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RESUMO

Os residuos plésticos depositados no meio ambiente geram uma crescente preocupacao
instigando a pesquisa e desenvolvimento de alternativas sustentaveis, biodegradaveis e
ambientalmente amigaveis. Neste sentido, surgem os filmes biopoliméricos que atendem estes
critérios e vém sendo amplamente utilizados como sistemas carreadores de compostos bioativos
extraidos de matrizes vegetais. Este estudo valorizou a 4gua residuaria do processo de extracao
de 6leo essencial (EO) de alecrim por hidrodestilagdo como um extrato aquoso (AE) rico em
compostos fendlicos para incorporacdo em filmes biopoliméricos comestiveis a base de
carboximetilcelulose (CMC). Além disso, o EO de alecrim foi adicionado individualmente e
sinergicamente com o AE aos filmes de CMC. Os resultados deste estudo demonstraram que a
adi¢dao dos compostos bioativos aumentou a espessura dos filmes de 0,10 mm para 0,14 mm,
além de reduzir 46,65 % da solubilidade em &gua. Nao foram observados efeitos da
incorporagdo dos bioativos sobre a permeabilidade ao vapor d’dgua (PVA) e no grau de
cristalinidade dos filmes. A analise morfoldgica por microscopia eletronica de varredura (MEV)
revelou pequenos buracos provenientes das goticulas de 6leo na superficie do filme e a
espectroscopia no infravermelho com transformada de Fourier (FTIR) demonstrou boas
interagdes entre os componentes, devido a formagdo de ligacdes de hidrogénio. A andlise
termogravimétrica (TGA) identificou pequenas alteragdes entre 150 °C e 360 °C que sugeriram
a volatilizagdo dos compostos fenodlicos, Tween 80® e glicerol. Em relagdo as propriedades
mecanicas, a resisténcia a tragao (RT) ndo apresentou diferencas significativas, o alongamento
na ruptura (AR) demonstrou resultados intermedidrios e 0 moédulo de Young foi reduzido devido
a incorporacao dos bioativos do alecrim. O teor de fenolicos totais (TPC) foi maior, assim como
a atividade antioxidante, evidenciando os compostos fendlicos presentes e sua atividade na
funcionalizagao dos filmes produzidos. A incorporacao do AE de alecrim e do EO na produgao
de filmes comestiveis a base de CMC ¢ uma promissora alternativa para o desenvolvimento de
filmes ativos para aplicacdo em alimentos, principalmente para o aumento da vida util de
produtos alimentares. Além disso, a valorizagdo de um subproduto pode contribuir para a

sustentabilidade da cadeia de processamento do EO de alecrim.

Palavras-chave: filmes ativos; propriedades mecanicas; estabilidade térmica.



ABSTRACT

Plastic waste deposited in the environment generates growing concern, prompting research and
development of sustainable, biodegradable, and environmentally friendly alternatives. In this
context, biopolymeric films that meet these criteria have emerged and are being widely used as
carrier systems for bioactive compounds extracted from plant matrices. This study valued the
wastewater from the process of extracting rosemary essential oil by hydrodistillation as an
aqueous extract rich in phenolic compounds for the production of edible biopolymeric films
based on carboxymethylcellulose (CMC). In addition, rosemary essential oil was added
individually and synergistically with the aqueous extract to the CMC films. The results of this
study showed that the addition of bioactive compounds increased the thickness of the films,
from 0.10 mm to 0.14 mm, while reducing water solubility, from 100 % soluble to 53.35 %. No
effects of the incorporation of bioactives on water vapor permeability and X-ray diffraction
spectrum were observed. Morphological analysis by scanning electron microscopy (SEM)
revealed holes and oil droplets on the film surface, and Fourier-transform infrared spectroscopy
(FTIR) showed good interactions between the components, presenting a peak at approximately
1590 cm! representing the formation of hydrogen bonds between the film components.
Thermogravimetric analysis (TGA) identified small changes between 150 °C and 360 °C that
suggested the volatilization of phenolic compounds, Tween 80®, and glycerol. Regarding
mechanical properties, tensile strength showed no significant differences, elongation at break
demonstrated intermediate results between CMC/EO and CMC/AE films, and Young's modulus
was reduced. The total phenolic content (TPC) was higher, as was the antioxidant activity,
evidencing the presence of phenolic compounds and their activity in the functionalization of
the films produced. The incorporation of rosemary aqueous extract and essential oil in the
production of edible CMC-based films is a promising alternative for the development of active
films for application in foods, especially for increasing the shelf life of food products. In
addition, the valorization of a by-product can contribute to the sustainability of the rosemary

essential oil processing chain.

Keywords: active films; mechanical properties; thermal stability.
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1 INTRODUCAO

Um dos principais dilemas da sociedade atual ¢ a preocupagdao com os residuos nao
renovaveis, como filmes sintéticos derivados do petréleo, que causam desordens ecoldgicos e
abalam a economia (Liu et al., 2023). Tais impactos contribuem para crise energética e para o
esgotamento de reservas de recursos ndo renovaveis e, por isso, existe uma crescente demanda
pela substitui¢do de materiais degradaveis por biodegradaveis (Faria; Silva, 2024).

Emergindo como uma possivel solugdo para o problema apresentado, filmes
biopoliméricos tém chamado a atengdo dos pesquisadores pois apresentam caracteristicas
plésticas e de barreira e sdo atoxicos, biodegradaveis e sustentaveis (Abad; Conesa; Sanchez,
2021; Abedi; Sayadi; Oliyaei, 2024). Para sua producao sdo utilizados agentes estruturantes, os
polimeros naturais que apresentam caracteristicas formadoras de filme, podendo ser
polissacarideos, proteinas e lipideos, € um agente plasticizante capaz de conferir flexibilidade
ao filme (Ferreira et al., 2022; Nayak et al., 2024). Este conjunto de materiais resultam em uma
fina camada semipermeavel que pode ser aplicada na superficie de alimentos para aumentar a
vida util, além de promover sua conservagao, evitando perdas e contaminagdes (Pirsa, 2024;
Yadav et al., 2021). Filmes comestiveis sdo um exemplo de filmes biopoliméricos feitos com
biopolimeros proprios para o consumo humano, podendo ser ingeridos junto com o alimento
revestido ou embalado (Erceg et al., 2023).

Para melhoria das caracteristicas funcionais dos filmes, compostos bioativos vém sendo
adicionados. Entre eles, os 6leos essenciais, que sdo conservantes naturais extraidos de plantas
e apresentam inumeras propriedades ativas como atividade antioxidante e antimicrobiana,
capazes, portanto, de melhorar a seguranca e a qualidade alimentar (Ali Ghoflgar Ghasemi et
al.,2024; Duan et al., 2024). Além do EO, extratos de plantas podem ser incorporados na matriz
formadora de filme, contribuindo, também, com propriedades bioativas para os filmes.

O alecrim ¢ uma planta mundialmente conhecida e amplamente utilizada devido suas
caracteristicas aromaticas e propriedades bioativas, tais como atividade antioxidante (Ban et
al., 2016), antimicrobiana (Nieto; Ros; Castillo, 2018) e anti-inflamatoria (da Silva Bomfim e?
al., 2020). Além disso, ¢ muito utilizado em cosméticos e na gastronomia. Todas estas
caracteristicas sao atribuidas aos compostos bioativos presentes, principalmente os compostos
fendlicos, que fazem o papel de defesa das plantas (Andrade, J. M. ef al., 2018). Seu EO ¢
amplamente utilizado e reconhecido. Por outro lado, a dgua residual da extracdo do o6leo ¢
geralmente descartada, gerando preocupagdes ambientais, ja que apresenta compostos

fendlicos, que possuem alta capacidade antibacteriana, que podem alterar o metabolismo dos



12

seres vivos nos recursos hidricos nos quais venha ser descartada, além de apresentar grande
carga organica (Bocker; Silva, 2024).

Neste estudo foram avaliadas as principais caracteristicas dos filmes biopoliméricos
comestiveis a base de CMC incorporados com EO de alecrim e o AE rico em compostos
fenolicos. O principal objetivo foi desenvolver um sistema carreador com o potencial de
aumentar a vida util de alimentos devido as propriedades antioxidantes associadas aos

compostos bioativos do alecrim.
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2  OBJETIVOS

2.1 OBIJETIVO GERAL

Desenvolvimento e caracterizagdo de filmes comestiveis a base de CMC para
carreamento de EO de alecrim e compostos bioativos através da valorizagao da agua residuaria

do processo de hidrodestilagdo.

2.2 OBJETIVOS ESPECIFICOS

a) Extracdo do EO de alecrim utilizando a técnica de hidrodestilagao;

b) Aproveitamento da adgua residuaria do processo de obten¢ao do EO de alecrim como
um AE rico em compostos fenoélicos;

c¢) Caracterizacdo do EO e do AE obtidos pelo processo de hidrodestilacdo do alecrim;
d) Desenvolvimento e caracterizacdo de filmes a base de CMC incorporados com EO e

AE de alecrim.
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3 REVISAO BIBLIOGRAFICA

3.1 BIOPOLIMEROS

Biopolimeros sdo polimeros naturais que apresentam boa capacidade de formar
estruturas de revestimentos comestiveis criando uma camada fina para protecao dos alimentos.
Eles podem transportar as substancias ativas e, dessa forma, atuam agregando valor nutricional
ao alimento (Ferreira et al., 2022). Para a substituicdo de polimeros plasticos, suas
caracteristicas devem ser sustentaveis, atoxicas e biodegradaveis.

Polissacarideos como CMC, amido, quitosana e gomas sdo biopolimeros de cadeia
longa compostos por repeticdes de monossacarideos unidos por ligagdes glicosidicas.
Apresentam caracteristicas distintas como organizacdo fibrilada, estrutura porosa e
disponibilidade de sitios de ligacdes de hidrogénio, permitindo a absor¢do ou aprisionamento
de compostos bioativos (Papadaki et al., 2024). Devido a sua natureza, eles se tornam ideais
para o desenvolvimento de materiais tais como filmes para embalagem alimentar, porém,
apresentam baixa resisténcia a umidade, sendo necessario maiores estudos para otimizar suas
propriedades (Bhatia; Al-Harrasi; et al., 2024; Hernandez; Ludueiia; Flores, 2023).

Além dos polissacarideos, lipidios como ceras, monoglicerideos e 4cidos graxos, e
proteinas como caseina, soja e queratina, sdo explorados devido ao seu alto potencial para a
producao de filmes comestiveis (How et al., 2024; Teymoorian et al., 2024; Tian et al., 2023).
Dentre os agentes estruturantes, destaca-se o CMC, polissacarideo amplamente utilizado na

formulacao de filmes comestiveis.

3.11 CMC

A CMC ¢ o polissacarideo derivado da celulose mais utilizado, ja que ¢ mais abundante
na natureza e pode ser obtida de diversas fontes, como madeira, algodao, residuos agricolas e
alimentos. A CMC ¢ produzida pela substituicao de grupos hidroxila da celulose por grupos
carboximetil, resultando em um polimero soluvel em agua com propriedades viscosas e
formadoras de filme (Lan et al., 2021; Simsek; Eke; Demir, 2020; Yildirim-Yalcin; Tornuk;
Toker, 2022).

A utilizacao deste biopolimero na produgado de filmes ¢ de grande interesse devido suas
propriedades térmicas, caracteristicas viscosas, floculantes, biodegradaveis e sustentaveis, além

de ser transparente, atoxica, baixo custo e amplamente disponivel (Eshaghi, R.; Mohsenzadeh,



15

M.; Ayala-Zavala, J. F., 2024; Yildirim-Yalcin; Tornuk; Toker, 2022). Além disso, apresenta
propriedades fisico-quimicas Unicas, como propriedade de barreira de oxigénio e didxido de
carbono, habilidade de formar filme e capacidade de reter 4gua, fazendo que este seja o material
ideal para aplicacdo em embalagens comestiveis (Eshaghi, R.; Mohsenzadeh, M.; Ayala-Zavala,
J. F.,2024; Lin et al., 2020; Nongnual et al., 2024).

Pesquisas utilizam varios meios para melhorar o desempenho de resisténcia a dgua do
CMC para superar as restricdes devido a alta solubilidade em &gua. Entdo, para modificar as
caracteristicas de filmes de CMC, como aumentar as propriedades de barreira, melhorar as
propriedades mecanicas e caracteristicas Opticas dos filmes, outros biopolimeros,
nanomateriais, nanoparticulas e substancias ativas ou aditivos naturais podem ser adicionados
na formulacdo dos filmes. Além disso, a incorporagdo de ingredientes bioativos pode conferir
propriedades antioxidantes e antimicrobianas, aumentando a qualidade e a seguranca dos
alimentos e contribuindo para a reducdo de desperdicios alimentares e poluicdo ambiental
(Eshaghi, Reza; Mohsenzadeh, Mohammad; Ayala-Zavala, Jesus Fernando, 2024; Mohamed;
El-Sakhawy; El-Sakhawy, 2020; Nongnual ef al., 2024).

3.2 FILMES BIOPOLIMERICOS

Pesquisas atuais focam na resolugdo de problemas causados por residuos plasticos,
buscando alternativas sustentaveis, renovaveis, abundantes na natureza e biodegradaveis (Cui
et al., 2023). A substituicdo de plasticos derivados de petroleo por materiais biodegradaveis,
obtidos de fontes renovaveis e de baixo custo, que apresentam propriedades semelhantes aos
plasticos convencionais, ¢ um ponto central desses estudos (How et al., 2024).

A crescente utilizacdo de plasticos derivados de petréleo tem reduzido
significativamente as reservas de recursos nao renovaveis e exacerbado a crise energética (Liu
et al., 2023). Além disso, a ndo biodegradabilidade dos materiais de embalagem a base de
petroleo tem gerado problemas ecoldgicos e econdmicos substanciais (Nongnual ef al., 2024).

A producao de insumos a base de petréleo vem crescendo continuamente alcangando
390 milhdes de toneladas em 2021, enquanto o acimulo de residuos deste no meio ambiente,
incluindo solos, dguas e costas, deve crescer para 25 milhdes de toneladas até 2025 (Hernandez;
Ludueiia; Flores, 2023). Desde o inicio do século XXI, a sociedade tem enfatizado a prote¢ao
ambiental e o desenvolvimento sustentavel (Tian et al., 2023; Zhou, W. et al., 2021). Por isso,
a busca de uma solugdo para este problema vem sendo uma demanda enorme dentre as

pesquisas atuais.
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Além disso, outro problema ambiental avaliado ¢ o desperdicio de alimentos,
apresentando inimeros maleficios para o meio ambiente, economia e a sociedade como um
todo (How et al., 2024). Este desperdicio ndo esta somente relacionado com recursos preciosos,
como agua, energia e terra, mas também aumenta a emissao de gases do efeito estufa e piora a
inseguranca alimentar global (Lin et al., 2020; Nongnual et al., 2024).

Filmes biopoliméricos, também conhecidos como embalagens biodegradaveis, sdo
baseados em materiais que se decompdem facilmente e sdo atoxicos, sustentaveis e obtidos
através de fontes renovaveis, substituindo os polimeros sintéticos que degradam o meio
ambiente (Abedi; Sayadi; Oliyaei, 2024; Bhatia; Abbas Shah, et al., 2024; Cherman et al., 2022;
Eshaghi, R.; Mohsenzadeh, M.; Ayala-Zavala, J. F., 2024; Jiménez et al., 2012)

Um dos métodos de producdo de filmes biopoliméricos mais utilizados ¢ o método
casting, que envolve basicamente trés etapas: a solubilizacdo dos biopolimeros junto com a
adi¢dao do plasticizante, a deposi¢do da solugdo filmogénica nos moldes pré-definidos ¢ o
processo de secagem para evaporagao do solvente (Rhim et al., 2006). Agentes plasticizantes
conferem maleabilidade e flexibilidade ao filme, tornando-os mais faceis de lidar na sua
producdo, moldagem ou uso. O glicerol ou glicerina ¢ um dos plasticizantes mais utilizados.
Ele ¢ caracterizado como hidrofilico, miscivel em agua e de baixo peso molecular (de Graaf;
Karman; Janssen, 2003). O glicerol atua reduzindo as forcas intermoleculares entre as cadeias
poliméricas permitindo que o material seja mais flexivel e menos rigido (Benitez et al., 2024).

Entre os filmes biopoliméricos, existem os filmes comestiveis, obtidos a partir de
biopolimeros proprios para o consumo humano. A pesquisa e desenvolvimento destes filmes
para embalagem de alimentos ndo toxicos e biodegradaveis tém sido intensamente conduzidos,
visando se adaptar ao desenvolvimento de uma economia de baixo carbono e ecologicamente
correta (Abad; Conesa; Sanchez, 2021; Zhou, W. et al., 2021). Um relatorio econdmico recente
demonstrou que o mercado de filmes e revestimentos comestiveis em nivel global aumentou de
USS$ 2,95 bilhdes em 2022 para US$ 3,2 bilhdes em 2023, uma taxa de crescimento anual
composta de 8,6% (Bhatia; Shah; et al., 2024).

Os consumidores apresentam uma crescente preferéncia para materiais sustentaveis,
produtos de alta qualidade, saudaveis, frescos, seguros, com melhores qualidades sensoriais,
com maior vida 1til e embalados em materiais naturais, justificando o crescente interesse em
pesquisas destes filmes (Nongnual ef al., 2024). Os biopolimeros sdo capazes de formar filmes
que fazem uma fina camada protetora nas superficies de alimentos sem interferir nas suas

propriedades, aumentando a sua vida util, e ndo sdo planejadas para serem descartadas, e sim
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para serem consumidas junto com o produto, ja que sdo comestiveis (Ferreira et al., 2022; How
et al., 2024).

O filme, quando aplicado na superficie do alimento, cria uma protecao semipermeavel
através da superficie, e tem funcao de diminuir a migracao de umidade, di6xido de carbono,
oxigénio, aromas, lipideos e outras substancias que possam degradar o produto, resultando na
manuten¢do da qualidade, reducdo de desperdicios, prote¢do contra microrganismos
patogénicos, danos mecanicos e radiagdo UV (Cui et al., 2023; Erceg et al., 2023; Nayak et al.,
2024; Yadav et al., 2021). Além disso, dependendo da composicdo do filme, ¢ possivel a
utilizagdo de compostos bioativos com inimeras fungdes, como no caso do alecrim, que
apresenta acdo anti-inflamatoria, antifingica, antibidtica, antioxidante, dentre varios outros
beneficios, criando-se assim a classe dos filmes bioativos (Cherman et al., 2022; Ferreira et al.,

2022).

3.2.1 Filmes bioativos

A tecnologia de filmes bioativos vem emergindo nos ultimos anos como uma resposta
viavel para o contornar o desperdicio de alimentos e o atender o desejo dos consumidores de
alimentos mais frescos e seguros. Para aumentar a vida util de produtos pereciveis, materiais e
novas tecnologias sdo combinados para propdsito de preservagdo (Shi et al, 2024). Esta
tecnologia pode ser utilizada para aumentar o tempo de armazenamento de colheitas pereciveis
como tomate, morango, alho, pera, manga, banana, dentre outros (Nongnual et al., 2024).

Filmes comestiveis podem ser suplementados por meio da incorporacdo de
componentes bioativos como agentes antimicrobianos para promover capacidades bioativas,
aumentando as propriedades fisico-quimicas e aumentando a seguranca dos alimentos e sua
vida ttil, além da maximizacdo de retencdo do sabor original do alimento durante o
armazenamento e transporte (Shi et al., 2024; Zhou, W. et al., 2021). Estes sdo chamados entao
de filmes bioativos.

Os oleos essenciais sdo considerados um dos candidatos com atividade antimicrobiana
mais promissores devido a sua seguranca e potente acdo contra patdgenos alimentares. A
encapsulacdo de EO em filmes comestiveis baseados em polissacarideos ¢ uma estratégia
eficiente para superar as limitagcdes da utilizagdo do EO para preservacao de alimentos (Zhou,
W. et al., 2021). Existem diversos estudos que apontam a eficiéncia do EO em filmes bioativos
para embalagem de alimentos. Além disso, o EO ajuda na melhoria de propriedades mecanicas

e de barreiras dos filmes (Shi et al., 2024).
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3.3  OLEOS ESSENCIAIS

Os o6leos essenciais sao compostos volateis derivados de plantas, extraidos
principalmente através de hidrodestilagdo de partes vegetais como folhas, cascas, raizes, flores
ou frutos. Eles sdo denominados "essenciais" por conterem a esséncia aromatica caracteristica
de cada planta e sdo reconhecidos por suas propriedades aromadticas, antimicrobianas,
antioxidantes, dentre outras atividades biologicas. A composi¢ao quimica dos 6leos essenciais
apresenta uma variedade de compostos organicos, incluindo terpenos, fendis, aldeidos e
cetonas, que determinam suas fungdes especificas (Correa-Pacheco et al., 2023; Duan et al.,
2024).

A incorporagdo de dleos essenciais em filmes comestiveis tem sido alvo de pesquisas,
devido ao seu potencial para aprimorar a seguranca ¢ a qualidade dos alimentos. Ela pode ser
realizada de diferentes maneiras, como a adi¢ao direta do oleo, a criacdo de emulsdes ou a
encapsulacdo do 6leo em nanoparticulas ou microparticulas, sendo a escolha do método
influenciada pelo tipo de EO, pelas caracteristicas desejadas no filme e pela aplicagdo
especifica.

Apesar destas qualidades, os 0leos essenciais apresentam limita¢des praticas devido as
alteragdes organoléticas que eles podem promover, quando em altas dosagens, além da
hidrofobicidade e alta volatilidade. A adi¢do direta de 0leos essenciais ao filme pode ser ineficaz
devido suas caracteristicas, o que pode resultar em distribui¢ao desigual e perda dos compostos
por transferéncia de massa durante o armazenamento (How et al., 2024). Para contornar esses
desafios, a emulsificacdo dos 6leos essenciais se tornou uma alternativa amplamente utilizada.
Uma emulsdo ¢ por defini¢do um sistema termodinamicamente instavel composto por duas ou
mais fases liquidas ndo misciveis. O EO ¢ a fase dispersa em uma fase aquosa, por meio da
utilizacdo de um emulsionante. A formacdo de um filme interfacial para reduzir a energia livre
total do sistema auxilia para obtengao de uma distribuicao mais homogénea do 6leo no filme e
uma liberagdo mais controlada (Ali Ghoflgar Ghasemi ef al., 2024; Igbal et al., 2024).

A encapsulagdo de Oleos essenciais em nanoparticulas ou microparticulas ¢ uma
estratégia eficaz para aumentar a estabilidade e eficacia desses 6leos em filmes comestiveis. A
encapsulacao envolve o revestimento do EO com uma camada de polimero, que atua como uma
barreira protetora, minimizando as perdas devido a volatilidade do 6leo e permitindo uma

liberacdo controlada (Hajji et al., 2021; Kosti¢ et al., 2023).
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A inclusdo de 6leos essenciais pode modificar a permeabilidade do filme a gases, tais
como oxigénio e didxido de carbono, o que pode ser vantajoso para a conservacao de alimentos
sensiveis ao oxigénio. Adicionalmente, a presenga de 0leos essenciais pode conferir ao filme
propriedades antimicrobianas, inibindo o crescimento de bactérias e fungos na superficie do
alimento. Contudo, a adi¢do de 6leos essenciais também pode influenciar as propriedades
mecanicas do filme, como resisténcia e elasticidade, dependendo da concentracgao e do tipo de
EO utilizado (Bhatia; Shah, et al., 2024; Jafari; Zandi; Ganjloo, 2023). Neste estudo em questao

foi utilizado o EO de alecrim, amplamente utilizado e reconhecido como seguro ¢ eficaz.

3.3.1 Oleo essencial de alecrim

O alecrim, de nome cientifico Rosmarinus officinalis L., ¢ uma planta amplamente
conhecida de origem mediterranea. Foi muito utilizada pela humanidade devido a sua agdo
antibacteriana (Bozin ef al., 2007), antifungica (da Silva Bomfim et al., 2020), anticancerigena
(Cheung; Tai, 2007), antidiabética (Bakirel et al., 2008), antioxidante (Seker et al., 2023), e
anti-inflamatoria (Al-Hijazeen, 2022; Borges et al., 2018; da Silva Bomfim et al., 2020;
Ghavam, 2022; Gonzalez-Trujano et al., 2007), além de ser muito utilizada na 4area
gastronomica (Kiilcii; Kalkan, 2022).

Quando o alecrim ¢ submetido a hidrodestilacao, obtém-se duas fragdes de naturezas
quimicas distintas: a fracdo lipofilica (EO) e a hidrofilica (AE). O AE ¢ uma 4gua residual da
extracdo do EO, e geralmente ¢ descartada como residuo. Entretanto, ¢ totalmente subestimada
quanto as suas funcionalidades, pois apresenta diversos compostos fenolicos (Achour et al.,
2021; Nieto; Ros; Castillo, 2018). O estudo de Achour et al. (2021) analisou o AE, que
apresentou em sua composi¢ao flavonoides, acidos fendlicos, terpenos, jasmonato, glicosideos
fenodlicos e ligninas, sendo que os principais compostos fendlicos presentes foram o 4cido
rosmarinico, acido cafeico e luteolina. Os compostos fenolicos estdo presentes na maior parte
das plantas comestiveis, e sdo conhecidos como metabolitos secundarios destas que tem como
funcdo sua defesa contra patégenos, raios UV, parasitas e predadores (Andrade, M. A. et al.,
2018; Nieto; Ros; Castillo, 2018)

O EO de alecrim ¢ um componente hidrofobico e volatil e apresenta propriedades
antioxidantes, antimicrobianas, antiviral e antifingica (Khakpour; Pirsa, 2024; Zhou, Y. et al.,
2021). Sua composi¢do varia de acordo com o solvente utilizado na extracdo e condigdes
externas de crescimento das plantas (Andrade, J. M. et al, 2018), e apresenta diversos

compostos volateis, monoterpenos, sesquiterpenos € compostos aromaticos (Lovkova et al.,
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2001). Os estudos de Andrade, M. A. et al. (2018) e Khakpour e Pirsa (2024) encontraram como

principais compostos a canfora (1,8-cineol), a-pineno, borneol, canfeno, B-pineno e limoneno.

3.4 FILMES BIOATIVOS A BASE DE CMC

A utilizagdo da CMC para formacao de filmes ¢ muito utilizada, tendo amplas pesquisas
e estudos, sendo, portanto, possivel fazer uma comparagao das caracteristicas dos filmes
reportadas na literatura. Além disto, ¢ considerada um bom material natural para preparagdo de
filmes comestiveis devido a sua biodegradabilidade e excelente capacidade formadora de filme.
Ainda, apresenta boa interagdo com outros biopolimeros e compostos bioativos (Shi et al.,
2024).

No estudo de Shi et al., de 2024, eles produziram filmes comestiveis bioativos a base
de quitosana ¢ CMC incorporados com EO de Litsea cubeba, e avaliaram as propriedades
mecanicas, de barreira e capacidade antimicrobiana. A incorporagdo do EO formou ligagdes
intermoleculares com a cadeia polimérica, levando a uma estrutura filamentosa mais densa,
aumentando a RT e o AR. As propriedades de barreira também foram estudadas sendo que PVA
obteve um valor menor apos a incorporagdo de EO, sendo desejavel para embalar alimentos
com pouca umidade, podendo prevenir a deterioracdo oxidativa dos alimentos. Além disso, o
estudo obteve resultados que provaram a capacidade de preven¢do de contaminagdo bacteriana
por Staphylococcus aureus e Escherichia coli. O trabalho também avaliou a aplicagdo deste
filme bioativo em carne de frango e, apds 10 dias a 4°C, a adi¢dao do EO nos filmes comestiveis
diminuiu alteracdes de pH, coloragdo e textura e reduziu a produgdo de perdxidos lipidicos,
aumentando a vida 1til do produto e demonstrando o potencial do filme de quitosana e CMC
incorporados de EO de Litsea cubeba como embalagem biodegradavel para preservacdo de
carne de frango.

Em outro estudo Nongnual et al. (2024) tiveram como objetivo apresentar uma
exploracdo aprofundada do papel da embalagem bioativa na mitigagdo do desperdicio de
alimentos e na melhoria da vida util de armazenamento de bananas. Foram investigados os
potenciais efeitos do EO de manjericdo e citronela em embalagens comestiveis feitas de CMC
com ligagdes cruzadas para o prolongamento de vida ttil de bananas. Como resultados, a
incorporagdo dos 6leos essenciais protegeu as embalagens contra contaminagdo bacteriana.
Além disso, a embalagem comestivel com os 6leos essenciais demostrou eficiéncia em

preservar a coloragdo, minimizar a perda de peso e aumentar a firmeza de bananas durante o
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armazenamento. Estas embalagens demonstraram potencial de aumentar a vida 1util das
bananas, impedindo o processo de amadurecimento e preservando as caracteristicas sensoriais
da fruta, tornando a abordagem de produgdo de filmes a base de CMC promissoras como
embalagem bioativa.

Zhou, Y. et al. (2021) estudaram as caracteristicas estruturais de filmes de CMC com
pullulan e quitosana incorporados com EO de galanga em diferentes concentragdes. Eles
avaliaram também a vida util e a qualidade de mangas durante o armazenamento em condig¢des
ambientes, contribuindo para o desenvolvimento de embalagens ativas para alimentos para
prolongar a vida util de produtos frescos e processados. Foi observada uma diminuicdo da PVA,
aumento da RT e AR. Também foi feito a aplicagdo do filme na superficie da fruta para avaliar
a perda de massa, firmeza ¢ a aparéncia durante 15 dias. Foi observado que a formulagao que
continha alta concentracdo de EO apresentou o melhor efeito de preservagdo pela aparéncia da
fruta, menor perda de massa e maior firmeza. O estudo entdo demonstrou que a adi¢do do EO
de galanga em filmes compostos de CMC, quitosana e pullulan podem servir como uma
referéncia efetiva no desenvolvimento e utilizacdo de embalagens ativas para manter o frescor
de frutas e vegetais devido a sua consideravel biodegradabilidade, propriedades mecénicas e
efeitos de preservacao.

Lin et al. (2020) estudaram filmes compdsitos comestiveis e ativos de fibra dietética
soluvel de okard com pectina, CMC e EO de tomilho. Diversas propriedades foram estudadas,
inclusive as atividades antioxidantes e antibacterianas. A adicdo do EO de tomilho gerou um
aumento da resisténcia a tracdo, porém, diminuiu o AR. Foi relatado a a¢do antioxidante de
aproximadamente 40% com a adi¢do do EO e ainda apresentou atividade antibacteriana. Em
resumo, a adicao do EO de tomilho melhorou a performance do filme (Lin et al., 2020).

Outro trabalho que corrobora com estes achados foi o de Eshaghi et al. (2024), os autores
estudaram filmes compositos de CMC e goma de mirra contendo nanoparticulas de 6xido de
titanio e EO de endro (Anethum graveolens L.). Esta combinacdo permitiu criar um filme com
propriedades antimicrobianas melhoradas devido a liberacdo dos compostos do EO e as
propriedades antimicrobianas do TiO2, que podem trabalhar juntos para inibir o crescimento de
patdgenos, aumentando a vida util de filés de peixe. Foram analisadas varias caracteristicas
destes filmes, sendo que as propriedades mecanicas apresentaram melhorias significativas, tais
como aumento da flexibilidade. Além disso, foi notado um aumento significativo das
propriedades de barreira. A atividade antimicrobiana também foi analisada foi possivel concluir

que a adi¢do simultanea dos componentes gerou efeito antimicrobiano potencializado. Os
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filmes aumentaram a vida util de filés de peixe refrigerados por mais de 12 dias inibindo o

crescimento microbiano e reduzindo velocidade de oxidagao.
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4 MATERIAL E METODOS

4.1 MATERIAIS

O glicerol foi adquirido da Synth (Diadema, SP, Brasil), CMC, Tween 80®, acido 2,2'-
azinobis-(3-etilbenzotiazolina-6-sulfonico)-diaménio (ABTS), reagente de Folin-Ciocalteau,
acido galico e dacido 6-hidroxi-2,5,7,8-tetrametilcroman-2-carboxilico (Trolox) foram
adquiridos da Sigma-Aldrich Company (Cotia, SP, Brasil). As folhas secas de alecrim foram
adquiridas do Mercado Municipal (Pocos de Caldas, MG, Brasil). Os demais solventes e

reagentes utilizados foram de grau analitico.

42 EXTRACAO DO OLEO ESSENCIAL DE ALECRIM POR HIDRODESTILACAO

A extracdo do EO foi realizada utilizando o método adaptado de Vella et al. (2010),
empregando hidrodestilacdo com o aparato do tipo Clevenger. Aproximadamente 30 g de folhas
de alecrim secas e 400 mL de dgua destilada foram colocados em um frasco volumétrico de
1000 mL. O frasco foi entdo colocado sobre uma manta de aquecimento a 100°C acoplado ao
aparelho tipo Clevenger. Cada batelada de extragdo durou aproximadamente 20 minutos. O EO
obtido foi coletado em um frasco de vidro, enquanto o AE foi submetido a filtracdo simples
antes de ser transferido e armazenado em um frasco de vidro de borosilicato de 1000 mL.
Posteriormente, tanto o AE quanto o EO foram alocados em um recipiente adequado e

armazenado sob refrigeracao.

43 CARACTERIZACAO DO OLEO ESSENCIAL E DO EXTRATO AQUOSO

Os compostos volateis do EO obtido na etapa anterior foram identificados usando um
cromatografo de gas HP-7890, um detector de espectrometro de massa HP-5975C (Agilent,
Santa Clara, EUA) e uma coluna HP-5MS, com dimensdes de 30 metros de comprimento por
0,25 milimetros de didametro interno e uma espessura de filme de 0,25 micrometros. A linha de
transferéncia do espectrometro de massa foi mantida a 250 °C. A energia de impacto foi de 70
eV, e a relacdo de massa-carga (m/z) variou de 50 a 500 (Huang et al., 2023). O géas carreador
(1,0 x 103 L/min) usado foi hélio. O programa de temperatura do forno foi o seguinte: 80°C
por 3 minutos, aumentado até¢ 200 °C a uma taxa de 20 °C/min, e mantido a 200 °C por mais 4

minutos. Uma temperatura de 250 °C foi usada tanto para o injetor quanto para o detector. Os
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compostos foram identificados comparando os espectros de massa obtidos com a biblioteca
NIST, considerando uma similaridade igual ou superior a 90 % (Erceg et al., 2023).

O conteudo de eucaliptol (1,8-cineol), o principal composto em EO, foi quantificado.
Para isso, cerca de 10 pL de amostra de dleo foi dissolvida em 5 mL de acetato de etila (Synth,
Diadema, Brasil) e homogeneizada manualmente. Uma aliquota de 2 mL foi filtrada usando
uma membrana de nylon (0,45 um) e injetada no cromatégrafo. A razao de split foi de 1:20. O
gas carreador (Hélio, pureza de 99,9%, White Martins, Campinas, Brasil) fluia a 1,1 mL/min.
As temperaturas do injetor e do detector foram de 220 °C e 240 °C, respectivamente. A coluna
foi aquecida de 60 °C a 246 °C a uma taxa de 3 °C/min. Para a andlise, foi usado um
cromatégrafo GC-FID (Shimadzu, CG17A, Kyoto, Japao) equipado com uma coluna capilar de
silica fundida DB-5 (J&W Scientific, 30 m % 0,25 mm x 0,25 pm, Folsom, EUA). A
quantificagdo do conteudo de eucaliptol (1,8-cineol) foi realizada usando uma curva de
calibragdo de padrao externo (Toledo Hijo; Guinosa; Silva, 2022).

O TPC do AE e do EO foi determinado usando o método colorimétrico de Folin-
Ciocalteu, seguindo a metodologia descrita por Arruda ef al. (2018) com algumas modificagdes.
Uma aliquota de 300 pL da amostra diluida, 300 pL do reagente de Folin-Ciocalteu e 2400 uL
de carbonato de sddio (5%, p/v) foram misturados. Subsequentemente, a solugdo de reagdo foi
mantida no escuro por 20 minutos. A absorbancia foi medida a 760 nm contra um branco usando
um espectrofotometro UV-VIS 800XI (FEMTO, Sao Paulo, Brasil). Uma curva de calibragao
usando 4cido galico (10 - 50 pg/mL; R? = 0,999) como padrio foi empregada para quantificar
o teor de fenois totais. Os resultados foram expressos em equivalentes de acido galico por
mililitro de AE de alecrim (mg de acido galico equivalente - AGE/mL).

A atividade antioxidante do EO e do AE foi determinada por dois métodos diferentes
descritos por Arruda et al. (2018) com leves modificagdes. O primeiro foi o ensaio de
capacidade antioxidante equivalente a Trolox (TEAC). Este método envolve a preparacdo do
cation ABTS+, alcangada misturando 5 mL de uma solucao de ABTS de 7 mmol com 88 pL de
uma solucao de persulfato de potéassio de 145 mmol e permitindo que a mistura reagisse durante
a noite no escuro. A solu¢do de ABTS+ foi entdo diluida com 4gua ultrapura até que uma
absorbancia de 0,70 £ 0,02 a 734 nm foi obtida. Em seguida, 200 pL da amostra foram
misturados com 1 mL da solucdo de ABTS+. Apos 6 minutos de incubacdo no escuro, a
absorbancia do ABTS+ remanescente foi medida a 734 nm. Os resultados foram expressos em
micromoles de equivalentes de Trolox por mililitro de material (pmol TE/mL material).

O segundo método para avaliar a capacidade antioxidante foi o ensaio de Poder

Antioxidante de Redugao de Ferro (FRAP), conforme descrito por Munteanu ef al. (2021) com
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pequenas modificacdes. A preparacao do reagente FRAP exigia um tampao acetato (0,3 mol/L,
pH 3,6), uma solucdo de TPTZ (tripiridiltriazina) (10 mmol/L) e uma solugdo de FeCls (20
mmol/L). As proporgdes necessarias para o teste foram 10:1:1. A reacao foi iniciada misturando
a amostra com o reagente FRAP e agua destilada. A mistura foi entdo incubada por 30 minutos
a 37°C no escuro. Finalmente, a absorbancia foi medida a 595 nm. Os resultados foram
expressos em micromoles de equivalentes de Trolox por mililitro de material (umol TE/mL

material).

44 PRODUCAO DOS FILMES DE CMC

Os filmes foram produzidos pelo método casting, com o desenvolvimento de quatro
formula¢des distintas denominadas CMC, CMC/EO, CMC/AE ¢ CMC/EO/AE, conforme
apresentado na Tabela 1. A fase inicial envolveu a hidratagdo de CMC (3% p/p) com diferentes
proporgdes de agua destilada ao longo de um periodo de 24 horas. Apos isso, foi incorporado o
glicerol (1,3% m/m). Para o filme CMC/AE e CMC/EO/AE, foi adicionado aproximadamente
32% (m/m) de AE. As misturas foram submetidas a agitagdo magnética constante e aquecidas
a 80 °C durante 1 hora. As solugdes foram entdo resfriadas para 50°C. No caso de CMC/EO e
CMC/EO/AE, o EO (0,5% m/m) e Tween 80® (0,1% m/m) foram adicionados, € a mistura foi
continuamente agitada por 5 minutos. Finalmente, as solugdes formadoras de pelicula foram
espalhadas em placas de Petri e alocadas em uma estufa com recirculagao de ar a 40 °C por 24
horas para secagem. Apds esse processo, os filmes foram desmoldados, colocados entre papéis
brancos e, em seguida, em um dessecador contendo solu¢do saturada de cloreto de so6dio para
manter a umidade relativa em 75 % (Tabari, 2018). A Figura 1 apresenta o fluxograma da
producdo dos filmes de CMC e a Tabela 1 apresenta a quantidade de cada material utilizado na

producdo dos filmes.
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Figura 1 — Fluxograma da produg¢ao dos filmes de CMC
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Fonte: Autor (2024).
Tabela 1 — Formulagao final dos filmes
Filme CMC (g) | Agua Glicerol(g) | AE (g) EO (g) Tween 80
destilada ® (g)
(€9)
CMC 3,0 96,0 1,3 0,0 0,0 0,0
CMC/EO 3,0 953 1,3 0,0 0,5 0,2
CMC/AE 3,0 64,0 1,3 32,0 0,0 0,0
CMC/EO/AE 3,0 64,0 1,3 32,0 0,5 0,2

Fonte: Autor (2024).

4.5 CARACTERIZACAO DOS FILMES

4.5.1 Espessura

A espessura dos filmes foi medida de acordo com a metodologia de Zhou, Y. et al.
(2021). Um micrometro digital da Mitutoyo (Jundiai, SP, Brasil) foi empregado para medir

cinco pontos diferentes do filme, e entdo a espessura média foi calculada.

4.5.2 Morfologia

A andlise de morfologia dos filmes foi realizada usando MEV, de acordo com a
metodologia descrita por de Moura (2009). A analise foi realizada usando um instrumento de
microscopia eletronica LEO (LEO Electron Microscopy Inc., Oberkochen, Alemanha),
especificamente o0 modelo Leo 4401. Para expor a secdo transversal dos filmes, eles foram

imersos em temperaturas criogénicas usando nitrogénio liquido e entdo fraturados.



27

Posteriormente, as amostras foram colocadas em superficies de aluminio adequadas para
analise e revestidas por sputtering com uma mistura de ouro/paladio por 45 segundos a uma
corrente de 20 mA. As amostras foram entdo examinadas sob o microscopio em ampliagdes

variando de 50 a 1.000 vezes, a uma voltagem de 1,5 kV.

4.5.3 Compostos fenolicos

A quantificagcdo do TPC para os filmes foram feitas da mesma maneira que foi conduzida

para o EO e para o AE, porém, os filmes foram solubilizados em 50 mL de dgua antes da analise.

4.5.4 Coloracao

A coloragdo da pelicula foi obtida usando o colorimetro Konica Minolta, modelo CR-
400 (Konica Minolta, Toquio, Japao). Antes de medir a cor dos filmes, o instrumento foi
calibrado usando o padrdo fornecido pela empresa e uma referéncia branca baseada em uma
folha de papel de sulfite. Posteriormente, os filmes foram colocados sob as folhas de papel
branco, e as medi¢gdes foram tomadas em trés pontos diferentes da superficie do filme em
duplicata. Os resultados médios dos parametros L, a e b nos diferentes pontos foram exibidos
diretamente no equipamento.

Os parametros L, a e b representam os parametros de Hunter, onde L (luminosidade)
varia de 0 para preto a 100 para branco, a varia de -60 indicando azul-esverdeado a +60
indicando vermelho-arroxeado, e b varia de -60 para tons azulados a +60 para tons amarelados.
O Indice de Amarelamento (IA) foi calculado usando a Equacio (1) seguindo a metodologia

descrita por Ekrami e Emam-Djomeh, 2014.

_ 142.86xb

IA : (H

4.5.5 Propriedades opticas

As propriedades opticas foram determinadas usando o leitor de microplacas SpectraMax
Mini (Molecular Devices, San Jose, EUA). As amostras foram cortadas em discos cilindricos
correspondentes ao diametro dos pocos da microplaca. A varredura foi realizada entre 200 e

1000 nm, fornecendo valores de transmitincia para cada comprimento de onda.
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4.5.6 Difracao de raios-X

Os espectros de difracdo de raios-X (DRX) foram obtidos seguindo a metodologia
descrita por Dehankar ef al. (2023) usando o equipamento Rigaku DMAX (Rigaku Corporation,
Toquio, Japao) para identificar o padrao cristalino dos filmes. As amostras foram posicionadas
no tubo do instrumento calibrado a uma voltagem de 30 kV, com um angulo de difragao 26

variando de 5 © a 90 ° e um tamanho de passo de 0,01 °.
4.5.7 FTIR

A andlise de FTIR foi conduzida usando o Espectrometro Agilent Cary 630 (Agilent
Technologies, Santa Clara, Califérnia, EUA). Espectros para cada amostra foram adquiridos
colocando-as na camara de exposicao ao infravermelho e configurando o instrumento para uma

1

varredura de 600 cm ™! a 4000 cm ™!, a temperatura ambiente, com uma resolucdo espectral de 1

cm ! (Mondal et al., 2022).
4.5.8 Solubilidade em agua

A metodologia de teste de solubilidade em dgua foi conduzida seguindo o protocolo
descrito por da Rocha et al. (2018) com varias modificacdes. Amostras dos filmes foram
cortadas em pedacos de 2x2 cm e colocadas em placas de Petri. Essas placas foram entdo
transferidas para um forno de recirculagdo ajustado para secar a 105 °C por 24 horas.
Subsequentemente, as placas de Petri foram removidas, e a massa inicial dos filmes (Mi) foi
medida. O proximo passo envolveu a colocacdo das amostras em um béquer contendo 50 ml de
agua destilada, onde foram submetidas a agitagdo magnética constante a temperatura ambiente
por 1 hora. Apos esse periodo, a solugdo foi filtrada, e o residuo sélido retido foi secado
novamente sob as mesmas condi¢des descritas anteriormente. A massa final (My) foi entdo

medida. A solubilidade foi calculada usando a Equacao (2).

Solubilidade (S) =~ x 100% )
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Onde S representa a solubilidade do filme em agua (%), Mi denota a massa inicial (g) e

My indica a massa final (g).

4.5.9 Permeabilidade ao vapor d’agua

A metodologia de teste de PVA foi conduzida de acordo com Zhou, Y. ef al. (2021), com
algumas modificagdes. Cloreto de célcio anidro (0% de umidade relativa) foi colocado em um
frasco de vidro, que foi selado com as diferentes formulagdes de filmes. Os frascos foram
pesados e colocados em um dessecador contendo uma solucdo saturada de cloreto de sodio
(75% de umidade relativa). Os frascos foram pesados em intervalos de uma hora ao longo de
um periodo de 6 horas. Apos esse periodo, os frascos foram pesados novamente 24 horas apos
o inicio do processo. Usando os dados obtidos, um grafico de massa versus tempo foi plotado,
do qual o declive da linha foi determinado. O declive dividido pela area fornece a taxa de
transmissdo de vapor de agua (TTVA). Esse parametro, quando multiplicado pela espessura do
filme e dividido pela diferenga de pressao entre os dois lados, resulta no valor de PVA, conforme

descrito pela Equagao (3).

TTVA X Espessura

PVA = > 3
Onde PVA apresenta a unidade g.mm/m?.h.kPa, TTVA em g/h.m?, espessura em metros

e AP ¢ a diferenga de pressao entre os dois lados do filme em kPa.

4.5.10 Estabilidade térmica

A estabilidade térmica dos filmes foi avaliada por meio de TGA utilizando o
equipamento Netzsch STA 449 F3 Jupiter (Netzsch-Gerdtebau GmbH, Selb, Alemanha)
seguindo a metodologia de Lavorgna, Piscitelli, Mangiacapra et al. (2010), com algumas
modificagdes. Amostras dos diferentes filmes foram colocadas em cadinhos de alumina e
submetidas a uma rampa de aquecimento de 25 °C a 600 °C, a uma taxa de aquecimento de 10

°C/min, sob purga de gas nitrogénio.

4.5.11 Propriedades mecanicas
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As andlises das propriedades mecanicas foram realizadas usando o equipamento de
analise de textura TAXTplus (TA Instruments, New Castle, EUA), que foi empregado para
investigar a RT, AR e Moddulo de Young, seguindo a metodologia descrita por Zhang et al.
(2024). Amostras dos filmes foram cortadas em dimensdes de 10 mm x 100 mm com a
velocidade de alongamento ajustada em 50 mm/min e a separagdo inicial das garras fixada em
50 mm. Antes do teste, as amostras foram colocadas em um dessecador a temperatura ambiente
contendo uma solucao saturada de cloreto de sodio por 48 horas. Os valores obtidos para cada
ensaio foram conduzidos em quadruplicata.

Para calcular a RT, foi utilizado os valores de forca maxima dividida pela multiplicagao
da espessura e largura. O AR foi calculado pela divisdo da elongagdo do filme pelo
comprimento inicial vezes 100. Para o méddulo de elasticidade, foi plotado um grafico com as
informagdes de tensdo e deformagdo relativa, onde o coeficiente angular da parte linear do

grafico representa o valor do mddulo de elasticidade.

4.5.12 Atividade antioxidante

Para a anélise de FRAP e TEAC para os filmes foi empregado as mesmas metodologias
descritas para quantificacdo destes no EO e AE. Amostras dos filmes foram solubilizadas em
50 mL de 4gua destilada em um agitador magnético durante 1 hora a temperatura ambiente. As

solucdes obtidas foram entdo analisadas conforme descrito anteriormente.

4.6 ANALISE ESTATISTICA

Os filmes foram produzidos em duplicata, e todas as respostas foram avaliadas usando
ambos os conjuntos de duplicatas. Os resultados foram expressos por meio dos valores médios
e os desvios padrdo correspondentes. Os impactos da adi¢do dos bioativos de alecrim foram
analisados por meio de andlise de variancia (ANOVA) para as respostas espessura,
permeabilidade ao vapor de agua, parametros de coloragdo, propriedades mecanicas, teor de
compostos fendlicos e atividade antioxidante. A andlise estatistica foi realizada no software

Origin. As demais respostas foram analisadas descritivamente.
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5 RESULTADOS E DISCUSSAO

5.1 CARACTERIZACAO DO OLEO ESSENCIAL E EXTRATO RICO EM COMPOSTOS
FENOLICOS

A andlise do perfil de compostos volateis do EO de alecrim revelou uma diversidade de
constituintes, cada um contribuindo de forma unica para suas propriedades terapéuticas e
sensoriais. Os principais compostos identificados incluem 1,8-cineol, canfora, borneol, o-
terpineol, B-pineno, cumeno, limoneno, linalol e cariofileno. O 1,8-cineol, também conhecido
como eucaliptol, ¢ reconhecido por suas propriedades expectorantes e descongestionantes,
comumente utilizado em tratamentos respiratorios (Kessler et al., 2022). A cromatografia
gasosa acoplada ao detector de ionizagdo de chama revelou que o conteudo de eucaliptol no EO
foi de 58,2 g/100 g, confirmando sua predomindncia na composi¢ao do 6leo.

A canfora e o borneol sdo conhecidos por suas propriedades analgésicas e
antimicrobianas, enquanto o a-terpineol ¢ valorizado por suas propriedades antioxidantes e
antifungicas (Amani et al., 2022; Ban et al., 2016; Mezza et al., 2018; Ribeiro-Santos et al.,
2015). A presenca dos compostos volateis confere ao EO de alecrim suas propriedades
terapéuticas, incluindo agdo antioxidante, anti-inflamatoria, antimicrobiana e analgésica. Essas
propriedades tém sido exploradas em varias aplicagdes, incluindo tratamentos medicinais,
cosméticos e produtos alimenticios (Andrade, J. M. et al., 2018; Kontogianni et al., 2022). Um
ponto importante que deve ser ressaltado ¢ que a qualidade do EO de alecrim pode variar
significativamente dependendo de fatores como a regido de cultivo, o método de extragdo e o
armazenamento. Portanto, ¢ essencial realizar andlises detalhadas do perfil de compostos
volateis para garantir a autenticidade e a eficacia do produto final.

A analise de TPC, FRAP e TEAC foi realizada para o EO. O contetido total de fendis
foi de 5075+906 mg AGE/mL, FRAP foi de 32+1 umol TE/mL e TEAC foi de 14,2+0,8 pmol
TE/mL.

Em relagdo ao AE, a quantificagdo de compostos fendlicos totais foi de 4089+174 mg
AGE/mL. Determinar o contetido fenolico no alecrim ¢ de grande importancia devido ao
potencial antioxidante desses compostos e seus possiveis efeitos benéficos sobre a satde
humana. Nesse sentido, o resultado obtido nesta pesquisa revelou um conteudo significativo de
compostos fenodlicos no AE de alecrim, corroborando estudos anteriores que destacam sua
riqueza nesses compostos (Oreopoulou et al., 2024; Pizani et al., 2024). A concentracao de

compostos fenodlicos encontrada no alecrim sugere sua relevancia como fonte natural desses
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antioxidantes. Compostos fenolicos como acido rosmarinico, acido cafeico e derivados de
flavonoides, conhecidos por suas propriedades antioxidantes, anti-inflamatorias e
neuroprotetoras, entre outras, sao os principais fenolicos encontrados em extratos de alecrim,
conforme relatado na literatura (Ayyildiz; Pelvan; Karadeniz, 2024; Irakli et al., 2023). FRAP
e TEAC conduzidos para o extrato mostraram um valor de 45,2+0,6 umol TE/mL e 35,0+0,4

umol TE/mL, respectivamente.

5.2 PRODUCAO DE FILMES DE CMC

As quantidades de AE e EO variaram dependendo da formulagdo, a concentracdo do
agente estruturante e plasticizante permaneceram constantes entre as formulagdes. A Tabela 1
apresentou detalhadamente a composicao final dos filmes.

A Figura 3 apresenta o resultado do método de casting para as quatro formulagdes. Os
filmes apresentaram diferengas qualitativas na coloracdo dependendo da sua formulagao,
porém, todos apresentaram caracteristicas estruturais similares como facil desmoldagem,

auséncia de rachaduras e flexibilidade.

5.3 CARACTERIZACAO DOS FILMES

5.3.1 Espessura

A determinagdo da espessura de filmes comestiveis ¢ um passo importante na
caracterizacdo desses materiais, pois influencia diretamente suas propriedades fisicas,
especialmente as propriedades mecanicas e de barreira. Os resultados da espessura dos filmes
foram representados pela Figura 2. Os resultados deste estudo indicaram que a incorporacao de

EO e AE de alecrim influenciou significativamente (p-valor<0,05) na espessura do filme.
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Figura 2 — Espessura para cada formulacdo do filme
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Fonte: Autor (2024).

A analise da Fig.2 sugere que a adigdo de EO e AE aumentou a espessura do filme em
comparagdo com o filme de CMC. Este aumento est4 relacionado com a maior quantidade de
matéria na formulacdo do filme, e ainda, a habilidade do EO de interagir com a cadeia
polimérica, alterando a integridade da matriz, e consequentemente, aumentando a espessura

(Abedi; Sayadi; Oliyaei, 2024; Bhatia; Al-Harrasi, et al., 2024; Phuong et al., 2023).
5.3.2 Morfologia

A analise da morfologia das amostras foi realizada por meio da técnica de MEV, a qual
¢ empregada para observar a microestrutura dos filmes, incluindo caracteristicas como tamanho
e distribuicdo de rachaduras e poros, além de outros aspectos da superficie. Esta técnica
analitica ¢ capaz de elucidar propriedades dos filmes como elasticidade, permeabilidade ¢ a
resisténcia (Bhatia; Abbas Shah, ef al., 2024). A Figura 3 ilustra a aparéncia dos filmes e os
resultados da andlise MEV, exibindo a se¢do transversal e a superficie de cada filme em uma

escala de 20 pm e Mag = 1000 x.
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Figura 3 — Aparéncia visual e morfologia da superficie e se¢do transversal para cada formulac¢ao
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Fonte: Autor (2024).

A Figura 3 ainda ilustra a andlise da superficie por MEV de cada formulagao de filme.

O filme de sigla CMC exibiu as caracteristicas mais homogéneas tanto na superficie quanto na

secdo transversal, mostrando minimas deformidades e vazios em comparagdo com 0s outros

filmes, consistente com estudos anteriores (Dashipour et al., 2014; Ebrahimi ef al., 2018). Por

outro lado, o filme de CMC/EO mostrou menos deformidades em comparacdo com o CMC/AE

devido a remocgdo de impurezas sélidas durante o processo de hidrodestilagao, resultando em

uma superficie mais homogénea. No entanto, foi observada a presenca de vazios maiores no

filme CMC/EOQO, provavelmente causada pela coalescéncia de algumas goticulas do EO de

alecrim na emulsdo formadora de filme durante a secagem do filme, resultando em gotas

maiores na superficie e ligeiro aumento da fragilidade da matriz (Ma et al., 2016; Song; Zuo;
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Chen, 2018; Zhou, Y. et al., 2021). O filme de CMC/EQO também exibiu vazios maiores, em
menor quantidade, na se¢do transversal. Em contraste, o filme de CMC/AE apresentou uma
superficie heterogénea com deformidades como bolhas e regides possivelmente contendo
compostos cristalizados ou microparticulas que passaram pelo processo de filtragdo do AE
(Erken et al., 2022; Nadira et al., 2022). A andlise da secdo transversal revelou vazios
resultantes da evaporagdo de compostos fendlicos durante a secagem ou da natureza reologica
da matriz, potencialmente impactando a RT e as propriedades mecanicas do filme. No entanto,
o filme de CMC/AE apresentou numerosas, porém pequenas, deformidades, mas uma sec¢ao
transversal consistente e sem fissuras. Por fim, o filme de CMC/EO/AE apresentou
caracteristicas intermediarias entre os filmes de CMC/EO ¢ CMC/AE, com vazios tanto na
superficie quanto nas visualizagdes transversais, menores do que no CMC/AE e maiores do que
nos filmes de CMC/EQO, com volumes de vazio menores do que ambos. No geral, todos os
filmes apresentaram uma matriz consistente com propriedades estruturais de polimeros, com
algumas heterogeneidades de baixas amplitudes e regides contendo pequenos granulos. Esses

achados sugerem a aplica¢cdo bem-sucedida da técnica de casting e a formulagao dos filmes.

5.3.3 Compostos fenolicos totais

A determinag@o do TPC nos diferentes filmes de CMC foi conduzida. A Figura 4 mostra

os resultados obtidos.

Figura 4 — Compostos fenodlicos totais para cada formulacao do filme
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Os valores para TPC estdo diretamente relacionados a adi¢cdo do AE rico em compostos
fendlicos, como previamente quantificado. Estudos anteriores sobre a adicao de extrato de casca
de roma a filmes feitos a partir de feijdo-mungo mostraram comportamento semelhante em
relagdo ao aumento no TPC com a adi¢do de extrato rico em compostos fendlicos (Moghadam

et al., 2020).

5.3.4 Cor e opacidade

A Tabela 2 apresenta os parametros L, a, b e a opacidade para as diferentes formulagdes
dos filmes. Uma diferenga significativa (p-valor<0,05) foi observada no indice de
amarelamento para os filmes incorporados com EA. Esta diferenga esta diretamente associada
com a cor dos compostos fenolicos primarios presentes, como quantificado anteriormente pelo

TPC.

Tabela 2 — ParAmetros de cor e opacidade para os diferentes filmes

Filme L a b 1A Opacidade
CMC 90,18+0,25  2,21+0,05 -4,38+0,42 -1,25+0,67 0,74
CMC/EO 89,27+0,41 1,90+0,13 -0,83+0,24 -1,33+0,38 2,12
CMC/AE 65,85+0,62  9,94+0,36 13,95+0,87  91,62+2,73 1,72
CMC/EO/AE  60,72+2,50  13,95+£1,27  42,76+£2,08  100,86+8,90 2,39

Fonte: Autor (2024).

A diminui¢do na luminosidade seguida pelo aumento na opacidade dos filmes apds a
incorporacdo de AE e EO foi esperada, dado que os compostos fenolicos dentro da matriz
aumentam a absor¢ao de luz e contribuem para a coloracao das plantas (Andrade, M. A. et al.,
2018). Este aumento na opacidade pode ser um problema para o consumidor final, pois
compromete a visibilidade e a coloragdo original dos produtos alimenticios (Lan et al., 2021).
Apesar disso, esses filmes podem ser adequados para o transporte e armazenamento de produtos
alimenticios ou farmacéuticos, onde a preservacdo ¢ o objetivo principal e as caracteristicas
visuais sa0 menos importantes.

Por outro lado, os filmes que incorporam apenas o EO ndo mostraram diferencas
significativas (p-valor>0,05) em comparagio com o CMC em termos de Indice de

Amarelamento (IA) e opacidade, indicando sua aplicabilidade para consumidores finais sem



37

implicar na visibilidade do produto, a0 mesmo tempo em que retém as propriedades
antioxidantes e antimicrobianas dos compostos fenolicos. Assim, os filmes que contém AE e
EO devem ser direcionados para diferentes propositos, cada um com sua propria importancia:
AE, apesar de reduzir a visibilidade do produto, oferece capacidades antioxidantes e de
conservagao superiores em comparagdo com o EO isoladamente. Por outro lado, o EO mantém

as caracteristicas visuais e fornece atividade antioxidante menor.
5.3.5 Transmissio de luz

Os perfis de transmitancia de luz demonstram o comportamento dos filmes quando
expostos a diferentes comprimentos de onda: ultravioleta, espectro visivel e infravermelho,

como mostrado na Fig. 5.

Figura 5 — Transmitancia para cada formulacdo dos filmes
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Fonte: Autor (2024).

A partir da andlise da Fig. 5 foi possivel observar um comportamento semelhante entre
os filmes que contém AE, com uma maior absor¢ao de radiacao no espectro ultravioleta. Isso €

atribuido a capacidade de absor¢ao desses comprimentos de onda pelos compostos fenodlicos,
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que sdo abundantes no extrato. Nas plantas, essa caracteristica previne danos causados pela
radiagdo solar (Andrade, M. A. et al., 2018). Tal caracteristica permite que esses filmes sejam
adequados para produtos alimenticios ou farmacéuticos sensiveis a UV, conforme apoiado pelos
resultados obtidos sobre a coloragdo. Esses filmes oferecem maior estabilidade durante o
transporte e preservacao desses produtos, prevenindo danos induzidos pela radiacdo e
prolongando sua vida 1til, a0 mesmo tempo em que fornecem a capacidade antioxidante desses
compostos aos alimentos. Por outro lado, o CMC/EQO absorveu uma quantidade menor de
radiacao UV, ligada a uma menor concentragdo de compostos fendlicos. A dispersao da luz
pelas particulas de 6leo € o principal fator responsavel por essa caracteristica. Isso demonstra
que, ainda em alinhamento com os resultados de coloragdo, o CMC/EO exibe caracteristicas
superiores para uso direto pelo consumidor, pois tem menos exposi¢ao a luz UV e, entre isso,
sua coloracdo e transparéncia ajudam na visibilidade do produto alimenticio embalado (da
Rocha et al., 2018; Zhou, Y. et al., 2021). Por fim, o filme de CMC exibiu caracteristicas
consistentes com aquelas encontradas na literatura, com uma transmitancia acima de 80% na

luz visivel.

5.3.6 Difracao de raios-X

A Figura 6 ilustra os perfis de DRX das quatro formulagdes de filmes. Esta andlise ¢
uma técnica poderosa usada para avaliar o arranjo atobmico ou molecular estrutural de materiais,
fornecendo informacdes sobre suas propriedades (Marangoni Jinior ef al., 2022). Os materiais
cristalinos apresentam um arranjo atobmico molecular regular e ordenado, resultando em picos
nitidos e bem definidos. (Bhatia; Al-Harrasi, et al., 2024). Fica evidente a partir dos dados que
todos os filmes exibem um Unico pico semicristalino caracteristico semelhantes em 20 = 21 °,
indicando uma natureza amorfa com picos cristalinos mal discerniveis. O comportamento
consistente observado em todos os filmes sugere que a introdug¢do de compostos fendlicos nao
induz alteragdes significativas nas caracteristicas amorfas (Santana et al., 2024). Entretanto, ¢
possivel observar uma diminui¢do de intensidade no pico apresentado para os filmes contendo
AE, demonstrando uma diminui¢cdo na cristalinidade destes filmes. Resultados estes em

concordancia com a literatura (Nayak et al., 2024; Toro-Marquez; Merino; Gutiérrez, 2018).
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Figura 6 — Difracao de raios-X para todas as formulagdes dos filmes
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5.3.7 Espectroscopia de FTIR

A andlise de FTIR ¢ empregada para investigar os grupos funcionais presentes em cada
componente, bem como suas intera¢des dentro da matriz do filme. Quando a técnica de casting
¢ aplicada corretamente, € esperado que o perfil de cada filme possa refletir os distintos grupos
funcionais de cada substancia individualmente, juntamente com as interagdes intramoleculares

entre os compostos envolvidos. A Figura 7 ilustra as diferencas entre os componentes.



40

Figura 7 — FTIR para os componentes e para os filmes
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"¢ identificada,

Para o glicerol puro, uma banda de absor¢do ampla em 3260 cm’
correspondendo ao alongamento O-H do grupo alcool. As bandas em 2930 e 2878 cm’! sdo
atribuidas ao alongamento das ligagcdes C-H. O dobramento do grupo -OH ¢ caracterizado pela
banda em 1653 cm™. A banda em 1418 cm™! esta associada a deformagio angular de -CH>,
enquanto as bandas em 1109 e 1030 cm™! representam o alongamento das ligagdes C-O em
alcoois secunddrios e primarios (Custodio et al., 2022; Gabhane; Kumar; Sarma, 2020;
Jutrzenka Trzebiatowska et al., 2018; Nasir; Mirus; Ismail, 2017; Tarique; Sapuan; Khalina,
2021).

1

Para o Tween 80®, os picos em 2915 e 2860 cm™ se destacam, representando as

vibragdes de alongamento de CHz e CHa, respectivamente. Além disso, a banda em 1735 cm™

1

¢ caracteristica do alongamento de C=O. Finalmente, a banda em 1092 cm™ caracteriza as

ligagcdes C-O-C (Hillgren; Lindgren; Alden, 2002; Khan et al., 2011; Pramod ef al., 2015).
Para o AE, a banda inicial entre 3380 e 3200 cm™' é caracteristica dos grupos hidroxila
dos compostos fenélicos. O pico em 1630 cm! representa o alongamento do grupo C=0, ¢ o

1

pico final em 618 cm™ significa o alongamento das ligagdes C-O, juntamente com o
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dobramento fora do plano para a simetria de grupos hidroxila saturados, terciarios e secundarios
(Dzimitrowicz et al., 2019; Ghaedi et al., 2015).

No EO, bandas-chave indicativas de 1,8-cineol foram observadas em 1373, 1213, 1079,
984 ¢ 842 cm’!. A vibragdo perto de 2930 cm™! representa o grupo hidroxila dos compostos
fenolicos (Garcia et al., 2016).

A analise dos espectros dos filmes indica picos de banda consistentes, com variagdes
minimas na amplitude. O filme CMC mostrou um deslocamento maior na banda perto de 3284
cm’!, devido a sua maior concentragdo de glicerol na composicio, sugerindo um potencial para
maior permeabilidade a vapor de agua e solubilidade em comparagdo com os outros filmes. A
incorporacdo de EO levou a uma diminuicdo na amplitude da banda perto de 3284 cm,
indicando uma redu¢do no alongamento do grupo -OH tipico dos alcoois. Isso ¢ apoiado por
um ligeiro aumento no deslocamento da banda em 1030 cm!, refletindo o alongamento das
cadeias de -CH> e um aumento nas interagdes ndo polares (Bhatia; Al-Harrasi; et al., 2024).
Um comportamento semelhante foi observado com menor extensdo no CMC/AE, atribuido a
interacao entre as cadeias de compostos fendlicos presentes, também resultando em um

I estabelece as

aumento na banda de 1030 cm™'. A observagdo de um novo pico em 1590 cm’
interagdes de ligacao de hidrogénio entre os constituintes do filme (Seyedzadeh-Hashemi et al.,
2023).

Em suma, a andlise de FTIR indica a incorporagdao bem-sucedida de compostos na
matriz, sugerindo a efetividade da técnica de casting para todos os filmes, revelando bandas de

ligagdes intermoleculares dos compostos individuais e suas interagdes uns com 0s outros

(Bhatia et al., 2023; Lan et al., 2021).

5.3.8 Solubilidade

Para filmes destinados a aplicagdes de embalagem de alimentos, a solubilidade ¢ um
fator crucial a ser analisado juntamente com a PVA, pois reflete a resisténcia do filme a agua.
Portanto, o objetivo ¢ alcangar um filme com solubilidade minima (da Rocha et al., 2018).
Polissacarideos comumente utilizados em formulag¢des de filmes apresentam carater hidrofilico,
levando a um maior valor de solubilidade. Para reduzir seu valor, € possivel considerar aumentar
a quantidade de glicerol na formulacdo e incorporar compostos hidrofobicos, como EO e
compostos fendlicos (Ekrami; Emam-Djomeh, 2014; Erken et al., 2022). A Fig. 8§ mostra a

diferenga entre as formulagdes dos filmes.
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Figura 8 — Solubilidade de todas as formulag¢des dos filmes
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Neste estudo, foi observado uma diminui¢ao na solubilidade nos filmes de CMC/AE e
CMC/EO/AE, atribuida a natureza hidrofobica dos compostos fenolicos, que interagiram com
os grupos hidroxila (p-valor < 0,05). Apesar do EO ser um componente hidrofébico, sua adi¢ao
na matriz filmogénica causou uma heterogeneidade e presenga de bolhas em sua superficie,
evidenciados pela andlise MEV, enfraquecendo assim a estrutura e fazendo com que as

moléculas de agua se difundissem facilmente pelo filme (Liu et al., 2023)
5.3.9 Permeabilidade ao vapor d’agua

A absor¢do de umidade entre os alimentos e o ambiente pode reduzir a vida 1til dos
produtos alimenticios através de varios mecanismos de deterioragdo envolvendo mudancas
fisicas, quimicas e microbioldgicas. Consequentemente, um filme biopolimérico projetado para
aplicacdes alimenticias com menor PVA pode prolongar a vida util dos alimentos protegidos ou
armazenados (Ekrami; Emam-Djomeh, 2014).

Devido a natureza hidrofilica do AE e a natureza lipofilica do EO, espera-se que a
umidade seja retida na superficie do filme (Erken ef al., 2022). Algumas pesquisas relataram
em seus estudos que as propriedades de barreira ao vapor de dgua dependem do numero de

ligagdes polares disponiveis (-OH), e a natureza fenolica do extrato que contém ligagdes de
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hidrogénio, resultando em propriedades de barreira ao vapor de 4gua ainda menores (Lan et al.,
2021).

A Fig.9 mostrou que a PVA aumentou a medida que a formulagdo mudou. A PVA foi
distinta entre os grupos CMC - CMC/EO e CMC - CMC/EO/AE, (p-valor < 0,05). A menor
permeabilidade foi do filme de CMC, sendo 0,681+0,022 g.mm/m*hkPa. A maior
permeabilidade foi do CMC/EQ, sendo 1,439+0,136 g.mm/m?.h.kPa, o que poderia ser apoiado
pela analise de MEV que mostra furos e microporos na estrutura deste filme, permitindo a
difusdo das moléculas de agua (Valizadeh et al., 2019). O CMC/AE mostrou uma PVA de
1,053+0,019 g.mm/m>.h.kPa e 0o CMC/EO/AE de 0,752+0,105 g.mm/m?.h.kPa.

Figura 9 — Permeabilidade ao vapor d’agua para as diferentes formulagdes dos filmes
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Fonte: Autor (2024).

5.3.10 TGA

A TGA ¢ essencial para entender a estabilidade térmica dos filmes produzidos, bem
como o comportamento do filme quando exposto a variagdes de temperatura, que podem
ocorrer durante o armazenamento e transporte de produtos. Ao analisar esses dados, € possivel
inferir qual filme tem melhor tolerancia a variagdo térmica, indicando ligagdes intermoleculares

mais fortes.
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A Figura 10 ilustra o perfil de decomposicao térmica do p6 de CMC. Tipicamente, a
degradagdo térmica de polissacarideos envolve dois fenomenos: a liberagdo de moléculas de
agua da estrutura polimérica, seguida pela quebra de cadeias e decomposi¢ao (Gheribi et al.,
2018). Observa-se que o primeiro passo de perda de massa, ocorrendo entre 30 °C e 170 °C, ¢
caracteristico da vaporiza¢do de dgua ligada a matriz, representando 20 % da perda de massa
total, de acordo com a literatura. O segundo passo, entre 170 °C e 320 °C, ¢ marcado pela
decomposi¢do do CMC em COz2, contribuindo com 36 % da perda de massa (El-Sayed et al.,
2011).
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Figura 10 — Perfis de estabilidade térmica para o CMC em po e as diferentes formulagdes

dos filmes
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A Figura 10 ainda ilustra a degradacdo térmica de todas as formulagdes de filmes. Em

todos os casos, a primeira etapa de decomposi¢@o ocorreu entre 30 °C e 150 °C, com um efeito

mais pronunciado em filmes contendo compostos volateis, como CMC/EO, CMCAE e

CMC/EO/AE. Entre esses, uma mudanga significativa ¢ observada no filme com AE em

comparagdo com os outros, devido a volatilizagdo de compostos bioativos como carnosol e
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acido carnosdéico (Cordeiro et al., 2012; Zhou, W. et al., 2021). Além disso, filmes contendo
compostos fenodlicos exibem um pico distinto entre 115 °C e 320 °C, indicando a volatilizagao
desses compostos.

Para os filmes CMC/EO e CMC/EO/AE, que incluem glicerol ¢ Tween 80® em sua
composicdo, a volatilizagdo desses compostos ¢ observada entre 150 °C e 360 °C, como
evidenciado pela analise da éarea integral sob a curva de taxa de decomposicao de massa nesse
intervalo, particularmente pronunciada no filme CMC/EO/AE devido ao seu maior contetdo
de compostos volateis.

De 360 °C a 600 °C, ocorre a decomposi¢ao da matriz polimérica, uma etapa semelhante
para todos os filmes, exceto para o CMC, que exibiu menor degradagao térmica em comparacao
com os outros, possivelmente devido a interagdes mais fracas entre as cadeias de carbono, como
evidenciado pela andlise de FTIR. Os grupos hidroxila presentes em filmes com compostos
fendlicos contribuiram para uma maior estabilidade térmica da matriz em altas temperaturas
(Xue et al., 2019).

Por outro lado, os filmes CMC/AE, CMC/EO, CMC/EO/AE mostraram uma taxa de
perda de massa mais alta em temperaturas mais baixas, levando a uma menor estabilidade
térmica em temperaturas mais brandas, sugerindo que a refrigeracdo possa ser necessaria para
a aplicagcdo oOtima desses filmes. Os valores finais de decomposi¢cdo térmica ndo mostraram

diferencas significativas (p-valor > 0,05).

5.3.11 Propriedades mecinicas

As propriedades mecanicas desempenham um papel crucial na avaliacao da integridade
estrutural e do desempenho dos filmes. Entre essas propriedades, a RT se destaca como uma
medida critica, representando a forca méxima por unidade de 4rea que um filme pode suportar
antes de romper. Esse parametro ¢ fundamental na avaliagdo da resisténcia do filme a forcas e

tensdes externas. A Figura 11 mostra a diferenga de RT para os filmes.
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Figura 11 — Resisténcia a tragdo para os diferentes filmes
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Fonte: Autor (2024).

AR ¢ outra propriedade mecanica essencial que fornece informacdes sobre a ductilidade
e flexibilidade do filme. E definido como a razdo entre a extensdo do material no ponto de
ruptura e seu comprimento original. Um alongamento maior na quebra indica um material mais
flexivel e “esticavel”, o que pode ser vantajoso em aplicacdes que exigem resisténcia e

capacidade de deformagdo. A Figura 12 apresenta os valores de AR para os diferentes filmes.
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Figura 12 — Alongamento na ruptura para os filmes
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As diferencas nas formulagdes de filmes ndo impactaram os valores da propriedade de
RT (p-valor > 0,05). O filme CMC/EO/AE exibiu o menor valor de RT, seguido pelo CMC/AE,
CMC/EO, e o maior valor foi registrado para o filme CMC em. Embora ndo tenham sido
observadas diferengas significativas, a reducdo nos valores de RT pode ser atribuida a
incorporagdo de EA no filme, que contém compostos hidrofobicos como flavonoides, acidos
fenolicos e ésteres. Quando esses compostos sdo incorporados na matriz do filme, podem levar
a uma diminuic¢ao nas intera¢des intermoleculares das cadeias poliméricas (Eskandarinia et al.,
2018; Marangoni Junior et al., 2022; Pastor et al., 2010) .

O AR exibiu valores distintos entre os filmes CMC ¢ CMC/EO, bem como entre
CMC/EO e CMC/EO/AE (p-valor < 0,05). O maior valor nesta analise foi registrado para o
filme CMC/EOQ, seguido pelo CMC/EO/AE, CMC/AE e CMC. Esses achados sugerem que o
OE influencia essa propriedade mecanica devido ao seu efeito plastificante no filme,
promovendo o movimento das cadeias poliméricas e aumentando a flexibilidade do filme
(Kavoosi et al., 2014; Zhang et al., 2020; Zhou, W. et al., 2021).

Sobre o Mddulo de elasticidade, ndo houve diferencas significativas (p-valor > 0,05)
entre CMC - CMC/EO e CMC/AE - CMC/EO/AE, mas CMC/EO/AE mostrou o menor valor

para essa andlise, indicando que tinha mais flexibilidade ou menos rigidez sob as forgas. Isso
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pode ser explicado pelas interagdes entre os compostos fendlicos e a matriz biopolimérica, que
poderiam criar novas ligagdes, melhorando a estrutura de coesa (Bocker; Silva, 2024). A Figura

13 apresenta os valores do modulo de elasticidade.

Figura 13 — Moédulo de elasticidade para os filmes
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5.3.12 Analises antioxidantes

O impacto da adi¢do de EO e AE nos filmes de CMC foi estudado por meio dos ensaios
de atividade antioxidante utilizando as técnicas FRAP e TEAC. Os resultados estdo

apresentados nas Figuras 14 (a) e (b).
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Figura 14 — Resultado dos ensaios de atividade antioxidante FRAP (a) e TEAC (b) para os

diferentes filmes
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Os resultados do FRAP ndo apresentaram diferenca significativa (p-valor > 0,05) entre
o filme CMC e CMC/EQO, enquanto isso, para os filmes com extrato, os valores foram
aproximadamente 300 vezes maiores (p-valor < 0,05).

A anélise TEAC apresentou um comportamento semelhante ao FRAP, com os valores
para os filmes de CMC e CMC/EO mostrando nenhuma diferenga significativa. Por outro lado,
os valores para os filmes com extrato foram aproximadamente 7 vezes maiores.

Os valores obtidos nas analises antioxidantes estao diretamente relacionados aos valores
obtidos no TPC. Quando a concentrag¢do de extrato rico em compostos fenolicos ¢ aumentada,
os valores obtidos sdo maiores, o que pode ser explicado pela funcionalidade doadora de
hidrogénio dos fendlicos, conferindo atividade antioxidante ao filme (Akhter; Masoodi; Wani,
2024; Pineros-Hernandez et al., 2017). A presenca de ativos antioxidantes nos filmes confirma

a possibilidade de sua aplicagdo para prolongar a vida util dos produtos alimenticios (Alloh et
al., 2024)
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6 CONCLUSAO

A pesquisa e desenvolvimento de filmes biodegradaveis comestiveis estdo em ascensao
para contornar e reduzir a poluicao, especialmente de plasticos derivados de petroleo. Neste
contexto, biopolimeros como polissacarideos, lipideos e proteinas destacam-se na literatura
cientifica devido ao seu potencial de substitui¢do de plasticos sintéticos. As caracteristicas e
propriedades tecnologicas destes filmes pode ser melhorada por meio da adigao de compostos
bioativos a formulacao do filme, tais como o EO ¢ o AE do alecrim.

A andlise dos compostos presentes no EO de alecrim revelou bioativos conhecidos por
suas propriedades antimicrobianas, antioxidantes e anti-inflamatorias. Estas propriedades sao
em grande parte atribuidas aos compostos fendlicos cujas concentragdes foram de 5075+906
mg AGE/mL e 4089+173 mg AGE/mL, para o EO e AE, respectivamente. Além disso a
propriedade antioxidante destes componentes foi determinada através dos ensaios FRAP e
TEAC obtendo valores de 31.53+1.08 pmol TE/mL e 14.242+0.761 umol TE/mL, para o EO e
45.156+0.625 pumol TE/mL e 35.010+0.370 umol TE/mL, para o AE.

Para os filmes formulados, a espessura obtida demonstrou ser diretamente influenciada
pela adi¢do dos componentes, aumentando conforme houve a incorporacdo, no entanto, todos
proximos de 0,15 mm. A visualizagdo da microestrutura revelou um filme homogéneo sem a
presenca de rachaduras, entretanto o filme contendo EO de alecrim demonstrou a presenca de
espacos vazios e bolhas.

A andlise de propriedades Opticas e de coloragdo demonstrou que os filmes com AE em
sua composi¢cdo apresentaram um indice de amarelamento significantemente maior em
comparagao ao filme contendo somente EO. Além disso, os filmes com extrato apresentaram
propriedades de barreira contra UV, bloqueando consideravel faixa desta regido, enquanto os
filmes contendo 6leo bloquearam somente uma parcela do espectro.

As analises de FTIR e DRX demonstraram a boa incorporacdao dos componentes do
filme, com picos caracteristicos de polissacarideos intensificados pelos compostos fendlicos
presentes no extrato e no 6leo, além de uma estrutura amorfa. A solubilidade dos filmes foi
distinta entre os filmes que continham somente 6leo e o AE, sendo 100 % soluvel e cerca de 50
% soluvel, respectivamente. Em contrapartida a permeabilidade a vapor d’agua para os filmes
contendo 6leo foi significantemente maior. O perfil térmico de degradacdo apresentou pico de
decomposi¢ao proximo ao do CMC puro, inferindo que a incorporagao tanto de extrato quanto

de 6leo nao alterou o perfil de degradacao térmica.
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As propriedades mecanicas revelaram que a adi¢do de EO aumentou as propriedades de
AR, cerca de 45 %, enquanto os demais ficaram em torno de 20 %, e o mddulo de Young foi
proximo aos valores previamente reportados na literatura para filmes de CMC. Os filmes
suportaram tensdes de 1,5 MPa, reforcando suas propriedades plésticas e de resisténcia
mecanica. Por fim as analises de compostos fendlicos totais e antioxidantes demonstraram que
mesmo apds o casting os filmes permaneceram com atividade antioxidante significativa.

Em resumo, os resultados confirmam que a matriz de CMC foi capaz de incorporar tanto
a fracdo hidrofilica quanto a hidrofébicas resultantes do processo de extragdao do EO de alecrim.
Apesar de apresentarem uma coloracdo mais escura, os filmes produzidos podem ser
amplamente aplicados para armazenagem pods-colheita e condicionamento de alimentos desde
o transporte até o consumidor. Seus beneficios vao além da contribuicdo para o aumento da
vida 1til e preservagdo da integridade de alimentos, mas também auxiliam a reduzir os
potenciais impactos ambientais ao utilizar um subproduto que seria descartado. Por fim, os
filmes desenvolvidos nesta pesquisa podem ser empregados como carreadores eficazes de

compostos ativos e como materiais de embalagens bioativas comestiveis.
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