioxidante expressa em porcentagem (%), AC é a absorbancia
da amostra controle, que era agua, e AOLE € a absorbancia das amostras com extrato de folha

de oliveira.

4.3 Producéo dos filmes biopoliméricos

Os filmes biopoliméricos foram formulados de acordo com a técnica de casting de Rosa
et al. (2019). Primeiramente, foi produzida uma solucdo filmogénica com a utilizacdo de
carragenana/gelatina, glicerol, agua destilada e com e sem adicédo de extrato de folha de oliveira.
A carragenana/gelatina desempenharam a sua funcdo como matrizes poliméricas, o glicerol
como plastificante, a &gua destilada como solvente e o extrato de folha de oliveira como aditivo.
Foram realizados testes preliminares para definir as proporc¢des dos reagentes na formulagédo da
solucdo filmogénica. A solucdo foi aquecida por 30 min em uma chapa de aquecimento com
um agitador magnético na temperatura de 70°C e a 1100 rpm. Apds o preparo da solucdo, ela
foi colocada em uma placa de acrilico e levada para a estufa na temperatura de 40°C por 24 h.
Apos 24 h foram retiradas das placas, para caracterizacdo dos filmes biopoliméricos. Cada
formulacdo foi produzida em duplicata. A Figura 5 apresenta a producdo dos filmes

biopoliméricos.



Figura 5 - Producédo dos filmes biopoliméricos
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Ingredientes:
|
& = "3.'!
Extrato da G{:v-l
Aqua destilada  Gelatina K-carragenana folha de oliveira Heero

Solucédo de K-carragenana
+ extrato da folha de
oliveira (70°C por 30 min a
1100rpm)

A
=0

Solugao de gelatina +
extrato da folha de oliveira
(70°C por 30 min a
1100rpm)

{
|
|

FGE N

Solugéo de gelatina +
K-carragenana + extrato da
folha de oliveira (70°C por
30 min a 1100rpm)

@ Despeja-se a solugdo
filmogénica em uma
placa de acrilico

o\

@ Despeja-se a solugao @ Coloca-se a placa

filmogénica em uma
placa de acrilico

@ Despeja-se a solugao
filmogénica em uma
placa de acrilico

N

@ Coloca-se a placa
em uma estufa a

40°C por 24h

§oF

em uma estufa a
40°C por 24h

ge’7

@ Coloca-se a placa
em uma estufa a
40°C por 24h

Fonte: Adaptado de Rosa et al. (2019)

4.4 Caracterizacgao dos filmes biopoliméricos

Com a obtencéo dos filmes biopoliméricos foram realizadas anélises para determinar:

espessura, permeabilidade ao vapor (PVA), tensdo e elongacéo.
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O teste de PVA foi realizado pelo método ASTM E 96/E 96M — 05, no qual uma fracéo
do filme biopolimérico foicolocado de modo a cobrir um frasco de vidro preenchido em
aproximadamente 1/3 do seu volume com cloreto de célcio (CaCl2). Os frascos foram mantidos
durante 10 dias em um dessecador contendo H2SO4 para garantir umidade relativa de 50%.
Houve um monitoramento do ganho de massa devido a absorcdo de umidade pelo cloreto de
calcio através do filme e a massa obtida no 10° dia foi utilizada para determinacdo da
permeabilidade ao vapor, conforme Equagéo 2.

_mgp e

PVA= 2)

t AAP

em que PVA ¢ a permeabilidade ao vapor de 4gua (g'm "Pa 1-s1), map € a umidade absorvida
(9), té otempo (s), e é a espessura (m), A é a superficie exposta do filme (m?), e AP a diferenca
de presséo (Pa).

A espessura do filme foi obtida a partir da média aritmética das medidas tomadas em 10
pontos aleatdrios distribuidos no filme com o uso de um micrémetro digital (Thickness Gauge).

Para avaliar as propriedades mecanicas do filme foram realizados testes de resisténcia a
tensdo e alongamento no ponto de ruptura em um texturémetro (Stable Micro Systems SMD,
modelo TA. TX) de acordo com metodologia padrdo ASTM D882-09. A equacgdo 3 e 4
descrevem a tensdo maxima de tracdo na ruptura (o) e a porcentagem de elongacao na ruptura

(%E), respectivamente:
i ©)

em que o é a tensdo maxima de tracdo na ruptura (MPa), F é a forca maxima no momento de

ruptura do filme (N), A é a area de secéo transversal do filme (m2).

%E =%.100 (4)
d;

em que %E é a porcentagem de elongacao na ruptura, d- € a distdncia no momento da ruptura

(cm), DI é a distancia inicial de separagéo (cm).
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4.5 Aplicagéo dos filmes em cosméticos

Foram realizados ensaios para verificar o potencial de aplicacdo do filme elaborado como
embalagem ativa para sabonete liquido e sabonete sélido. O sabonete liquido utilizado foi do
tipo incolor, sem aroma e viscoso. J& os sabonetes soélidos foram do tipo glicerinado neutro.
Foram produzidas embalagens com os filmes biopoliméricos de 3 cm de largura e 5 cm de
comprimento que tiveram suas extremidades seladas para a contencdo do produto. As
embalagens continham 3 g sabonete liquido ou solido. A analise foi realizada em triplicata e 0s
sistemas de embalagens foram monitorados visualmente por um periodo de 30 dias, onde foram

avaliados principalmente a capacidade de contencdo do produto e o aspecto visual.
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5 RESULTADOS E DISCUSSAO

5.1 Extrato da folha de oliveira

O extrato da folha de oliveira apresentou caracteristicas bioativas. O resultado para
compostos fenolicos totais foi 81,11 + 0,97 mgGAE-g? (b.s.) e para a atividade antioxidante
foi 97,44 + 0,98 %. Os resultados obtidos foram atraves do processo de maceracdo. Martiny
(2021) encontrou os resultados para compostos fendlicos totais de 57.28 + 0.95 mgGAE.g*
(b.s.) e para a atividade antioxidante de 67.25 + 0.03 %. Os resultados dos compostos fendlicos
totais encontrados no presente estudo foram excelentes quando comparados aos dados relatados
na literatura. Abaza et al. (2011) também produziram extratos aquosos de folhas de oliveira por
maceracdo em temperatura ambiente e encontraram 16,52 mgeae.g~* (d.b). Ahmad-Qasem et
al. (2013) estudaram a extracdo fendlica de folhas de oliveira utilizando a maceragdo e
encontraram o valor de 66 mgcae.g* (d.b.) para os compostos fendlicos totais.

5.2 Caracterizacao dos filmes

A Figura 6 apresenta o aspecto visual dos 3 filmes formulados sem adi¢do de extrato. Os
testes preliminares foram realizados apenas com as formulacgdes sem adi¢éo de extrato de folha
de oliveira. Esses resultados estdo indicados na Tabela 4 como filmes de K-carragenana,
Gelatina e KCar/Gel-C. Esses filmes caracterizam-se por apresentarem aspecto uniforme,
homogéneo, manuseaveis, sem fraturas, sem a presenca de bolhas e facilmente retirados das
placas de acrilico. O aspecto visual descrito das trés formulacGes inicialmente preparadas pode
ser visto na Figura 6. Aspecto semelhante foi obtido, para filmes somente de gelatina, por Sobral
(1999), que também se mostraram manuseaveis, transparentes e visualmente homogéneos.

Os filmes foram elaborados e caracterizados com relagéo as suas propriedades fisicas,
de barreira e mecanicas. Os resultados estdo apresentados na Tabela 4, incluindo os resultados
encontrados na literatura para o filme convencional de PVC, que serviram como base para
analise dos resultados do filme produzido.

As espessuras para as trés formulagdes preliminares variaram de 0,02 mm a 0,041 mm
sendo a menor, para o filme de k-carragenana. Ja a tenséo variou de 9,45 MPa a 67,22 Mpa,
sendo a formulacdo de KCAR/GEL-C a que mais se aproximou do filme convencional de PVC.
Para o resultado de elongacéo o filme de gelatina apresentou um maior desempenho, chegando

a 45, 05 %. Por fim, o filme com menor PVA foi 0 KCAR/GEL-C, o que é uma caracteristica
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altamente desejavel uma vez que quanto menor a interacdo do produto embalado com o
ambiente externo melhor. Diante dos resultados das trés formulagdes a selecionada para seguir
adiante no trabalho foi a KCAR/GEL-C, na qual foi adicionada o extrato de folha de oliveira.

A escolha da formulacdo composta por KCAR/GEL-C deu-se em funcdo do menor valor
para a permeabilidade ao vapor de d’agua, pois o resultado de permeabilidade ao vapor d’agua
se aproximou mais do valor de um filme comercial como o PVC, onde as embalagens requerem
0 menor valor de permeabilidade ao vapor d"agua para evitar o contato do meio externo com o
produto a ser embalado. Além disso, essa formulacdo apresentou um resultado de tensdo que
mais se aproximou do filme comercial de PVC.

Os resultados da caracterizagdo dos filmes sdo consistentes aos encontrados na
literatura. Larotonda (2007) obteve em média 0,050 mm de espessura para filmes de
carragenana e amido e 7,5.10 g.m™.s.Pa! para PVA. Para filmes de carragenana (2,6 %)
Rhim (2012) obteve 0,0582 mm de espessura e 2,0.10° g.m.s.Pa! para PVA.

Em seu trabalho Nishihora (2015), obteve a espessura de 0,086 mm para seus filmes
produzidos com gelatina, glicerol e tratados com luz UV. Ja, Henrique (2008), produziu filmes
com amidos modificados de mandioca e obteve 0,0942 mm de espessura. Bertan (2008)
encontrou espessuras que variaram entre 0,075 mm (gelatina 10 g/glicerol 5 %) e 0,128
(gelatina 15 g/glicerol 10 %), esta diferenca relacionou-se ao aumento de matéria seca.

Martins et al. (2012) para filmes de carragenana, obtiveram 16,18 % de elongacéo e
19,95 MPa para a resisténcia a tracdo. Shojaee-Aliabadi et al. (2014) produziram filmes de
carragenana (1 %), mesma proporcao utilizada no presente estudo, e plastificados com glicerol,
sendo que o resultado de elongagéo foi de 36,46 % e de tensdo de ruptura 26,29 MPa. Park et
al. (2001) produziram filmes biodegradaveis compostos de quitosana e carragenana
incorporados com diferentes acidos organicos, obtiveram para elongacéo a faixa de 1,5 - 6,5 %
e para resisténcia a tracao a faixa de 17 - 37 MPa.

Bertan (2008) obteve 6,22.10'g.m2.Pat.s? para PVA de filmes de gelatina (10 g)
também plastificados com glicerol (5%). Ja Nishihora (2015) teve como resultado para seus
filmes produzidos com gelatina e plastificados com glicerol a PVA de 1,82.101%.m*.Pats?,
E Batista (2004) para filmes de pectina/gelatina obteve 5,03.10g.m*.Pat.s? de PVA.



Figura 6 - Formulac6es preliminares de filmes biopoliméricos produzidos

Filme de k-carragenana Filme de gelatina Filme de gelatina + carragenana

Fonte: Autor, 2022
Tabela 4 - Caracterizacédo dos filmes elaborados.
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Propriedades

Eisi K-carragenana Gelatina KCAR/GEL-C KCAR/GEL-EDO  PVC (Martiny et al. 2020)

isicas

Espessura (mm) 0,02 +0,01 0,04 £ 0,01 0,041 £ 0,041 0,057 £ 0,013 0,004 + 0,001
Tenséo (MPa) 67,22 +£23,71 9,45 £ 2,69 27,47 £ 6,02 17,82 £ 5,26 21,55+ 3,22
Elongacéo (%) 594 +181 45,05+ 2,99 2,19+ 0,30 2,93+£2,19 108,79 £ 15,71

PVA (gmistpPal) 241.10%9+284.10 344.10%°+276.10™" 6,54.10'1+4,17.10% 6,26.10"' + 4,87.10%2 2,47.1013 + 3,67.1018

Dados relatados como valores médios + desvio médio (n=3)KCAR/GEL-C: filme de k-carragenana e gelatina, KCAR/GEL-EDO: filme de k-carragenana e gelatina com
extrato da folha de oliveira.
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A Figura 7 apresenta o resultado da preparacdo dos filmes da formulagéo
selecionada com e sem a adi¢do do extrato de folha de oliveira.

Aparéncia visual dos filmes biodegradaveis. (A) KCAR/GEL-C filme de k-carragenana e gelatina sem

extrato da folha de oliveira. (B) KCAR/GEL-EDO filme de k-carragenana e gelatina com extrato da folha
de oliveira.

Os filmes com adi¢do do extrato da folha de oliveira apresentaram coloragdo
amarelada enquanto os sem adicdo de extrato da folha de oliveira apresentaram coloracéo
transparente. Esses resultados sugerem que os filmes podem ser melhorados em termos
de suas propriedades fisicas, onde a investigagdo de blendas biopoliméricas para este fim
pode ser uma opgao.

A adicdo do extrato na formulagdo selecionada provocou alterages nas
propriedades dos filmes. A partir dos resultados apresentados na Tabela 4 constatou-se
que os filmes produzidos com extrato apresentam uma espessura maior, resultado ja
esperado, uma vez que Sobral (2000) afirma que a espessura dos filmes aumenta
linearmente com 0 aumento da massa da solugdo filmogénica, fato que ocorreu nesta
pesquisa, pois com a adi¢do do extrato a solucao filmogénica hd um incremento de massa
(s6lidos soluveis). Arenas (2012) incorporou antocianina e &cido citrico em filmes
biodegradaveis a base de fécula de mandioca e constatou que a adi¢do desse compostos
também aumentou a espessura dos filmes.

A espessura € um fator importante para as propriedades fisico-quimicas dos
filmes, e quando controlada fornece a uniformidade do material e a validade das
comparagoes entre suas propriedades (VICENTINO et al., 2011). Para explicar o aumento
da espessura do filme Wu et al. (2013) e Rasid et al. (2018) explicam que 0s compostos
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polifendlicos poderiam se encaixar na matriz de carragenana e estabelecer ligacGes
cruzadas através de ligacao de hidrogénio ou interacdo hidrofobica com grupos reativos
de carragenana e promover uma rede de filmes com um volume livre diminuido da matriz
polimérica. Neste caso, a adicdo do extrato da folha de oliveira pode promover uma
interacdo entre compostos fenolicos e biopolimeros que preenchem a matriz de
carragenana, gerando assim um aumento na espessura do filme.

Outros dados reportados na literatura corroboram os resultados encontrados nesse
trabalho. Segundo Villagbmez-Zavala et al. (2008), em estudo comparativo das
propriedades mecénicas de blendas poliméricas de Kappa carragenana e alginato,
utilizados como matrizes na formulacao de filmes também demonstraram que os filmes
formulados somente com a kappa-carragenana também apresentaram a propriedade de
maior resisténcia a tracédo.

Segundo Brasken (2002) encontrou-se valores na faixa de 120-250% para
elongacao dos filmes de PVC, 15-21(MPa) para valores de resisténcia a tracao e 4,4.10°
13 para valores de permeabilidade ao vapor d"agua.

Avila et al. (2022) encontraram valores para o filme controle de 0,039 £ 0,002
mm para espessura, 10,75 * 2,10 % para elongacéo, 7,72 + 0,49 para tensdo a ruptura e
1.89.107'! + 8.40.10!! para a permeabilidade ao vapor quando desenvolveram filmes de
carragenana incorporado com extrato da casca de jabuticaba.

Na pesquisa de Martiny et al. (2020) encontraram valores para o filme controle de
0,032 mm para espessura, 29,51 % para elongacao, 11,83 para tensdo a ruptura e 6,61.10
11 para a permeabilidade ao vapor quando desenvolveram filmes de carragenana. Martiny
et al. (2020), afirmaram que os filmes de carragenana produzidos apresentaram espessura
¢ permeabilidade ao vapor d’agua superiores e propriedades mecénicas inferiores ao do
PVC comercial.

Portanto, os resultados obtidos neste estudo sdo positivos e promissores para
aplicacGes em embalagens para o setor cosmético, pois implicam em alternativas para
producdo de embalagens como a reducdo da poluicdo do meio ambiente através dos

biofilmes.
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5.3 Aplicabilidade dos filmes como embalagens para setor de cosméticos

A Figura 8 apresenta os filmes elaborados e aplicados na forma de sachés com

intuito de armazenar/acondicionar sabonete liquido.

Figura 8 - Aplicabilidade dos filmes como embalagem para sabonete liquido

(A) KCAR/GEL-C - Utilizado filme sem adi¢do de extrato da folha de oliveira. (B) KCAR/GEL-EDO -

Utilizado filme com adic&o de extrato da folha de oliveira.

Figura 9 - Acompanhamento dos filmes como embalagem de sabonete liquido

(A). KCAR/GEL-C — Utilizado filme sem adicéo de extrato da folha de oliveira. (B) KCAR/GEL-EDO —
Utilizado filme com adicéo de extrato da folha de oliveira. Dia 0 — Dia inicial da analise. Dia 7 — Apds 7
dias. Dia 14 — Ap6s 14 dias. Dia 30 — Ap6s 30 dias.
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E possivel verificar pela inspecdo das Figuras 8 e 9 que as embalagens produzidas
puderam conter com eficacia o sabonete liquido. No dia 0 o sabonete liquido ficou
perfeitamente contido pelas formulagdes com e sem extrato. Com o passar dos dias de

acondicionamento pode-se perceber que os filmes com a adi¢éo de extrato permaneceram
mais integros do que aqueles sem extrato. De certo modo foi possivel verificar que o
sabonete liquido foi em parte absorvido pelo sistema de embalagem, sendo necesséria
mais analises para verificar sua capacidade de acondicionamento.

A Figura 10 apresenta os filmes elaborados e aplicados como embalagem de

sabonete em barra.

Figura 10 - Aplicabilidade dos filmes como embalagem para sabonete em barra

(A) KCAR/GEL-C — Utilizado filme sem adicéo de extrato da folha de oliveira. (B) KCAR/GEL-EDO —

Utilizado filme com adicdo de extrato da folha de oliveira.

O aspecto visual das embalagens foi monitorado por um periodo de 30 dias, para
verificar a capacidade de contencdo do produto e est4 apresentado na Figura 11.
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Figura 11 - Acompanhamento dos filmes como embalagem de sabonete sélido

(A) KCAR/GEL-C — Utilizado filme sem adicéo de extrato da folha de oliveira. (B) KCAR/GEL-EDO —
Utilizado filme com adicéo de extrato da folha de oliveira. Dia 0 — Dia inicial da analise. Dia 7 — Apds 7
dias. Dia 14 — Ap6s 14 dias. Dia 30 — Apos 30 dias.

E possivel verificar pela inspecdo das Figuras 10 e 11 que as embalagens
produzidas puderam conter com eficacia o sabonete solido. Diferentemente do sabonete
liquido, ambas as embalagens contiveram com eficacia o sabonete s6lido, ndo havendo
comprometimento da embalagem com o passar dos dias. Esse resultado é altamente
promissor, pois as embalagens biopoliméricas produzidas poderiam facilmente substituir
0s sachés convencionais ndo biodegradaveis utilizados na embalagem de sabonetes
solidos.

Vale ressaltar que as pesquisas de filmes biopoliméricos para embalagem de
alimentos sdo amplas e numerosas, poréem a aplicacdo para o setor cosmético ainda é

incipiente, indicando a grande valia dos resultados apresentados.
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6 CONCLUSAO

O desenvolvimento dessa pesquisa permitiu a elaboracéo e a caracterizagdo de
filmes biopoliméricos ativos, como também sua possivel aplicagdo no acondicionamento
de sabonete liquido e sabonete em barra. Obteve-se extrato de folhas de oliveira por
maceracdo, com intuito de fornecer atividade antioxidante aos filmes. Os resultados
apontam que a adicdo de extrato de folhas de oliveira em filmes a base carragenana
promove alteragdes nas propriedades dos filmes, que melhoram o acondicionamento do
sabonete liquido.

A caracterizacdo dos filmes biopoliméricos demostrou que estes foram flexiveis
e manuseaveis e que a adi¢do de extrato de folhas de oliveira alterou as propriedades dos
filmes. A formulacdo mais promissora foi a blenda de k-carragenana e gelatina. As
espessuras variaram de 0,02 a 0,057 mm. A PVA variou de 2,41.10%a 6,26.10 g. m™*
s1.Pal. A resisténcia a tracdo e elongacio variaram de 9,45 a 67,22 MPa e 2,19 a 45,05
%, respectivamente.

Obteve-se extrato de folhas de oliveira através da extracdo por maceracdo, com
comprovada atividade antividade antioxidante (97,44%) e alto teor de compostos
fenolicos (81,11 mgGAE-g* (b.s.)). Assim, o extrato de folhas de oliveira apresenta-se
como uma alternativa para 0 uso na formulacdo de filmes biopoliméricos de k-
carragenana e gelatina, com grande prospec¢do de aplicacdo no setor de embalagens
ativas para cosmeticos.

Foi demonstrado pela embalagem de sabonete liquido e so6lido que os filmes
biopoliméricos de k-carragenana e gelatina aditivados com extrato de folha de oliveira

reperesentam uma promissora alternativa as embalagens plasticas convencionais.
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SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS

Com base nos resultados do presente estudo sugere-se como complementacéo da

pesquisa:

Obter extratos de folhas de oliveira a partir de diferentes metodologias de
extracao;

Quantificar o teor de oleuropeina no extrato de folhas de oliveira;

Avaliar a estrutura dos filmes biodegradaveis através de técnicas de microscopia;

Avaliar os filmes por Calorimetria Exploratéria Diferencial (DSC) e realizar

Analise Termogravimétrica (TGA).

Estudar a biodegradabilidade dos filmes;

Avaliar a solubilidade dos filmes;

Quantificar o contetido de compostos fendlicos totais nos filmes biopoliméricos
incorporados com extrato de folhas de oliveira;

Estudar a aplicacdo dos filmes biopoliméricos ativos em outros produtos
cosméticos.

Aumento de escala.
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