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Resumo

Com o intuito de reduzir o aumento exponencial das quantidades de residuos
solidos geradas pela intensificacdo das atividades humanas, a Lei N° 12.305/10, que
institui a Politica Nacional de Residuos Sdlidos, incentiva o desenvolvimento de materiais
biodegradaveis e a possibilidade da utilizacdo destes em substituicAo de matérias
oriundas de fontes minerais. O presente trabalho apresenta como o principal objetivo
produzir biofilmes poliméricos a partir de amido industrial com aplicacdo da quitosana,
testando sua biodegradabilidade e sua resisténcia a tensao de ruptura, visando substituir
os polimeros ndo biodegradaveis. Para a coleta de dados foram necessarios materiais e
reagentes especificos para a producao da solucéo filmogénica de amido (12,5% m/V), das
suspensodes filmogénicas de quitosana (1%, 1,5% e 2% m/V), dos filmes de amido/glicerol
(A/G), de quitosana (Q) e das blendas de amido/quitosana (A/Q), além de disponibilidade
de um dinambmetro para a realizacdo dos testes de resisténcia e uma jardineira para 0s
testes de biodegradabilidade. Entre os doze filmes poliméricos obtidos finais, os filmes
Ago/Q € AlGioy Se destacaram nos testes de resisténcia a tensao de ruptura e
biodegradabilidade, respectivamente, apresentando melhores resultados. Com os dados
obtidos pode-se ressaltar que o objetivo foi alcancado ao obter polimeros com valores de
tensdo e coeficiente de biodegradabilidade superior ao do polietileno, permitindo assim a
possivel substituicdo de polimeros nao biodegradaveis reduzindo a quantidade excessiva

de residuos néo biodegradaveis.
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Abstract

In order to reduce the exponential increase in the amount of solid waste generated
by the intensification of human activities, Law No. 12,305/10, establishing the National
Policy on Solid Waste, intensifies the development of biodegradable materials and the

possibility of using these in place materials derived from mineral sources. The present



work as the main purpose of producing polymeric biofilms from industrial starch with
application of chitosan, testing its biodegradability and its rupture tension resistance, for
replacing non-biodegradable polymers. For data collection, it took specific materials and
reagents for the production of starch film solution (12,5% m/v), the flmogenic suspensions
of chitosan (1%, 1,5% and 2% m/V), of starch films/ glycerol (A/G), chitosan (Q) and starch
blends/chitosan (A/Q), and availability of a dynamometer for performing resistance test
and a bib for testing biodegradability. Among the twelve polymeric films obtained final, the
Agoe/Q and A/Gioy Stood out resistance testing the rupture tension and biodegradability
respectively, showing better results. With the obtained data can be noted that the objective
was achieved to obtain polymers with rupture tension values and biodegradability
coefficient higher than that of polyethylene, thus allowing the possible replacement of non-

biodegradable polymers reducing the excessive amount of non biodegradable wastes.

Keywords: industrial starch; blends; polymeric films; biodegradable polymer; resistant
polymer; chitosan.



1. Introducéao

O crescente acumulo de lixo néo
biodegradavel, aliado as dificuldades de
reciclagem da maioria das embalagens
sintéticas, sdo uns dos grandes problemas
ambientais atuais.

Para minimizar este problema, uma
das opg¢bes € o0 desenvolvimento de
polimeros biodegradaveis, dentre eles, o
amido e a quitosana vem sendo propostos
como matérias-primas formadoras de filmes
com futuro promissor.

O plastico € um polimero — material
obtido pela juncdo de moléculas menores
denominadas monbémeros, interligadas
guimicamente. (MANSOR, M. T. C., et. al.,
2014).

As misturas entre dois ou mais
polimeros, sem que ocorram reacdes
quimicas entre eles sdo chamadas de
blendas (WORK et al., 2004). Seus
componentes sao escolhidos de forma a
potencializar as propriedades de um
polimero ou compensar a deficiéncia de
outros.

Dentre os polimeros existentes para
a formacao de filmes poliméricos, destaca-
se o amido, um polissacarideo formado por
amilopectina e amilose (Figura 1) que
apresenta boas caracteristicas flmogénicas.
(GONTARD et al., 1993).
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Figura 1 — Representacédo da estrutura do amido

Como os filmes de amido s&o
geralmente quebradicos e solaveis em
agua, requerem o melhoramento de suas
propriedades através da adicdo de
plastificantes ou de outras moléculas
poliméricas (PELISSARI et al.; 2009).

A IUPAC definiu um plastificante como
uma substancia incorporada em um material
com o intuito de melhorar sua flexibilidade e
funcionalidade. Estas substancias reduzem
a tensdo de deformacdo, dureza,
viscosidade ao mesmo tempo em que
aumentam a flexibilidade da cadeia do
polimero e sua resisténcia a fratura.
(VIEIRA et al,2011)

Varios tipos de materiais
plastificantes podem ser adicionados aos
filmes, como os oligossacarideos, lipidios,
surfactantes e os polidis (glicerol, sorbitol,
eritritol).

Dentre esses, os polidis sdo 0os mais
utilizados para filmes de polissacarideos e
aumentam a flexibilidade provavelmente
pela reducdo das interagcbes polimero-
polimero, tornando o manuseio do filme
mais facil (ABDORREZA; CHENG; KARIN,

2011).



A quitosana é um dos polimeros mais
abundantes na natureza, ap6s a celulose.
Este material € composto por unidades de
2-acetamida-2-desoxi-D-glicose de quitina e
de 2-amino-2-desoxi-D-glicose de quitina
(Figura 2) obtida pela desacetilagéo parcial
da quitina encontrada na concha de
crusticeos como camardo, lagosta e
caranguejo. A quitosana apresenta alta
capacidade de absorcdo de agua,
biocompatibilidade, biodegradabilidade e

baixa toxicidade (SIGNINI E FILHO, 2001).

Figura 2 - Representacao estrutural da quitosana

O seu uso na formacgéo de blendas
com o amido tem se mostrado atrativo, uma
vez que o carater policatibnico da quitosana
promove a interagdo com as cargas opostas
do amido tornando o filme mais
homogéneo, flexivel e resistente.

O objetivo principal do presente
trabalho foi a producdo de biofilmes
poliméricos a base de amido industrial,
paralelamente foram realizados ensaios de
biodegradabilidade e de resisténcia a
tensdo de ruptura, visando aplicacdo e
substituicéo de polimeros nao

biodegradaveis.

2. Materiais e Métodos

2.1 Materiais e Reagentes
Para atender o0s objetivos do
trabalho, foram necessarios os materiais e

reagentes elencados na tabela 1.

Tabela 1 - Materiais e Reagentes utlizados no

trabalho
Materiais Reagentes
_ Amido de Milho
Agitador _
. Industrial — ARO —
Magnético

(85% de pureza)

Acido Acético Glacial
— QUIMEX (99,7% de

pureza)

Béquer de 250 e
600 mL

Chapa de _
_ Glicerol P.A. — NEEDS
Aguecimento

Dinambémetro

. Quitosana -
Emic, modelo
POLYMAR
DL200MF
) Solucao aquosa de
HUmus 1
NaOH 4 mol.L
Jardineira
Placas de
poliestireno
expandido




2.2 Metodologia

2.2.1Suspenséo filmogénica de amido
Preparou-se a suspensdo de amido
12,5% (m/m) em agua, sob agitacdo

manual.

2.2.2 Solucéao filmogénicas de quitosana
Foram preparadas trés solucbes de
quitosana (1%, 1,5% e 2% m/V - tabela 2)
dissolvendo-se o polimero em &cido acético
1% (m/V) sob agitagdo manual e
temperatura ambiente até a completa

solubilizacéao.

2.2.3. Filmes Amido/Glicerol (A/G)

Os filmes foram confeccionados a
partir da suspensao filmogénica de amido
empregando diferentes concentragdes de
glicerol (10%, 25%, 50%, 75% e 90% m/m -
tabela 2). Ap6s a adicdo do glicerol, as
misturas passaram pelo processo de
gelatinizacdo sendo aquecidas a 97°C
agitando por 7 minutos, empregaram-se 4
gotas de Hidréxido de Sdédio (NaOH) 4
mol.L* para acertar a viscosidade. Em
seguida 40 mL da solucdo foram
espalhados em placas de poliestireno
expandido (EPS) de dimensdes 10 cm x 17
cm. Os filmes foram secos a temperatura

ambiente por 24horas.

2.2.4 Filmes Quitosana

Os filmes foram confeccionados com
40 mL das solugcbes filmogénicas de
quitosana, espalhadas em placas de EPS e

secos a temperatura ambiente por 24 horas.

2.2.5 Blendas de Amido/Quitosana

As blendas foram preparadas pela
mistura das solucbes de amido e quitosana
em diferentes propor¢cdes, conforme
especificado na tabela 2.  Sobre
aguecimento, a 90°C, foi feita a
gelatinizacdo. Foram espalhados 40 mL da
misturas placas de EPS e os filmes foram

secos a temperatura ambiente por 24 horas.

Tabela 2 - Composicao dos biofilmes

Filmes Amido Quitosana Glicerol
A/Gy, 90,0% - 10,0%
A/Gos 75,0% - 25,0%
A/Gs, 50,0% - 50,0%
AJGys 25,0% - 75,0%
A/Gqo 10,0% - 90,0%
Qo - 1,0% -
Q5 - 1,5% =
Q0 - 2,0% -
ALl Q 40,0% 60,0% -
Aso/Q 50,0% 50,0% -
As/Q 60,0% 40,0% -
As/Q 80,0% 20,0% -
Asof Q 90,0% 10,0% -

2.3 Testes de Resisténcia a Tensao de
Ruptura

As amostras dos filmes poliméricos,
ja com dimensfes padronizadas 7 cm x 3
cm, foram submetidos a de um teste de

tensdo linear, medindo a resisténcia a



ruptura e elasticidade dos filmes em um
dinamdmetro Emic, modelo DL200MF.

Na realizacdo do ensaio, os biofilmes
foram fixados na garra fixa e na garra movel
do dinambémetro. Apds essa etapa, o teste
foi iniciado até a ruptura das amostras. Os
valores de resisténcia sdo calculados pelo
software do equipamento em Newtons (N) e
como parametro utilizou-se o polietileno,
plastico que compde as sacolas de

mercado.

2.4 Ensaios de Biodegradacao

A taxa de biodegradabilidade dos
filmes foi determinada através de andlise
direta da perda de massa. As amostras
foram inicialmente pesadas (m;) e a seguir
foram enterradas em ambiente controlado
(jardineira com terra adubada — TERRAL)
por 15 dias. ApoOs a retirada, as amostras
foram cuidadosamente limpas utilizando
pincéis de cerdas macias e, ao estarem
livres de residuos, os filmes foram pesados
(my). O coeficiente de biodegradabilidade foi
calculado pela equacéo 1:

mi—mf

Coef.de biodegradabilidade =

x 100

mi

Equagéo 1 — Coeficiente de biodegradabilidade

3. Resultados e Discussodes

Foram obtidas doze amostras de
biofilmes  poliméricos  diferentes em
duplicata e, no caso do filme Qi 5, amostra

Unica. Os resultados, embora distintos,

apresentaram-se  Uteis para analise,
conforme discutido a seguir.

Da série A/G, os filmes A/G1o e A/Gys
foram os que apresentaram melhor
formacéao de filmes, pois, apds o periodo de
secagem, os filmes mostraram-se flexiveis,
resistentes e homogéneos. Nos demais
flmes da série A/G, notou-se que a
presenca do plastificante nas proporcoes
indicadas, dificultou a secagem dos filmes e
promoveu baixa a resisténcia dos mesmos,
por conta da interacdo do glicerol com a
agua por ligacbes de hidrogénio, ndo a
deixando evaporar de forma efetiva,
portanto, foram descartados dos testes de
caracterizagao.

Ao adicionar um plastificante, este
por sua vez, reduz a rigidez, forca de
tenséo, dureza, densidade, viscosidade do
material fundido, enquanto que, a0 mesmo
tempo, aumente a flexibilidade, elasticidade,
e fator de poténcia. (RAHMAN; BRAZEL,
2004).

Os filmes da série Q foram facilmente
produzidos, conforme descrito na secéo
2.2.4. Notou-se que o0 aumento da
porcentagem de quitosana tornou-os mais
amarelados e opacos, por outro lado
quantidades menores do  polimero
produziram filmes mais homogéneos,
resistentes e flexiveis, sendo que o filme
Q.0 apresentou-se com aspecto bastante
proximo ao dos filmes de polietileno
comerciais.

utilizados nas sacolas

Paralelamente, tentou-se produzir filmes
6



com quitosana e glicerol, porém mostraram-
se inviaveis, assim como os filmes A/Gso,
A/G75 e A/Ggo.

3.1 Ensaios Mecanicos

Em relagdo aos filmes da série A/G,
as diferentes porcentagens de glicerol
empregadas nos biofilmes afetaram
diretamente os valores de tensao. Os filmes
A/G;p mostraram-se menos quebradicos e
mais flexiveis, seus valores de tensédo
também sdo maiores, ao serem
comparados com os filmes A/Gs. (Gréfico 1)

Os filmes Qio, Q15 € Q2o
apresentaram forcas de ruptura distintas,
sendo que Qqoapresentou maior resisténcia

que em relacdo aos filmes Q;s5e Q 20 ja que

com a diminuicdo da concentracdo de
quitosana o filme tornou-se mais resistente.

Quanto aos filmes A/Q pode-se
perceber que 0s mesmos apresentaram um
aumento nos valores de tensdo quando a
concentracdo da solucdo de amido era
maior, notou-se melhor este aumento no
filme Ago/Q, neste caso, as interagOes entre
quitosana e amido apresentaram-se mais
fortes, porém, quando a solucdo de
quitosana estava em maior concentracao
observou-se uma diminuicdo nos valores de
tensao, provavelmente, pelo
enfraquecimento das interacbes entre os
polissacarideos, o que leva a uma maior
faciidade de movimentos na cadeia.
(HORN, M. M., 2012)

Graéfico 1 - Teste de resisténcia dos filmes poliméricos
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3.2 Testes de Biodegradabilidade das
amostras

A biodegradacdo é um processo
natural e complexo onde compostos
organicos, por intermédio de mecanismos
bioquimicos, sdo convertidos em simples
compostos  mineralizados e, entdo,
redistribuidos no meio ambiente, através do
ciclo elementar, tal como o do carbono,
nitrogénio e enxofre. (SALAME apud

SHIMAZU; MALI; GROSSMANN, 2007).

Os filmes A/G apresentaram valores
coeficiente de
(Gréfico 2),

provavelmente, a estrutura da matriz

maiores de

biodegradabilidade

polimérica facilta a acdo dos micro-
organismos.

Com a finalidade de aperfeicoar as
propriedades, a combinagdo de quitosana
em filmes de amido tem sido utilizada por
diversas razdes. Primeiro, a quitosana é
uma fibra biopolimérica. Segundo, possui
excelentes propriedades de barreira ao
oxigénio e € relativamente mais hidrofébica
gque o amido, o que pode favorecer a
formacdo de  filmes com menor
permeabilidade ao vapor de &gua.
Adicionalmente, a quitosana, além de ser
antimicrobiana, possui propriedades como
biodegradabilidade, biocompatibilidade e
ndo toxicidade. (BANGYEKAN; AHT-ONG;
SRIKULKIT, 2006; DEVLIEGHERE;

VERMEULEN; DEBEVERE, 2004; XU et al.,
2005).

Com relacdo aos biofilmes da série
A/Q podemos analisar uma néo linearidade
nos coeficientes obtidos, supostamente
causados por alguma perda de massa
durante do Teste.

A blenda Ago/Q apresentou uma taxa
de degradacdo relativamente baixa ao
comparada as dos demais biofilmes.
Entretanto, se comparada a do préprio
polietileno, conclui-se que seu coeficiente
de biodegradabilidade €é de excelente
agrado.

Importante ressaltar que, o A/Gyg, Se
obedecer aos parametros até aqui obtidos,
perdera cerca de 75% da sua massa em,
aproximadamente, 30 dias. Essa estimativa
foi calculada a partir dos coeficientes de
biodegradabilidade obtidos aos dez e
guinze dias de ensaio.

Os filmes de Q1,0, Q15 Q20 Observa-
se que, conforme a concentracdo de
quitosana aumenta, seu coeficiente de
biodegradabilidade diminui.

Vérios fatores podem afetar a taxa de
degradacdo dos materiais poliméricos,
dentre estes pode-se citar as caracteristicas
dos polimeros (tipo de estrutura e tamanho
da cadeia), as condi¢cdes do solo (umidade
e pH), a espessura dos filmes e a presenca
de micro-organismos no solo. (AVEROUS;
BOQUILLON, 2004)



Gréfico 2 - Coeficientes de biodegradabilidade para cada biofilme
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4. Concluséo

Concluiu-se que o0 objetivo do
trabalho foi alcancado, com a obtencéo de
12 filmes biopoliméricos. Foi observado que
os filmes produzidos apenas com amido e 0
plastificante ndo foram tdo resistentes
gquanto os filmes A/Q, e entre eles

destacam-se 0 Agpy/Q que mostrou-se um

potencial substituto para as sacolas
distribuidas em mercados devido ao seu
elevado valor de tensdo, e ao seu
coeficiente de biodegradabilidade, ambos
superiores ao do polietileno, em condicdes

idénticas de teste.
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7. Anexos

Jardineira  preparada para o0
Biodegradabilidade

Biofilmes antes e apds 15 dias:

Filme A/GIO%

Filme A40%/Q

13



Filme A50%/Q

Filme ABO%IQ

Filme./Azo%lQ

Filme Ago%/Q
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Filme Ago%/Q

Filme Qz%

Filme Qg

Filme Q1,5%
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Filme Q1%
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