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Resumo:  

O desenvolvimento de produtos com atividade antimicrobiana é de interesse científico e 

comercial, em destaque no setor de produtos alimentícios, de modo a garantir a segurança 

do alimento e uma maior vida de prateleira. Os produtos usualmente empregados em 

embalagens são plásticos que aos serem descartados geram um problema ambiental. Nesse 

contexto, o desenvolvimento de novos sistemas que alinhem características biodegradáveis 

com propriedades antimicrobianas tem atraído a atenção nos últimos anos. Nesse estudo 

foram desenvolvidos filmes poliméricos utilizando um polímero biodegradável, o poli(adipato-

co-tereftalato de butileno) (PBAT), com incorporação de nanoestruturas de celulose (NECs) 

e cápsulas de óleos essenciais. As NECs foram obtidas a partir de resíduos de eucalipto, 

previamente tratada, por moagem mecânica durante 12 horas. Os resultados demonstraram 

que o tratamento foi eficaz para redução do teor de lignina e hemicelulose das fibras de 

eucalipto, apresentando estruturas nanométricas, com elevada cristalinidade e propriedades 

térmicas adequadas. Os óleos essenciais (OE) de pau rosa e canela cássia foram 

emulsionados utilizando o surfactante polisorbato 80, com posterior deposição de solução 

polimérica de PBAT e precipitação das cápsulas poliméricas. Foi observado que as cápsulas 

apresentaram morfologia esférica, e tamanho dependente do volume de solução utilizada. As 

cápsulas auxiliaram na estabilidade térmica dos OE, sendo observado um carregamento 

maior para as cápsulas de canela (29%). O perfil de liberação demonstrou uma curva 

logarítmica que se adequou matematicamente ao modelo de Korsmeyer-Peppas e 

demonstrou que o processo de difusão é associado ao transporte Fickiano. As cápsulas 

apresentaram atividade antimicrobiana contra Escherichia coli, sendo observados halos de 

inibição de 5,5 e 4,7 mm, para as cápsulas de OE de pau rosa e canela, respectivamente. As 

NECs e cápsulas foram incorporadas utilizando a técnica de casting ao PBAT, e foi observado 

que a presença de NEC aumentou a rigidez do filme, enquanto o OE promoveu um efeito 

plastificante, sendo que os compósitos apresentaram propriedades superiores ao do filme 

puro. A estrutura cristalina do filme foi alterada, indicando que NEC pode impor restrições a 

difusão do OE no filme, sendo corroborado pelos resultados de liberação de OE. O ensaio 

antimicrobiano demonstrou que os filmes contendo cápsulas inibiram o crescimento de E. coli 

na estrutura do filme.  Esses resultados indicam o potencial dos filmes desenvolvidos visando 

aplicação com atividades antimicrobianas, sendo atrativas para produção de embalagens de 

produtos alimentícios. 

Palavras-chave: óleos essenciais, nanoestruturas de celulose, polímero biodegradável, 

encapsulamento, atividade antimicrobiana. 



 

 

Abstract:  

The development of products with antimicrobial activity is of scientific and commercial interest, 

especially in the food products sector, to guarantee food safety and longer shelf life. The 

products usually used in packaging are plastics, which, when discarded, generate an 

environmental problem. In this context, the development of new systems that align 

biodegradable characteristics with antimicrobial properties has attracted attention in recent 

years. In this work, polymeric films were developed using a biodegradable polymer, poly 

(butylene adipate-co-terephthalate) (PBAT), with the incorporation of cellulose nanostructures 

(NECs) and essential oil capsules. The NECs were obtained from eucalyptus residues, 

previously treated, by mechanical grinding for 12 hours. The results showed that the treatment 

effectively reduced the lignin and hemicellulose content of eucalyptus fibers, presenting 

nanometric structures with high crystallinity and good thermal properties. The essential oils 

(OE) of rosewood and cinnamon cassia were emulsified using the surfactant polysorbate 80, 

with subsequent deposition of the polymeric solution of PBAT and precipitation the polymeric 

capsules. It was observed that the capsules showed spherical morphology and size depending 

on the volume of solution used. The capsules helped in the OE's thermal stability, with a higher 

loading for the cinnamon capsules (29%). The release profile demonstrated a logarithmic 

curve that mathematically matched the Korsmeyer-Peppas model and demonstrated that the 

diffusion process is associated with Fickian transport. The capsules showed antimicrobial 

activity against Escherichia coli, with inhibition halos of 5.5 and 4.7 mm, for OE capsules of 

rosewood and cinnamon, respectively. The NECs and capsules were incorporated using the 

casting technique to PBAT, and it was observed that the presence of NEC increased the 

stiffness of the film, while the OE promoted a plasticizer effect, and the composites showed 

properties superior to that of the pure film. The film's crystalline structure was altered, 

indicating that NEC may impose restrictions on OE diffusion in the film, being corroborated by 

OE release results. The antimicrobial test showed that films containing capsules inhibited the 

growth of E. coli in the film structure. These results indicate the films' potential for application 

with antimicrobial activities, being attractive for food product packaging production. 

Keywords: essential oils, cellulose nanostructures, biodegradable polymer, antimicrobial 

activity. 
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1. Introdução 

A modernidade trouxe grande conforto para a sociedade, no entanto há 

uma demanda crescente para novos produtos, especialmente devido ao 

crescimento populacional. Uma grande preocupação está associada à demanda 

de alimentos que tem aumentado continuamente, com destaque aos países 

emergentes, principalmente na Ásia, Europa Oriental e América Latina (Swinnen 

e Kuijpers, 2019). A Organização das Nações Unidas para Agricultura e 

Alimentação (FAO, sigla do inglês para Food and Agriculture Organization) e o 

Instituto Internacional de Pesquisa em Políticas Alimentares (IFPRI) publicaram 

projeções da demanda global por alimentos até 2050, indicando um aumento de 

50% para alimentos de origem vegetal e 76% para alimentos de origem animal 

neste período (Gouel e Guimbard, 2019). Além desse aumento na demanda, 

estimativas indicam que cerca de um terço dos alimentos produzidos 

mundialmente para consumo humano é perdido, chegando a totalizar 

aproximadamente 1,3 bilhão de toneladas de alimentos desperdiçados por ano, 

com a deterioração sendo uma das principais causas desse problema, sendo que 

os impactos econômicos podem chegar a 680 bilhões de dólares anualmente 

(Morone et al., 2019). 

As embalagens de alimentos englobam funções de contenção, proteção, 

conveniência e comunicação. O desafio para a indústria de alimentos é produzir 

alimentos seguros, de alta qualidade e com estabilidade nas prateleiras, porque a 

deterioração dos alimentos pode ocorrer pela ação de microrganismos, umidade, 

gases, poeira, odores e forças mecânicas (Majid et al., 2018; Medina-Jaramillo et 

al., 2017). 

A maioria dos processos de deterioração ocorre devido a razões biológicas, 

como a auto-degradação dos tecidos por enzimas, contaminação viral, 

contaminação por protozoários e parasitas, contaminação microbiana e perda por 

roedores e insetos. O crescimento de microrganismos é o principal problema de 

deterioração dos alimentos, levando a redução de qualidade e menor vida útil, 

sendo que no caso de esses produtos serem consumidos podem promover 

mudanças na microflora natural e induzir problemas patogênicos (Boura-

Theodoridou et al., 2020; Zhong et al., 2020). 
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As doenças transmitidas por alimentos são uma preocupação significativa 

para os consumidores, à indústria de alimentos e às autoridades de segurança 

alimentar. Além disso, os consumidores estão gradualmente exigindo que os 

alimentos sejam microbiologicamente seguros, com menor uso de conservantes 

químicos e com maior prazo de validade. Assim, o uso de agentes antimicrobianos 

naturais é interessante porque eles podem eliminar ou retardar a ação de 

microrganismos patogênicos e, assim, controlar os processos de deterioração dos 

alimentos (Campêlo, Medeiros e Silva, 2019). Nesse cenário, o uso de 

conservantes naturais obtidos de plantas, como os óleos essenciais, apresenta 

potencial de aplicação por possuírem excelente atividade antimicrobiana, 

podendo garantir as características organolépticas dos alimentos e sendo 

considerado como um agente "geralmente reconhecido como seguro" (GRAS), ou 

seja, podendo ser consumido sem risco à saúde (Anupama, Kk e Avinash, 2019; 

Feng et al., 2017). 

A produção de alimentos seguros, de alta qualidade e com maior vida de 

prateleira tornou-se um desafio para a indústria de alimentos e, com base nesse 

desafio novas tecnologias de embalagens foram pesquisadas, com destaque para 

novos conceitos conhecidos como embalagens ativas e inteligentes, sendo 

alternativas promissoras para lidar com esse novo cenário. Essas embalagens 

podem incorporar substâncias ativas, como os óleos essenciais visando diminuir 

a atividade microbiana e dessa forma garantir um alimento com maior vida útil 

(Atarés e Chiralt, 2016; Wu, C. et al., 2019). 

 

2. Fundamentação teórica 

2.1. Embalagens alimentícias 

A embalagem tradicional de alimentos é um sistema inerte que fornece 

suporte físico e proteção para um produto alimentício durante o processo de 

distribuição, transporte e armazenamento (Zhu, Lin e Goddard, 2019). Para 

instalar e proteger com sucesso um produto, o sistema de embalagem abordará 

as seguintes funções principais; contenção, proteção, conveniência e 

comunicação (Quesada et al., 2016). 
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A função mais básica é a contenção, evitando a perda do produto e a sua 

contaminação durante o transporte. A principal função das embalagens de 

alimentos é a proteção do produto alimentício. A proteção eficiente das 

embalagens geralmente ajuda na preservação e na extensão do prazo de 

validade, fornecendo uma barreira física aos danos microbianos e físico-químicos. 

A conveniência de um sistema de embalagem refere-se à capacidade dos 

consumidores de armazenar e abrir convenientemente unidades de embalagem, 

de modo que a facilidade de uso deve ser considerada no projeto e na construção 

da mesma. A comunicação eficaz em um design de embalagem ajudará na 

identidade da marca e ao mesmo tempo fornecerá todas as informações 

necessárias sobre o produto. Além de cumprir as quatro funções principais, a 

embalagem também deve ser funcional no ambiente físico, ambiental e humano 

(Yildirim et al., 2018). Isso significa que uma embalagem de alimentos deve ter a 

capacidade de resistir a choques mecânicos, compressão, gases, luz, 

temperatura, presença de microrganismos e poeira e ainda ser utilizável por 

consumidores com menor destreza, visão, força ou capacidade cognitiva. Um 

design ruim, que não pode ser executado nesses ambientes, resultará em 

reclamações e rejeição de parte dos consumidores (Wen et al., 2016).  

Mudanças nas práticas de varejo (como a globalização do mercado, 

resultando em maior distribuição de alimentos) ou no modo de vida dos 

consumidores (resultando em menos tempo gasto comprando alimentos frescos 

no mercado e cozinhando) apresentam grandes desafios para a indústria de 

embalagem de alimentos, atuando como força motriz para o desenvolvimento de 

conceitos de embalagens novas e aprimoradas, onde ocorre uma interação útil 

entre embalagem, ambiente e alimentos. Dessa motivação surge o conceito 

básico de embalagens ativas e inteligentes que se mostram como alternativas 

para as novas demandas de mercado da sociedade moderna (Lloyd, Mirosa e 

Birch, 2019). 

A embalagem inteligente de alimentos é uma extensão do design de 

embalagem tradicional. O objetivo é reduzir os riscos à segurança associados às 

embalagens tradicionais por meio de interação deliberada com o meio ambiente 

e o produto alimentício (Roohi et al., 2018). Esse tipo de embalagem oferece 

propriedades e atributos que auxiliam na diferenciação do produto, enfatizando 
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qualidades únicas e garantindo a autenticidade do produto (Robertson, 2018). Do 

termo em inglês, dois conceitos podem ser confundidos ao se tratar de 

embalagens inteligentes, pois existem o conceito de intelligent packaging e o 

conceito de smart packaging, sendo que ambos podem ser traduzidos para 

embalagens inteligentes. Uma intelligent packaging pode ser definida como um 

sistema de embalagem capaz de executar funções inteligentes (como 

capacidades sensoriais, de detecção quanto à concentração de uma substância 

ou reação, capacidade de rastreamento, registro e comunicação) o que auxilia em 

decisões para prolongar a vida útil, melhorar a qualidade, aumentar a segurança, 

fornecer informações e alertar sobre problemas em potencial (Schaefer e Cheung, 

2018). Já uma smart packaging engloba o conceito de duas tecnologias de 

embalagens: o de intelligent packaging e o de active packaging, ou embalagens 

ativas. Uma embalagem ativa pode ser definida pela incorporação de certos 

aditivos no sistema de embalagem que apresentam capacidade de liberação ou 

absorção de substâncias ao alimento ou para ambiente ao redor do mesmo com 

o objetivo de manter ou ampliar a qualidade do produto e o prazo de validade 

(Yildirim et al., 2018).  

2.2. Embalagens ativas 

Atualmente, a embalagem ativa é uma das tecnologias mais dinâmicas que 

podem ser utilizadas para preservar a qualidade dos alimentos através da 

liberação de agentes ativos da embalagem. Esta é uma abordagem inovadora 

para manter ou prolongar o prazo de validade de produtos alimentícios, garantindo 

sua qualidade, segurança e integridade. As embalagens ativas compreendem 

sistemas de embalagem que interagem com os alimentos de forma a incorporar 

componentes nos filmes plásticos que liberem ou absorvam substâncias nos 

alimentos embalados ou ao ambiente externo. Esse tipo de embalagem pode ser 

dividida em sistemas de eliminação (absorvedores) e sistemas de liberação 

(emissores) (Yildirim et al., 2018). Enquanto os primeiros removem compostos 

indesejáveis dos alimentos ou de seu ambiente, como umidade, dióxido de 

carbono, oxigênio, etileno ou odor, estes últimos adicionam compostos ao 

alimento embalado ou no headspace, como compostos antimicrobianos, dióxido 

de carbono, antioxidantes, sabores, etileno ou etanol (Shen e Kamdem, 2015).  
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Tradicionalmente, as substâncias ativas são adicionadas aos alimentos 

processados para prolongar a vida útil. Entretanto, a adição de tais aditivos nos 

alimentos pode comprometer outras propriedades, como sabor e cheiro. Assim, 

tem-se buscado reduzir ou minimizar a adição direta desses compostos, em busca 

de uma chamada “alimentação limpa”. Para que isso seja possível, a aplicação de 

embalagens ativas pode ser uma solução eficaz e colaborar com a saúde humana 

(Ribeiro-Santos, Andrade e Sanches-Silva, 2017). 

Os agentes ativos podem ser introduzidos no sistema alimentar por meio 

de um sachê contendo materiais ativos ou pela adição de materiais ativos 

diretamente no filme/material de embalagem. Numerosas tecnologias de 

embalagem ativa foram desenvolvidas, com aplicações para sistemas alimentares 

específicos, permitindo um aumento substancial no prazo de validade (Bhardwaj, 

Alam e Talwar, 2019; Boura-Theodoridou et al., 2020). 

2.2.1. Sistemas Absorvedores 

Um fator limitante chave na vida útil de um produto é a alta concentração 

de oxigênio (O2). A oxidação pode causar sabores desagradáveis, odores 

indesejados, alterações de cor, destruição de nutrientes e crescimento de 

bactérias aeróbicas, bolores e insetos (Yildirim et al., 2018). Os produtos 

alimentares sensíveis ao oxigênio frequentemente utilizam embalagens com 

atmosfera modificada (MAP) ou embalagens a vácuo, no entanto, a permeação 

ou exclusão completa de O2 da embalagem não pode ser garantida por essas 

técnicas (Dey e Neogi, 2019). Com isso, o uso de um absorvedor de O2 em uma 

de embalagem minimizará o desenvolvimento de qualidades indesejáveis em 

produtos sensíveis ao oxigênio, pois esses sistemas podem reduzir o conteúdo 

de O2 em valores menores que 0,01% (Mohan et al., 2019). Os sistemas atuais 

de eliminação de oxigênio envolvem a oxidação de uma ou mais das seguintes 

substâncias: pó de ferro, ácido ascórbico, enzimas (glicose oxidase, etanol 

oxidase), ácidos graxos insaturados (oleico, linoleico, linolênico), extrato de arroz 

e levedura imobilizada em um substrato sólido, sendo aplicados usualmente em 

sachês (Cherpinski et al., 2019; Dey e Neogi, 2019). 

Outro gás que apresenta um efeito prejudicial para a conservação dos 

alimentos é o etileno (C2H4), que atua como um hormônio estimulador do 
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crescimento. Este gás apresenta geralmente efeitos prejudiciais sobre a qualidade 

e o prazo de validade de frutas e legumes, sendo responsável por distúrbios pós-

colheita (Gaikwad, Singh e Negi, 2019). Isso ocorre devido à aceleração das taxas 

de respiração nas frutas e legumes climatéricos, levando à maturidade, 

senescência, amolecimento e amadurecimento (Singh et al., 2016). Um sistema 

de eliminação de etileno comumente utilizado é o permanganato de potássio 

embutido em sílica. O permanganato de potássio não pode ser integrado à 

superfície de contato da embalagem de alimentos devido à sua toxicidade; 

portanto, a sílica é mantida em sachês com alta permeabilidade ao etileno. Esse 

sistema permite a absorção do etileno pela sílica, que será oxidada pelo 

permanganato de potássio em etileno glicol (Yildirim et al., 2018). 

A durabilidade do produto geralmente é comprometida pela umidade retida 

(ou gerada pelo produto) na embalagem. O excesso de umidade pode ser gerado 

pela respiração de produtos hortícolas, derretimento do gelo, flutuações de 

temperatura com umidade relativa ou gotejamento de fluido de tecido de carnes e 

produtos cortados (Gaikwad, Singh e Ajji, 2019). A umidade retida pode resultar 

em condensação ou formação de filme nebuloso, crescimento microbiano, menor 

durabilidade do produto e baixo apelo do consumidor. O excesso de umidade 

pode ser reduzido através da absorção de água líquida ou através do buffer de 

umidade (Bovi e Mahajan, 2017). 

2.2.2. Sistemas Emissores 

O dióxido de carbono (CO2) é um gás que em altas concentrações (60% a 

80%) é capaz de criar uma atmosfera inerte, apresentando capacidade de inibir o 

crescimento microbiano e promovendo o aumento do prazo de validade do 

produto. Além disso, foi demonstrado que o aumento de CO2 atrasa a taxa de 

respiração de frutas e vegetais, mas pode causar processos anaeróbicos 

indesejáveis nas frutas (Haghighi-Manesh e Azizi, 2017). A permeabilidade ao 

CO2 é 3 a 5 vezes maior que a do O2 na maioria dos filmes de embalagem, 

resultando na necessidade de produção contínua de CO2 para manter o nível 

desejado dentro de um sistema de embalagem (Vilela et al., 2018). A utilização 

de um sistema de dupla função, consistindo de um eliminador de oxigênio e um 
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emissor de dióxido de carbono, é uma forma para aumentar a vida útil de carnes 

frescas, aves, peixes e queijo (Yildirim et al., 2018). 

A pulverização de etanol em superfícies de produtos alimentícios, como 

pão, biscoitos e outros produtos de panificação, demonstrou ser um método eficaz 

de prolongar a vida útil dessas mercadorias através da supressão do crescimento, 

especialmente, de fungos (Vilela et al., 2018). O etanol de qualidade alimentar 

pode ser absorvido ou encapsulado em material transportador, como um sachê 

ou filme emissor para sua aplicação em produtos alimentícios. A liberação de 

etanol no espaço útil da embalagem é regulada pela permeabilidade do material 

do sachê ao vapor de água (Lloyd, Mirosa e Birch, 2019). O etanol no material 

transportador é trocado com a água absorvida pelo material. Além do etanol, 

alguns sachês contêm níveis vestigiais de substâncias aromatizantes, como 

baunilha, para mascarar o odor de álcool na embalagem. É caro incluir filmes 

embebidos em etanol nas embalagens; no entanto, essa é uma maneira mais 

eficaz de garantir a liberação controlada de etanol (Janjarasskul et al., 2016). 

2.2.3. Agentes antimicrobianos 

Atualmente, o desenvolvimento de embalagens ativas antimicrobianas 

(EAA) é de grande interesse científico e comercial. Em termos simples, esse tipo 

de embalagem interage com o alimento ou com o espaço livre da embalagem, a 

fim de reduzir, retardar ou até inibir o crescimento de microrganismos patogênicos 

(Kapetanakou e Skandamis, 2016). 

Geralmente, os agentes antimicrobianos utilizados na preparação de 

materiais de embalagens com essa finalidade incluem substâncias ativas 

inorgânicas, orgânicas ou biológicas. Em especial, os antimicrobianos 

caracterizados como agentes naturais eficientes e não tóxicos são os preferidos 

devido às preocupações com a saúde e a ecologia (Wen et al., 2016).  

Poverenov e colaboradores trabalharam com ácido propanóico para 

produção de filmes comestíveis com propriedades antimicrobianas, sendo 

avaliada a liberação e a capacidade de ação do ácido para inibição de 

microrganismos. Os autores observaram que a densidade do filme produzido é 

fundamental, sendo que densidades elevadas podem dificultar a liberação do 

composto ativo. Também foi observado o efeito de liberação por conta de agentes 
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ambientais, como temperatura e umidade, sendo essas características 

fundamentais, pois estão associadas com a atividade de microrganismos 

(Poverenov, Granit e Gabai, 2013). 

Sun e colaboradores trabalharam com compostos antioxidantes como 

ácido clorogênico em filmes de quitosana. Os autores observaram melhores 

propriedades de barreira e controle da atividade antimicrobiana de bactérias e 

bolores, indicando como esses materiais podem ser utilizados para prolongar a 

vida de prateleira de alimentos (Sun et al., 2017). 

Uma alternativa para o controle da atividade antimicrobiana são óleos 

essenciais, sendo esses produtos naturais e reconhecidos como seguros para 

aplicação como aditivos pela Food and Drug Administration (FDA) (Ribeiro-Santos 

et al., 2018). Abdeldaiem e colaboradores observaram como diferentes óleos 

essenciais como alecrim (Rosmarinus officinalis), canela (Cinnamomum verum), 

erva-doce (Foeniculum vulgare), e cardamomo (Elettaria cardamomum), podem 

auxiliar na preservação da carne de peixe e estender seu uso sem prejudicar 

sabor, odor, cor, textura e valor nutricional (Abdeldaiem, Ali e Ramadan, 2017). 

2.2.3.1. Óleos essenciais 

Dentre os compostos que podem ser empregados com atividade 

antimicrobiana que têm sido estudados, os óleos essenciais (OEs) se mostram 

promissores para esta aplicação, por apresentarem propriedades antimicrobianas 

e antioxidantes, além de também possuírem propriedades como antitoxigênica, 

antiparasitária, inseticida, anti-inflamatória, entre outras (Matos, Lucca e Koester, 

2019; Ribeiro-Santos et al., 2018; Wińska et al., 2019). São substâncias que 

possuem aromas característicos de acordo com sua variedade, e são produzidos 

naturalmente como metabólitos secundários por espécies de planta específicas 

(Maisanaba et al., 2017). Sua composição é, principalmente, de terpenóides, que 

são substâncias fenólicas e aromáticas, de concentração variada, dependendo 

das características e da parte da planta utilizada para a extração (flor, semente, 

folhas, frutos, caules e outros), e também o método de extração (Atarés e Chiralt, 

2016).  

Alguns dos componentes de OEs mais avaliados são cinamaldeído, 

eugenol, geraniol, timol, mentol e carvacrol, que são originários das plantas 
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Cinnamomum Cassia, Eugenia aromatica, Cymbopogon winterianum, Lippia 

sidoides, Mentha arvensis e Origanum vulgare, respectivamente (Atarés e Chiralt, 

2016; Maes, Bouquillon e Fauconnier, 2019; Pathania et al., 2018). A capacidade 

de se obter os OEs a partir de diferentes espécies abre diversas possibilidades de 

aplicações para a indústria de embalagens alimentícias (Majid et al., 2018; Zhong 

et al., 2020). 

A ação dos OE está associada ao seu caráter lipofílico, que permite 

penetrar nas membranas até o interior das células, alterar a permeabilidade das 

células, causar a quebra das bombas de prótons e reduzir a produção de ATP, 

resultando em morte celular microbiana (Hyldgaard, Mygind e Meyer, 2012; 

Pimentel et al., 2018). 

Quesada e colaboradores trabalharam com filmes de quitosana 

incorporados com OE de tomilho para embalagens de carnes frescas, sendo 

observado uma redução o crescimento de leveduras com o filme desenvolvido 

(Quesada et al., 2016). 

Ribeiro-Santos e colaboradores mostraram que o OE de Cinnamomum 

Cassia possui uma ótima atividade antimicrobiana contra E. coli, S. aureus e 

Penicillium spp, sendo avaliadas condições de difusão, concentração mínima de 

inibição e atividades antioxidantes (Ribeiro-Santos, Andrade e Sanches-Silva, 

2017). 

Embora as plantas tenham sido amplamente usadas em medicina, 

agricultura e perfumes há muitos anos, o interesse em seus OEs aumentou 

enormemente nos últimos anos, graças às suas propriedades. Na maioria das 

vezes, a composição química dos OE é muito complexa e consiste em uma 

mistura de isoprenóides (monoterpenos e sesquiterpenos) que podem ser 

representados por um composto principal ou compostos diferentes na mesma 

proporção (Maes, Bouquillon e Fauconnier, 2019). Os métodos de extração de OE 

são específicos para sua natureza hidrofóbica e volátil. Os métodos convencionais 

incluem hidrodestilação e destilação a vapor para a maioria das partes das 

plantas, e extração a frio para casca de citros (Matos, Lucca e Koester, 2019). 

Existem outras técnicas inovadoras para obter a fração hidrofóbica e volátil das 

plantas, como extração com fluido supercrítico de dióxido de carbono (scCO2) ou 
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extração assistida por micro-ondas (Razzaghi et al., 2019). Mesmo que a mesma 

fração seja obtida, esses produtos não podem ser chamados de OE, porque a 

norma (ISO 9235) reserva esse termo para produtos obtidos por métodos 

convencionais (Vel, Van de, Sampers e Raes, 2019). O nome genérico dado a 

esses produtos hidrofóbicos e voláteis é “extrato vegetal” (precedido pelo nome 

da técnica utilizada, para ser mais específico) (Maes, Bouquillon e Fauconnier, 

2019). O progresso tecnológico melhorou a eficiência dessas técnicas inovadoras 

ao longo do tempo, mas a destilação a vapor continua sendo o processo mais 

utilizado, porque é eficiente, ecológico e barato (Morsy, 2017). Como mencionado 

anteriormente, o principal componente da composição química dos OE é uma 

mistura complexa de terpenos de hidrocarbonetos e terpenóides. A maioria do 

primeiro grupo consiste em monoterpenos e sesquiterpenos, e o segundo grupo 

consiste em derivados oxigenados de terpenos de hidrocarbonetos (Maes, 

Bouquillon e Fauconnier, 2019). Foi demonstrado que vários critérios impactam 

essa composição. Primeiro, o OE de uma espécie pode variar, dependendo do 

quimiótipo. Um quimiótipo descreve as subespécies de uma planta que possuem 

as mesmas características morfológicas (relacionadas à forma e estrutura), mas 

produzem diferentes quantidades de componentes químicos em seus óleos 

essenciais. A composição dos OE também pode variar dependendo do órgão 

extraído. Em segundo lugar, as mesmas plantas que crescem em lugares 

diferentes podem produzir OE com uma composição química ligeiramente 

diferente. De fato, a composição do solo, exposição, clima, práticas de cultivo (pré 

e pós-colheita), chuva e presença de insetos ou outro estresse biótico e abiótico 

influenciam a composição do OE (Campêlo, Medeiros e Silva, 2019). O interesse 

em OE é explicado pelo grande número de atividades biológicas. Muitas 

pesquisas foram realizadas para determinar seus efeitos antimicrobianos, 

inseticidas, antioxidantes e herbicidas (Corrales, Fernández e Han, 2013; Fang et 

al., 2017; Saifullah et al., 2019). 

Os OEs são amplamente utilizados em aromaterapia, cosméticos e 

massagem, sendo que do ponto de vista industrial, os OEs também são usados 

como conservantes e sabores nos alimentos, bem como em fragrâncias em 

sabonetes e perfumes (Hanif et al., 2019). No entanto, a utilização como agente 

antimicrobiano vem ganhando destaque, sendo que já foram observadas 
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atividades contra Escherichia Coli, Staphylococcus aureus e Bacilus subtilis. Além 

disso, propriedades antifúngicas também foram relatadas, onde o crescimento de 

Penicillum parasiticus e Aspergilus niger foi inibido (Osanloo, Arish e Sereshti, 

2019; Ribeiro-Santos, Andrade, Melo, de, et al., 2017; Wan et al., 2019). Alguns 

efeitos inseticidas específicos também foram observados. Todas essas atividades 

podem ser utilizadas para criar biopesticidas (Maes, Bouquillon e Fauconnier, 

2019).  

O mecanismo real da atividade antimicrobiana baseada em OE ainda não 

é conhecido, mas eles tendem a se acumular nas membranas celulares, 

perturbando as estruturas e causando um aumento da permeabilidade. Pode 

ocorrer vazamento de constituintes intracelulares e comprometimento dos 

sistemas de enzimas microbianas, e uma extensa perda de conteúdo celular 

causando a morte celular (Borges et al., 2019; Rao, Chen e McClements, 2019; 

Zhang et al., 2016). Diferentes OEs e suas misturas podem agir de algumas 

maneiras diferentes contra vários microrganismos. Um exemplo é o uso óleos de 

cravo, orégano e tomilho que juntos são capazes de perturbar a camada externa 

de diferentes tipos de organismos microscópicos gram-negativos, aumentando a 

eficácia antimicrobiana (Pathania et al., 2018). 

A atividade dos OE pode ser afetada pela composição, grupos funcionais 

presentes e suas interações sinérgicas. O efeito da OE é mais pronunciado para 

bactérias Gram-positivas do que para Gram-negativas. Essa diferença decorre do 

fato de que as bactérias Gram-negativas possuem uma membrana externa rígida, 

rica em lipopolissacarídeo e mais complexa, limitando assim a difusão de 

compostos hidrofóbicos através dela (Hamad et al., 2018; King, Osmond-McLeod 

e Duffy, 2018). Essa membrana externa é ausente nas bactérias Gram-positivas, 

que são cercadas apenas por uma parede peptideoglicana espessa, não sendo 

densa o suficiente para resistir a pequenas moléculas antimicrobianas, facilitando 

o acesso à membrana celular. Além disso, bactérias Gram-positivas podem 

facilitar a infiltração de compostos hidrofóbicos de OE devido às extremidades 

lipofílicas do ácido lipoteicóico presentes na membrana celular (Chouhan, Sharma 

e Guleria, 2017; Vilela et al., 2018) 

Odor, aroma e sabor são atributos sensoriais críticos, cuja percepção pode 

afetar significativamente a decisão geral do consumidor (Mariod, 2016). Quando 
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um antimicrobiano volátil natural é aplicado, espera-se que evapore dentro do 

espaço da embalagem e se difunda nos alimentos. Consequentemente, antes do 

desenvolvimento e comercialização de uma embalagem ativa antimicrobiana é 

crucial monitorar o perfil de volatilização e migração do antimicrobiano aplicado 

(Bajpai et al., 2018; Gallocchio, Belluco e Ricci, 2015; Kapetanakou e Skandamis, 

2016). 

2.2.3.2. Óleo de Canela 

O óleo essencial da canela cassia (Cinnamomum Cassia) apresenta 

diversas ações terapêuticas e atividade inibitória contra uma ampla gama de 

microrganismos. Segundo Matan e colaboradores, o óleo de canela pode inibir o 

crescimento de bolores, leveduras e bactérias, sendo relatado ações contra 

Escherichia coli, Listeria monocytogenes e Salmonella enterica, Lactobacillus sp., 

Bacillus thermoacidurans, entre outros (Matan et al., 2006).  

A canela é uma planta natural que cresce no Sri Lanka e nos países 

tropicais da Ásia. É uma planta de especiarias importante amplamente utilizada 

em todo o mundo. Mais de 250 espécies do gênero Cinnamomum são conhecidas. 

O óleo de canela, conhecido por suas propriedades curativas, é um produto da 

destilação com vapor de água de três matérias-primas: (i) folhas e galhos jovens 

de canela chinesa (Cinnamomum cassia); (ii) folhas de canela do Ceilão 

(Cinnamomum zeylanicum) e (iii) casca de canela do Ceilão (Pathania et al., 

2018). 

Esses tipos de canela variam em aparência, sabor e local de cultivo. A 

Cinnamomum Cassia é cultivada principalmente na China e é caracterizada por 

uma cor marrom-avermelhada escura e um sabor forte e amargo, enquanto 

Cinnamomum zeylanicum cultivada no Sri Lanka é caracterizada por uma cor 

marrom-avermelhada brilhante a média-escura e sabor doce. Além disso, existem 

diferenças na classificação em relação às matérias-primas utilizadas na medicina. 

Na Índia e no Sri Lanka, Cinnamomum cassia é considerado um substituto para 

Cinnamomum zeylanicum. Por sua vez, as farmacopeias chinesas, coreanas, 

taiwanesas e japonesas permitem o uso apenas da primeira (Wińska et al., 2019). 

Os principais componentes do OE de canela são trans-cinamaldeído, o-

metoxi-cinamaldeído, aldeído cinâmico (cinamaldeído), benzaldeído, feniletanol, 
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borneol, eugenol, cumarina e ácido cinâmico (Brnawi et al., 2019; Wen et al., 

2016). Dependendo da matéria-prima (folhas ou cascas) da qual o OE foi obtido, 

a proporção dos dois componentes principais, eugenol e cinamaldeído, difere 

significativamente. O OE obtido a partir da casca de canela, é caracterizado por 

uma baixa quantidade de eugenol (5 a 10%) e abundância de aldeído cinâmico 

(65 a 80%), enquanto o OE obtido a partir de folhas de canela é rico em eugenol 

(10 a 95%) e pobre em aldeído cinâmico (1–5%) (Wińska et al., 2019). A Figura 1 

apresenta a estrutura química dos dois principais compostos encontrados no OE 

de canela. 

 

Figura 1 - Estrutura dos principais componentes presentes no óleo essencial de canela (a) aldeído cinâmico 
e (b) eugenol. 

O OE de canela é reportado em numerosos estudos destacando o seu 

grande potencial antimicrobiano. O OE de Cinnamomum zeylanicum exibiu 100% 

de atividade inibitória na concentração de 3,1 µL/mL contra o vírus influenza 

(H1N1) com 30 min de exposição. Eugenol, o principal componente do OE de 

Cinnamomum zeylanicum, possuí atividade anti-influenza (Wińska et al., 2019). 

Brochot e colaboradores investigaram a atividade antiviral de uma mistura 

composta por Eucalyptus globulus (folha), Cinnamomum zeylanicum (casca), 

Rosmarinus officinalis (folha), Daucus carota (semente) e Camelina sativa 

(semente). Esta mistura reduziu significativamente as unidades virais de H1N1 e 

HSV1. Para ambos os vírus, uma redução superior a 99% foi observada com 1% 

de mistura e 60 minutos de tempo de contato (Brochot et al., 2017). Intorasoot 

realizou estudos envolvendo OE de canela rica em aldeído cinâmico, observando 

um efeito inibitório superior quando comparado a outros óleos essenciais usados 

(incluindo OE de cravo, erva-cidreira, tea tree, gengibre, manjericão), contra S. 

aureus, E. coli, A. baumannii, P. aeruginosa e B. burgdorferi (Intorasoot et al., 

2017).  
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Recentemente, o OE de canela foi usado para modificar um filme de zeína 

usado para embalagens de alimentos, contendo nanopartículas de quitosana. Os 

resultados mostraram que a combinação de OE com nanopartículas não apenas 

apresentou propriedades antimicrobianas capazes de inibir o crescimento de 

Escherichia coli e Staphylococcus aureus, mas também melhorou a resistência à 

tração e diminuiu o alongamento do filme composto de zeína (Vahedikia et al., 

2019) 

Diversos estudos recentes destacam o potencial inibitório do OE de canela, 

indicando que a presença de cinamaldeído é extremamente eficaz para inibição 

microbiana, pois este apresenta valores de concentração inibitória mínima (CIM) 

relativamente baixos, o que indica a alta capacidade antimicrobiana do mesmo 

(Brnawi et al., 2019; Chuesiang et al., 2019; Feng et al., 2017). 

2.2.3.3. Óleo do Pau Rosa 

O Pau rosa (Aniba Rosaeodora) é uma espécie arbórea pertencente à 

família Lauraceae e ocorre na floresta amazônica. É conhecido por seu aroma 

doce de óleo essencial de madeira e tem atraído interesse da indústria de 

perfumaria. Uma das características marcantes do óleo essencial de pau rosa é a 

presença de linalol (3,7-dimetil-octa-1,6-dien-3-ol) como composto principal, 

fornecendo à fragrância um aroma único (Lara et al., 2018). O interesse no uso 

do linalol como agente ativo vem das suas propriedades que incluem, 

propriedades fungicidas e bactericidas, atividades analgésicas e anti-

inflamatórias, além de atividade antiviral, e efeitos na ação de relaxamento do 

sistema nervoso central (Herman, Tambor e Herman, 2016; Pereira et al., 2018; 

Sakkas e Papadopoulou, 2017). Apesar desse potencial, a produção e o comércio 

de linalol ainda estão diretamente ligados à indústria de cosméticos e perfumaria 

fina (Lara et al., 2018). 

O linalol (C10H18O) é um álcool terciário monoterpeno acíclico, conforme 

apresentado na Figura 2, sendo encontrado em óleos essenciais de várias 

espécies de plantas (Pereira et al., 2018). O linalol pode ser encontrado nos óleos 

essenciais de mais de 200 espécies de plantas monocotiledôneas e 

dicotiledôneas amplamente espalhadas pelo mundo (Neto et al., 2010). Em 

termos de famílias de plantas, o linalol está presente principalmente nas 
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Lamiaceae (gênero Lavandula), Lauraceae (gênero Cinnamomum) e Apiaceae 

(gênero Coriandrum). A predominância do linalol na composição das espécies 

vegetais pode variar de acordo com vários fatores, incluindo o órgão da planta, 

época da colheita, clima local, método de extração e fatores abióticos, que 

determinam o quimiótipo das espécies vegetais (Duarte et al., 2016).  

 

Figura 2 - Estrutura química do linalol, componente majoritário do óleo essencial de Pau Rosa. 

À temperatura ambiente, o linalol é um composto aromático líquido incolor 

ou levemente amarelado. Este monoterpeno acíclico tem um aroma forte, 

semelhante ao óleo de bergamota ou lavanda francesa, que é descrito como uma 

mistura de aromas amadeirados e florais com um toque de especiarias (Lara et 

al., 2018). O linalol é uma molécula com um pequeno peso molar funcionalizado 

com um grupo hidroxil. O grupo funcional do álcool presente na estrutura química 

do linalol confere polaridade ao composto, tornando-o quimicamente reativo. Em 

termos de solubilidade, o linalol é pouco solúvel em água devido à estrutura apolar 

de hidrocarbonetos. Por outro lado, o linalol é altamente solúvel em solventes 

orgânicos (álcool, clorofórmio, éter, etc.), óleos fixos e propilenoglicol (Pereira et 

al., 2018).  

O linalol é propenso a modificações químicas (oxidação, glicosilação, 

esterificação e metilação), devido às ligações duplas e ao grupo hidroxila 

encontrado em sua estrutura. A modificação química mais comum no linalol é a 

oxidação, que produz furanóide e piranóide (óxidos de linalol) normalmente 

encontrados em vinhos, aromas florais e mamões. A partir desses óxidos de 

linalol, aldeídos e álcoois estereoisoméricos ("composto lilás") podem ser 

produzidos (Yuan et al., 2019).. 

O linalol exibe propriedades quirais devido ao grupo hidroxila no terceiro 

carbono (C3). Os dois enantiômeros do linalol são: 3R-(−)-linalol e 3S-(+)-linalol. 

Linalol é uma mistura racêmica de ambos os enantiômeros, estando presente não 
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apenas no óleo essencial das plantas, mas também em alguns frutos, como 

maracujá e damasco (Neto et al., 2010). 

Park e colaboradores, visando aplicações para cremes dentais testaram 

esse monoterpeno em diferentes cepas mutantes de bactérias de: 

Porphyromonas gingivalis, Prevotella intermedia, Prevotella nigrescens, 

Fusobacterium nucleatum, Aggregatibacter actinomycetemcomitans, 

Streptococcus mutans e Streptococcus sobrinus. Segundo os mesmos, o linalol 

afeta a parede celular bacteriana, inibindo a atividade enzimática e suprimindo a 

tradução de certos produtos gênicos reguladores. No entanto, se o linalol se 

destina a ser usado como componente de uma pasta de dentes ou solução de 

gargarejo, precauções devem ser tomadas, pois uma concentração de linalol 

superior a 0,4 mg/mL pode ser irritante para a mucosa oral (Park et al., 2012).  

O linalol apresenta potencial para aplicação contra patógenos que 

contaminam os alimentos. As doenças transmitidas por alimentos são causadas 

pela ingestão e/ou contato com alimentos contaminados principalmente pelos 

patógenos: Salmonella, Escherichia coli e Campylobacter. Duarte e colaboradores 

relataram que o óleo essencial de coentro, cujo seu principal componente é o 

linalol, mostram atividade antimicrobiana contra as cepas de Campylobacter jejuni 

e Campylobacter coli (Duarte et al., 2016). A atividade do linalol contra outros 

patógenos comuns a produtos alimentícios também são reportados na literatura 

(Lara et al., 2018; Silva et al., 2019). O uso de óleo essencial de linalol pode 

aumentar a vida útil e aumentar a segurança dos alimentos, sendo extremamente 

benéfico para a indústria de alimentos, dada a origem natural desses compostos 

(Mostafa et al., 2018).  

Herman e colaboradores relataram que o linalol tem o potencial de 

aumentar significativamente a eficácia antimicrobiana de outros óleos essenciais, 

exibindo efeitos sinérgicos, permitindo a redução da concentração de óleos 

essenciais nos produtos finais (Herman, Tambor e Herman, 2016). 

2.2.3.4. Problema ao uso de óleos essenciais 

Apesar das propriedades excepcionais dos componentes bioativos 

naturais, eles são instáveis e propensos à oxidação, que é catalisada pela 

exposição à luz, sendo sensíveis também ao calor, pH e teor de umidade. Como 
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tal, a indústria de alimentos está interessada em tecnologias de estabilização para 

a preservação das propriedades funcionais de materiais bioativos durante o 

processamento e armazenamento, além de compreender o processo de liberação 

de modo a garantir uma ação prolongada ao longo do tempo (Chellaram et al., 

2014; Pathania et al., 2018). 

No trabalho de Abdeldaiem e colaboradores foi observado que a ação dos 

óleos foi eficaz apenas em um período de 12 dias (Abdeldaiem, Ali e Ramadan, 

2017). No entanto, esse é um tempo relativamente curto considerando o uso de 

embalagens de maneira comercial. Dessa forma a investigação de métodos de 

liberação controlada se mostram necessárias e uma forma de realizar isso é por 

meio do uso de cápsulas contendo o princípio ativo de interesse. Além disso, um 

estudo aprofundado sobre a interação dos OE com as cápsulas pode ser uma 

forma de garantir um maior controle do sistema. 

O encapsulamento é um processo no qual pequenas partículas são 

englobadas em transportadores sólidos para aumentar sua proteção, reduzir a 

evaporação, promover um manuseio mais fácil e controlar sua liberação durante 

o armazenamento e aplicação (Feng et al., 2017).  

O controle da alta volatilidade dos OE é o principal desafio para o 

desenvolvimento de técnicas de encapsulamento. O encapsulamento pode reter 

OEs por uma interação física ou química com uma matriz, que retém o óleo 

essencial por mais tempo (Dini, 2016). Quase todas as aplicações de OEs exigem 

um aumento nos tempos de retenção e diferentes perfis de liberação. Por 

exemplo, em cosméticos, é apropriado desenvolver um método de 

encapsulamento no qual os OE são liberados por efeitos mecânicos (Dusankova, 

Pummerova e Sedlarik, 2019). Por outro lado, o encapsulamento de sabores para 

aplicações em alimentos exige uma liberação moderada controlada (Maes, 

Bouquillon e Fauconnier, 2019). 

2.2.4. Cápsulas de princípios ativos 

O processo de encapsulamento pode ser definido como uma técnica capaz 

de revestir partículas através de uma cobertura polimérica. O produto final pode 

ser classificado como macrocápsulas (>5000μm), microcápsulas (0,2-5000 μm) e 

nanocápsulas (<0,2 μm) (Rao e Geckeler, 2011). Entre os principais objetivos e 
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vantagens estão: o manuseio de um líquido como um sólido, facilitando aplicação 

e uso, controle de reações indesejadas com o meio, a capacidade de mascarar 

odores e sabores, proteger contra oxigênio, umidade, calor e luz, evitar a 

volatilidade da substância, além de reduzir a taxa de migração de um material com 

o ambiente externo, e controlar a liberação do material encapsulado em relação 

ao meio (Silva, Andrade e Neves, 2012) 

Desse modo, o encapsulamento dos OE se mostra como uma maneira de 

otimizar a sua eficácia e garantir sua aplicação para o desenvolvimento de 

embalagens ativas com maior durabilidade (Espitia e Otoni, 2018). 

Uma variada gama de surfactantes e polímeros naturais podem ser 

utilizados para a formação de cápsulas, nas quais os princípios ativos (nesse 

caso, os óleos essenciais) ficam armazenados no interior. Esse método pode 

facilitar a sua incorporação em matrizes poliméricas e permitir a liberação 

controlada desse composto. Por meio da liberação controlada, é possível retardar 

a liberação do composto ativo, e, assim, ampliar a aplicabilidade do material para 

embalagens (Bahreini et al., 2014; Benjemaa et al., 2018; Sukhpal, Awasthy e 

Sarethy, 2018). 

A escolha da técnica de preparação de cápsulas depende das 

características do composto bioativo, como hidrofilicidade ou lipofilicidade, 

solubilidade e estabilidade, além das propriedades desejadas do produto, como 

tamanho de partícula e biodisponibilidade, entre outras (Zanetti et al., 2018). 

É importante proteger e reter os OEs para prolongar sua vida útil e atividade 

antimicrobiana. Para esse fim, um grande número de métodos de encapsulamento 

foi desenvolvido nos últimos anos (Milián et al., 2017). As técnicas de 

encapsulamento podem ser divididas em sistemas onde ocorrem interfaces 

líquido-ar ou líquido-líquido (Martins et al., 2017).  

Além disso, para trabalhar com os OEs, o uso de surfactantes é relatado 

pela necessidade de emulsionar o óleo em sistema aquoso, uma vez que 

naturalmente este apresenta baixa solubilidade. Dentre os possíveis materiais 

para homogeneização e posterior encapsulamento, pode-se citar o uso do 

surfactante polisorbato 80, conhecido comercialmente por Tween® 80, um 

surfactante não iônico com excelentes propriedades emulsificantes. É um material 
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inodoro e sem sabor, geralmente considerado não tóxico e não irritante e, 

portanto, é amplamente usado como emulsificante, solubilizante e  umectante 

(Grabarek et al., 2020). Alguns usos recentes do polisorbato incluem aplicações 

em medicamentos para uso em regiões de aplicação específica e liberação 

controlada (Ray et al., 2018; Wei et al., 2018). Dessa forma, o polisorbato se 

mostra como interessante agente emulsificante para a produção de sistemas 

encapsulados de OEs. 

Dentre as diversas técnicas é possível citar a polimerização por emulsão, 

a emulsificação com evaporação de solvente, a deposição interfacial, a 

emulsificação com difusão de solvente e salting-out, entre outras, dependendo da 

classificação utilizada (Martins et al., 2017; Yu et al., 2017). 

2.2.4.1. Polimerização por emulsão 

Este tipo de emulsão consiste em óleo ou glóbulos de óleo/polímero, 

dispersos em uma fase aquosa. Essas estruturas formadas são inovadoras 

porque encapsulam alguns aditivos que são incompatíveis. O controle do tamanho 

da esfera e da distribuição do tamanho tem implicação direta no processo de 

liberação do composto encapsulado (Schmidt et al., 2017). Nesta técnica, o 

monômero é adicionado a uma solução aquosa contendo um surfactante sob 

agitação mecânica vigorosa para polimerizar a temperatura ambiente. Durante o 

processo de polimerização, estabilizadores e surfactantes são adicionados à 

formulação, e o tipo e a concentração desses constituintes são responsáveis pelo 

tamanho das partículas e pela massa das cápsulas obtidas; os solventes são 

usados para dispersar o óleo na fase aquosa e servir como veículo para os 

monômeros (Truong et al., 2017). O composto de interesse é incorporado por 

solubilização no meio de polimerização ou por adsorção após polimerização 

completa. Após a concentração sob pressão reduzida à temperatura ambiente, a 

suspensão deve ser purificada para remover estabilizadores e surfactantes por 

ultracentrifugação e, em seguida, as partículas são suspensas em um meio sem 

surfactante (Ribeiro-Santos, Andrade, Melo, de, et al., 2017) 

O monômero deve apresentar uma taxa de polimerização rápida entre a 

fase orgânica e a fase aquosa, a fim de produzir as cápsulas. Como exemplo, o 

poli(cianoacrilato de alquila) apresenta uma taxa de polimerização rápida, sendo 
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também um material biodegradável e biocompatível. Além disso, a polimerização 

deve ser realizada em meio ácido para produzir um material de alta massa, bem 

como cápsulas estáveis (Gaitzsch, Huang e Voit, 2016). 

No entanto, reações indesejáveis entre monômeros e os compostos de 

interesse podem ocorrer durante o processo de polimerização. A possível 

presença de monômeros residuais ou produtos indesejáveis formados após a 

polimerização pode ser tóxica e limitar o uso potencial desses tipos de cápsulas. 

As principais aplicações da técnica de polimerização de monômeros em 

compostos bioativos estão associadas apenas a proteínas e peptídeos (Santos, 

dos et al., 2016). 

2.2.4.2. Emulsificação com evaporação de solvente 

Esta técnica tem como objetivo sintetizar cápsulas mais estáveis e 

resistentes à sedimentação e tem sido amplamente utilizada para sintetizar 

cápsulas contendo princípios ativos (Teo et al., 2016; Xie et al., 2015). 

Nessa técnica, a fase orgânica contém o polímero dissolvido em um 

solvente volátil. A fase orgânica é então adicionada a uma fase aquosa que 

contém um emulsionante/surfactante adequado para preparar uma emulsão. 

Durante o processo de formação da cápsula, o solvente evapora gradualmente 

das gotículas orgânicas e a composição das gotículas orgânicas muda 

gradualmente. A evaporação do solvente pode ser acelerada diminuindo a 

pressão e aumentando a temperatura da emulsão (Ahangaran, Navarchian e 

Picchioni, 2019). Quando o solvente volátil evapora totalmente das gotículas 

orgânicas, as fases ricas em polímero migram para a interface da gotícula 

orgânica e da fase aquosa. Com isso, a emulsão se converte em suspensão e as 

cápsulas são formadas. A separação de fases das partes ricas em polímero é 

causada pela interação da tensão interfacial entre o núcleo, o polímero e as fases 

aquosas. As tensões interfaciais do sistema de emulsão também afetam o grau 

de espalhamento das partes ricas em polímero na interface óleo/água (Farrag et 

al., 2018; Molavi, Barzegar-Jalali e Hamishehkar, 2020). 

O tamanho das partículas produzidas é diretamente relacionado a 

dimensão das gotículas da emulsão, de modo que devem ser utilizados 

surfactantes adequados, além de homogenizador de alta energia para obter 



38 

 

menores partículas. Outros fatores que influenciam o tamanho das cápsulas 

obtidas incluem: concentração do polímero e sua massa molar; a proporção de 

composto ativo e polímero; a viscosidade do sistema; a razão dos solventes 

orgânicos e aquosos; e a concentração e tipo do surfactante empregado (Stella, 

Marengo e Arpicco, 2017). 

2.2.4.3. Emulsificação com difusão de solvente 

O processo é baseado em solventes orgânicos onde o polímero usado para 

preparar a emulsão precisa ser parcialmente solúvel em água. Primeiro, o 

polímero é dissolvido em um solvente parcialmente solúvel em água e saturado 

com água para garantir o equilíbrio termodinâmico inicial de ambos os líquidos. 

Ao adicionar um excesso de água ao sistema, ocorre a difusão do solvente e a 

emulsificação da solução, levando à formação de esferas maciça ou cápsulas, 

dependendo da razão óleo/polímero. Com a evaporação ou filtração, o solvente é 

removido do sistema (Baena-aristizábal et al., 2016; Imbrogno et al., 2015). 

As vantagens incluem altas eficiências de encapsulamento, sem 

necessidade de homogeneização, alta reprodutibilidade de lote para lote, 

facilidade de expansão, simplicidade e distribuição de tamanho restrita. As 

desvantagens são os volumes de água e o possível vazamento de medicamento 

que pode reduzir a eficiência dos processos (Santos, dos et al., 2016). 

2.2.4.4. Salting-out 

Este método deriva do método de difusão do solvente e baseia-se na 

separação do solvente miscível em água da solução aquosa pelo efeito de salting-

out que consiste no uso de eletrólitos para dessolvatação do polímero. O polímero 

e o aditivo (por exemplo, um medicamento) são inicialmente dissolvidos em um 

solvente, sendo subsequentemente emulsionados em um gel aquoso contendo 

um sal. Ao diluir a emulsão com um volume suficiente de água ou solução aquosa, 

ocorre o salting-out e a difusão do solvente orgânico, induzindo a formação de 

cápsulas. A seleção do agente de salting-out é crucial porque ele participa de um 

papel essencial para a eficiência do encapsulamento. A filtração de fluxo cruzado 

pode ser usada para eliminar o solvente e o agente de salting-out (Sharma et al., 

2018; Stella, Marengo e Arpicco, 2017). 
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2.2.4.5. Deposição interfacial 

A técnica mais utilizada para preparar cápsulas com compostos bioativos é 

a deposição interfacial, também denominada precipitação, e é baseada na 

deposição de um polímero após o deslocamento de um solvente semi-polar 

(miscível em água) de uma solução lipofílica (Santos, dos et al., 2016). 

Na técnica de deposição interfacial, a fase orgânica contendo o polímero e 

o composto de interesse são injetados em uma fase aquosa contendo água e um 

composto tensoativo sob agitação magnética. Depois disso, a deposição de 

polímeros ocorre imediatamente na interface entre a água e o solvente orgânico, 

induzida pela rápida difusão do solvente, levando à formação instantânea de 

cápsulas (Liu, W. et al., 2016; Zhao, Li e Gao, 2017). 

Esse processo também pode ocorrer forçando a solução de polímero 

através de um bico. Dessa maneira, o método pode ser usado em escala industrial 

para produzir partículas de biopolímeros rapidamente. Em escala de laboratório, 

a solução de biopolímero é carregada em uma seringa e extrudada através de 

uma agulha para a solução aquosa (Mergel et al., 2017). O tamanho das partículas 

obtidas depende do diâmetro da agulha, da taxa de fluxo e viscosidade da solução 

e do tensoativo usado (Joye e McClements, 2014). 

2.2.5. Estrutura do sistema encapsulado 

O sistema de revestimento dos compostos ativos pelo material de parede 

pode apresentar uma estrutura de cápsula ou de esfera. A diferença entre elas 

decorre de sua estrutura interna e morfologia: as cápsulas são ocas internamente 

e possuem um sistema de reservatórios, enquanto as esferas são sistemas 

matriciais maciços (Bajpai et al., 2018; Zanetti et al., 2018). 

O tamanho e a estrutura da formação de nanopartículas dependem dos 

materiais da parede e das propriedades físico-químicas do núcleo utilizado. Esse 

sistema pode aumentar os mecanismos passivos de absorção celular, proteger os 

compostos ativos de condições ambientais adversas, reduzir as resistências à 

transferência de massa e aumentar a atividade antimicrobiana devido ao seu 

tamanho subcelular (Dini, 2016; Santos, dos et al., 2016). 
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O material encapsulado precisa de um material de parede que possua 

diferentes estruturas químicas e propriedades físico-químicas, sendo que estas 

influenciam a eficiência do processo de encapsulamento. Dessa forma, sua 

seleção correta é uma etapa essencial devido ao seu efeito direto na estabilidade, 

na eficiência da retenção de material do núcleo e no prazo de validade. O material 

da parede deve ter propriedades reológicas adequadas em altas concentrações e 

a capacidade de emulsionar o material ativo, estabilizar as emulsões produzidas 

e manter o material do núcleo dentro de sua estrutura durante o processamento 

ou armazenamento (Chellaram et al., 2014; Wen et al., 2016).  

2.2.6. Cinética de Liberação 

A finalidade dos sistemas de liberação controlada é manter a concentração 

do fármaco, ou substância que se deseja entregar, em um valor desejado pelo 

maior tempo possível. Em outras palavras, eles são capazes de exercer um 

controle sobre a taxa de liberação do princípio ativo (Kwan e Davidov-Pardo, 2018; 

Saifullah et al., 2019). Para este fim, geralmente, o sistema de liberação 

controlada libera inicialmente uma quantia razoável do material encapsulado, de 

modo a atingir rapidamente a concentração ideal para o meio. Então, a cinética 

de liberação segue um comportamento bem definido, a fim de fornecer doses de 

manutenção e manter a concentração constante (Benjemaa et al., 2018).  

Vários estudos são relatados na literatura com foco no estudo e modelagem 

de dispositivos de liberação de medicamentos para aplicações farmacêuticas. A 

descrição quantitativa dos fenômenos que controlam a cinética de liberação é 

fundamental para projetar adequadamente um dispositivo eficiente. O benefício 

prático de um modelo matemático consiste na possibilidade de simular os efeitos 

dos parâmetros de projeto no desempenho do sistema de liberação (Irfan et al., 

2018). 

Para modelar o processo de liberação de compostos ativos, usualmente é 

considerado o processo de difusão Fickiana, através da primeira e segunda lei de 

Fick, que estabelecem uma relação da difusão com o gradiente de concentração 

do sistema. Em certos sistemas, o processo de difusão é o dominante, de modo 

que a aplicação da lei de Fick é coerente com os resultados (Irfan et al., 2018). 

No entanto, diversos casos em que ocorrem fluxo de massa impulsionado por 
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gradiente de pressão, dissolução, relaxação da cadeia, entre outros processos, 

promovem desvios com relação à difusão fickiana. Esses processos resultam em 

um mecanismo de transporte não-Fickiano (Saifullah et al., 2019). 

Para estudar a cinética e o mecanismo de liberação do princípio ativo dos 

filmes produzidos, os resultados de teste in vitro podem ser ajustados em 

diferentes equações cinéticas. O primeiro modelo conhecido como cinética de 

ordem zero é expresso pela Equação 1 

Equação 1    
Mt

M∞
= K0t + b  

Nesta equação Mt representa a quantidade absoluta de fármaco liberada 

no tempo t e M∞ a quantidade total de fármaco liberado num tempo infinito, a qual 

deverá corresponder à quantidade total de fármaco incorporado ao sistema; K0 é 

uma constante cinética e b é a quantidade inicial de fármaco na solução (Shetta, 

Kegere e Mamdouh, 2019). Este modelo considera uma liberação constante do 

fármaco, formando uma solução saturada. No entanto, esta situação de liberação 

é ideal e difícil de obter na prática, o que limita as aplicações deste modelo 

(Martins et al., 2017). 

Uma expansão deste modelo é o modelo de primeira ordem, apresentado 

na Equação 2.  

Equação 2    𝑄𝑡 = Q0. e−𝑘𝑡  

Onde Qt é a quantidade acumulada de composto ativo liberado no tempo t, 

Q0 é a quantidade inicial de composto ativo, K é uma constante de liberação de 

primeira ordem e t é o tempo de liberação.  Este modelo consegue, diferentemente 

do modelo de ordem zero, correlacionar o perfil de liberação de compostos ativos 

em matrizes porosas, onde a taxa de liberação é proporcional a concentração do 

composto ativo que permanece na matriz (Tan, Zhong e Langrish, 2020). 

O modelo de Higuchi permite compreender a fase inicial da liberação mais 

detalhadamente. Este modelo é definido pela Equação 3: 

Equação 3    
Mt

M∞
= KH√t 

Onde Mt representa a quantidade composto liberada no tempo t e M∞ a 

quantidade total liberada num tempo infinito, KH corresponde à constante de 
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liberação de Higuchi. Este modelo descreve o mecanismo de liberação segundo 

a difusão Fickiana. Porém, o uso desta relação em sistemas que podem 

intumescer torna-se inválida. Assim, a equação de Higuchi apresenta algumas 

limitações na interpretação dos mecanismos de liberação controlada, sendo 

necessário avaliar se o sistema pode apresentar o relaxamento das cadeias antes 

de utilizar esta equação (Saadatmand et al., 2018; Seray, Skender e Hadj-Hamou, 

2020). 

Um modelo que considera o intumescimento da matriz polimérica é 

baseado na equação semi-empírica de Korsmeyer-Peppas, conforme 

apresentado na Equação 4: 

Equação 4    
Mt

M∞
= K. tn  

Nesta equação Mt representa a quantidade do composto liberada no tempo 

t e M∞ a quantidade total liberada num tempo infinito, K é uma constante 

relacionada às características estruturais e geométricas da matriz e n é o expoente 

difusional que indica o mecanismo de liberação envolvido. 

Esta equação permite a interpretação do mecanismo quando este não é 

bem conhecido ou resulta da combinação de dois processos aparentemente 

independentes: um devido à difusão Fickiana, e outro relacionado a um processo 

não-Fickiano. Essa avaliação permite uma compreensão mais aprofundada de 

como o processo de liberação ocorre uma vez que não considera apenas um 

processo de difusão, como os outros modelos (Mishra et al., 2019; Wu, I. Y. et al., 

2019). 

Saadatmand e colaboradores utilizaram os modelos cinéticos de ordem 

zero, primeira ordem e de Higuchi e estudaram o perfil de liberação de um 

fármaco, encontrando boa concordância dos dados com esses modelos 

(Saadatmand et al., 2019). Já Mishra e colaboradores avaliaram a cinética de 

liberação óleo de erva-cidreira com o modelos de Korsmeyer-Peppas e investigou 

como o mecanismo de difusão pode ser avaliado por um mecanismo pseudo 

Fickano (Mishra et al., 2018). No entanto, ainda são poucos os estudos onde estão 

bem descritos o comportamento cinético para diversos óleos, sendo esse um fator 

essencial para a produção de um produto com aplicações industriais utilizando 

óleos essenciais. 
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2.3. Materiais para produção de Embalagens 

Diferentes materiais podem ser utilizados em embalagens, como metais, 

vidros, plásticos, papel e papelão. Os vidros e os metais têm sido grandemente 

utilizados por apresentarem boas propriedades mecânicas e de barreira, e 

também possuírem uma vida útil extensa, o que auxilia na vida de prateleira. No 

entanto, são caros e/ou pesados, o que não é interessante para determinadas 

aplicações. O papel e o papelão são materiais baratos, mas que apresentam uso 

limitado por não possuírem propriedades mecânicas apropriadas e apresentarem 

elevada permeabilidade (Roohi et al., 2018).  

Os materiais plásticos são aplicados em uma ampla gama de setores 

(agricultura, telecomunicações, eletrônicos, etc.), devido ao seu baixo custo e a 

possibilidade de modelagem de suas propriedades térmicas e mecânicas. São 

materiais versáteis, que podem ser combinados ou reforçados para mudanças de 

propriedades. Sua produção mundial atingiu, em 2015, cerca de 322 milhões de 

toneladas, das quais mais de 40% foi empregada no setor de embalagens (Ajay 

et al., 2018). Plásticos como o polipropileno (PP), polietileno (PE), poli(tereftalato 

de etileno) (PET), poli(cloreto de vinila) (PVC) e poliestireno (PS) são alguns 

exemplos que apresentam elevado consumo no setor de embalagens (Altenhofen 

Da Silva et al., 2011). As propriedades que os tornam únicos para a embalagem 

de alimentos são: baixo custo, excelentes propriedades físicas (densidade, massa 

molar), propriedades mecânicas (resistência à tração), propriedades de barreira 

(O2, CO2) e elevada estabilidade (Ajay et al., 2018). 

 Devido a essas características, o uso de materiais plásticos (polímeros) 

sofreu um aumento considerável nas últimas décadas. No entanto, esse elevado 

consumo resulta em uma geração de resíduos igualmente crescente, sendo que, 

é estimado um descarte anual de 275 milhões de toneladas métricas de materiais 

poliméricos (Jambeck et al., 2015; Law, 2016).  

Esse descarte traz à tona uma problemática associada à elevada 

resistência à degradação dos materiais plásticos. Apesar da resistência ser 

altamente atrativa durante a aplicação destes materiais, surge uma preocupação 

quando estes são descartados no meio ambiente, gerando um problema 

ambiental devido ao acúmulo desses materiais, com formação de bolsões de 



44 

 

plásticos espalhados em diferentes localizações, e até mesmo com formação de 

ilhas de plásticos no oceano (Eriksen et al., 2014; Roohi et al., 2018).  

Os materiais poliméricos apresentam potencial para reciclagem, sendo que 

diversas iniciativas buscam aproveitar essa possibilidade de modo a reduzir os 

resíduos plásticos no meio ambientes. Uma dificuldade, no entanto, decorre do 

fato de que durante a reciclagem é comum ocorrer uma redução da massa molar 

da cadeia polimérica, o que pode reduzir propriedades mecânicas e a estabilidade 

da cadeia polimérica. Com essa perspectiva, tem sido  crescentes o número de 

pesquisas que buscam desenvolver materiais com características similares, 

porém com caráter biodegradável e não tóxico que possam ser fabricados com a 

utilização de matérias-primas ambientalmente amigáveis (Atarés e Chiralt, 2016). 

2.3.1. Polímeros biodegradáveis  

A crescente preocupação ambiental com o descarte de resíduos sólidos, 

principalmente dos materiais plásticos commodities, como polipropileno e 

polietileno, tem chamado atenção para o uso de polímeros biodegradáveis, devido 

ao seu caráter ambientalmente amigável e menor tempo de decomposição 

(Pinheiro et al., 2017). Essa substituição visa à minimização da acumulação de 

resíduos e da poluição gerada, além dos impactos ambientais atrelados ao 

descarte incorreto, como contaminação dos rios e mares e prejuízo a biossistemas 

(Law, 2016). Porém, para que uma embalagem seja aceita industrialmente, 

propriedades como baixo custo, excelentes propriedades mecânicas e de barreira 

são requeridas (Yildirim et al., 2018). Uma alternativa para minimizar os impactos 

de produtos rapidamente descartados, como as embalagens, é a utilização de 

materiais biodegradáveis, podendo estes utilizar nanotecnologia para 

funcionalização, e assim, obter embalagens biodegradáveis ativas (Morelli et al., 

2015). 

Polímeros biodegradáveis são os materiais que sofrem degradação que 

resultam em substâncias inorgânicas através do processo de mineralização pela 

ação enzimática de microrganismos. Uma diferenciação significativa a ser feita é 

sobre os biopolímeros que são sintetizados com base em um substrato renovável, 

enquanto existem polímeros sintéticos biodegradáveis (dos Santos et al., 2016; 

Fanar et al., 2018; Srivastava et al., 2018). 
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2.3.2. Poliésteres biodegradáveis: PBAT 

Os poliésteres são uma classe importante de polímeros que apresentam 

um grupo éster interligando a cadeia polimérica. Eles podem ocorrer de maneira 

natural ou podem ser sintetizados. Os poliésteres naturais tendem a apresentar 

um caráter biodegradável, enquanto os sintéticos usualmente apresentam caráter 

não-biodegradável (Kausar, 2019). Dependendo da estrutura química, eles 

podem ser alifáticos ou aromáticos, podendo também ser termoplásticos ou 

termofixos. Usualmente, a presença de grupos aromáticos na cadeia polimérica 

aumenta a estabilidade térmica, propriedades mecânicas, temperatura de 

transição vítrea, e a estabilidade química (Molavi, Barzegar-Jalali e Hamishehkar, 

2020). Eles podem ser preparados por diferentes métodos, como por meio de 

reação de policondensação de diácido, hidroxiácido ou anidrido e um álcool 

secundário ou via polimerização de abertura de anel. Alguns exemplos comuns 

incluem: poliadipato de etileno (PEA), poli(tereftalato de etileno)(PET), 

poli(tereftalato de butileno)(PBT), poli(naftalato de etileno)(PEN), poli-

hidroxialcanoato (PHA), poli(ácido lático)(PLA), poli(e-caprolactona)(PCL), 

poli(ácido glicólico) (PGA) (Zia et al., 2016). 

Entre os diferentes poliésteres, um novo polímero que vem ganhando 

destaque é o poli(adipato-co-tereftalato de butileno) (PBAT), devido as suas 

propriedades como módulo de Young de 40 a 60 MPa, resistência à tração de 32 

a 36 MPa e elevado alongamento na ruptura (perto de 700%) (Ferreira et al., 

2019). Essas propriedades do PBAT são comparáveis às do polietileno de baixa 

densidade (PEBD) e tornam o PBAT um material biodegradável muito promissor 

para uma ampla gama de aplicações como dispositivos médicos, filmes agrícolas 

e de embalagens, entre outras (Pinheiro et al., 2017). 

O PBAT pode ser produzido pela reação de policondensação do 1,4-

butanodiol com ácidos adípico e tereftálico (ou adipato de butileno). Dessa forma, 

sua estrutura é composta por dois dímeros: o primeiro é rígido, composto por uma 

unidade de repetição de 1,4 butanodiol e monômeros de ácido tereftálico, e o 

segundo é flexível, composto pelo 1,4 butanodiol e monômeros de ácido adípico 

(Kijchavengkul et al., 2010; Marinho et al., 2017). A estrutura do PBAT é ilustrada 

na Figura 3. Compostos de terras raras ou acetato de zinco podem ser usados 

como catalisadores durante a policondensação. A preparação do PBAT requer 
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longo tempo de reação, alto vácuo e temperatura geralmente superiores a 190 ºC. 

Essas condições são necessárias para favorecer as reações de condensação e 

remover as moléculas mais leves (água) geradas como produto (Ferreira et al., 

2019).  

 

Figura 3 - Ilustração da estrutura química do poli(adipato-co-tereftalato de butileno).  

As propriedades mecânicas do PBAT podem ser modificadas com base nas 

proporções dos monômeros durante o processo de polimerização. Além disso, as 

variáveis do processo, como pressão e temperatura também podem alterar a 

massa molar do PBAT, e consequentemente, suas propriedades (Ferreira et al., 

2019).  

Apesar de o PBAT apresentar características atrativas, seu uso ainda é 

limitado por suas propriedades mecânicas e de barreira inferiores às dos 

polímeros tradicionais, o que resulta em uma menor gama de aplicações. Também 

é um polímero de elevado custo, o que tem comprometido seu uso em larga escala 

(Pinheiro et al., 2017). A incorporação de nanoestruturas de celulose em 

polímeros biodegradáveis tem sido uma maneira de aperfeiçoar o desempenho 

desse material, não apenas controlando e melhorando o desempenho final, mas 

também aumentando as possibilidades de aplicações industriais e de engenharia 

(Flauzino Neto et al., 2013). 

Mariano e colaboradores produziram compósitos de PBAT e 

nanoestruturas de celulose. Os autores observaram ganhos nas propriedades 

mecânicas, sendo observado uma grande influência da cristalinidade do 

compósito pela presença das nanoestruturas (Mariano et al., 2016). Morelli e 

colaboradores incorporaram nanocelulose modificadas com butil isocianato em 

PBAT e observaram também aumentos nas propriedades mecânicas (resistência 

e rigidez), permeabilidade a vapor de água e maior estabilidade térmica. Além 

disso os autores observaram que o processo de biodegradação da matriz não foi 



47 

 

afetado pela incorporação, sendo interessante para ampliar as aplicações desse 

material (Morelli, Belgacem, Branciforti, Bretas, et al., 2016). 

 

2.4. Reaproveitamento florestal 

Os resíduos florestais gerados pelo corte da madeira utilizadas na indústria 

de papel e celulose são uma fonte de biomassa celulósica que tem grande 

destaque, principalmente a madeira de eucalipto de reflorestamento. O eucalipto 

é cultivado em quase todos os estados brasileiros, apresentando uma área de 

cultivo equivalente a 5.102.030 hectares, sendo que 53% desta área está 

concentrada na Região Sudeste (Damasceno et al., 2011; Kakran et al., 2012; 

Rao e Geckeler, 2011). Em termos residuais, são gerados anualmente cerca de 

47 milhões de toneladas de resíduos madeireiros florestais (galhos, cascas, folhas 

e serragem), sendo que este é preferencialmente destinado à queima para 

geração de energia elétrica. Apesar de a queima estar associada a geração de 

CO2, sendo considerada uma queima limpa, o resíduo florestal apresenta grande 

potencial de reaproveitando e produção de materiais de elevado desempenho, 

devido aos componentes constituintes destes resíduos. 

Para seu reaproveitamento, diversas tecnologias estão sendo aplicadas, 

como a conversão térmica, bioquímica, agroquímica e termoquímica destas fontes 

renováveis (Sibaja et al., 2015). Atualmente, tem-se investigado a obtenção de 

nanocelulose a partir de fontes celulósicas (Dufresne, 2017). Diversas fontes de 

celulose podem ser usadas para a obtenção das nanoestruturas de celulose 

(NECs), alcançando diferentes tipos de morfologia e cristalinidade, ou seja, desde 

nanofibrilas até nanocristais de alta cristalinidade (entre 70% e 85%). Alguns 

exemplos de fontes de celulose são facilmente citados pela literatura, tais como, 

algodão, celulose bacteriana, bambu, soja , madeira, milho, entre outros (Costa 

Correia, Da et al., 2016; Luan et al., 2018; Mariano, Kissi, El e Dufresne, 2014; 

Tezcan e Atıcı, 2017; Wang et al., 2017; Zhou et al., 2014; Zimmermann et al., 

2017). 
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2.4.1. Celulose e suas nanoestruturas  

A celulose é o biopolímero de maior abundância e de caráter renovável da 

natureza; é um polissacarídeo de elevada massa molar, composta por unidades 

de β-1,4-anidro-D-glicopiranose, de fórmula geral (C6H10O5)n, sendo que essas 

unidades assumem conformação em cadeira, conforme apresentado na Figura 4. 

É um material com excelentes propriedades mecânicas, renovável, biodegradável, 

com baixo custo e com elevada disponibilidade (Habibi, 2014; Moon et al., 2011). 

 

Figura 4 - Esquema representativo de uma fibra lignocelulósica, demonstrando o arranjo das nanoestruturas 
de celulose, e estrutura química básica. Autoria própria. 

Na natureza, em geral, fibras celulósicas se apresentam na forma 

microfibrilar, sendo que essas são um aglomerado arranjado de fibras 

elementares, ou nanofibrilas, compostas por regiões amorfas (desordenadas) e 

regiões cristalinas (altamente ordenadas). Pela dissociação/remoção controlada 

da região amorfa e quebra dos domínios cristalinos, é possível obter as 

nanoestruturas de celulose (NECs) (Lu et al., 2013). A busca por materiais com 

dimensões no regime nanométrico (10-9 m) é interessante pois estes possuem 

propriedades únicas como elevada área superficial e maiores atividades 

catalíticas (Ghasemzadeh et al., 2014).  
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Tonoli (2012) e Syverud (2011) avaliaram a obtenção de micro e nanofibras 

por três diferentes processos: refinamento, sonificação e hidrólise ácida (Syverud 

et al., 2011; Tonoli et al., 2012). Os resultados mostraram que altos teores de 

hemicelulose (em torno de 30%) podem facilitar a liberação de nanofibrilas 

durante o tratamento mecânico da polpa, sendo que o processo de hidrólise levou 

à nanofibras de celulose com elevado grau de cristalinidade (82%).  

O desenvolvimento de materiais com base em nanoestruturas de celulose 

(NEC) tem atraído muito interesse nos últimos anos pois apresentam uma 

diversidade de propriedades que permitem seu uso em diversas aplicações. Como 

já conhecido, a celulose é o biopolímero biodegradável mais abundante e, além 

disso, a sua hierarquia estrutural pode ser utilizada para preparar as nanofibrilas 

de alta resistência e excelente compatibilidade com outros polímeros (Matos, De 

et al., 2018; Mishra, Sabu e Tiwari, 2018). Uma literatura que cresce 

exponencialmente tem sido dedicada às NECs obtida de diversos tipos de 

resíduos florestais que são utilizados como fonte para a extração da celulose. As 

características finais das nanopartículas formadas dependem da fonte de que a 

celulose foi extraída, nas quais, as dimensões de diâmetro e comprimento podem 

variar de 5 a 10 nm e de 100 a 500 nm, respectivamente (Barbosa et al., 2019; 

Castro, De et al., 2016; Follain et al., 2013). 

Dentre os métodos mais utilizados para o tratamento e separação das 

estruturas de celulose (nanocristais de celulose, nanofibras de celulose e 

nanocelulose bacteriana), pode-se destacar a moagem mecânica, polpação 

química (remoção de lignina por processo Kraft), hidrólise ácida (ácidos sulfúrico 

e/ou clorídrico), hidrólise enzimática, micro-ondas assistido por hidrólise e 

ultrassonificação de alta intensidade (Barbosa et al., 2019; Bauli et al., 2019; 

Kunaver, Anžlovar e Žagar, 2016).  

A hidrólise ácida é a metodologia mais comum e consolidada, em que 

ocorre a quebra das regiões não cristalinas da celulose, resultando em celulose 

com cristalitos bem definidos (Flauzino Neto et al., 2013; Kallel et al., 2016). A 

moagem mecânica é uma metodologia alternativa que vem se destacando por 

apresentar menores impactos ambientais em relação às demais. O isolamento 

mecânico pode ser subdividido em homogeneização a alta pressão, moagem em 

um moinho de bolas, quebra criogênica e ultrassonificação de alta intensidade 
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(Abdul Khalil, Bhat e Ireana Yusra, 2012). A moagem por moinho de bolas é o 

método mais simples, de baixo custo,  sendo possível de aplicar industrialmente. 

Entre suas maiores vantagens, tem-se a produção de nanoestruturas de celulose 

em grandes quantidades, à pressão e temperatura ambientes. O isolamento das 

NECs ocorre por forças de fricção, atrito, cisalhamento e outras ações mecânicas 

que modificam/quebram a estrutura amorfa dos materiais lignocelulósicos 

(Nuruddin et al., 2016).  

A literatura apresenta diversos trabalhos promissores, os quais realizam o 

isolamento de nanofibras de celulose com diâmetros médios entre 8-100 nm e 

com estabilidade térmica semelhante às dos materiais puros (Abbasi e Baheti, 

2018; Abdul Khalil et al., 2014; Missoum, Belgacem e Bras, 2013). O estudo 

apresentado por Nuruddin e colaboradores avalia o isolamento de NECs com uso 

de etanol durante a moagem. A adição do solvente facilita o intumescimento intra-

fibrilar e promove a quebra de regiões não cristalinas, preservando as regiões 

cristalinas. O estudo em função do tempo foi realizado, sendo que em 120 minutos 

de moagem a celulose foi totalmente convertida em nanocelulose (Nuruddin et al., 

2016). Outros trabalhos realizaram estudos para obtenção de nanofibras com 

elevada cristalinidade por meio de moagem mecânica da celulose (Habibi, 2014; 

Sofla et al., 2016). 

Como já citado, um problema para a aplicação de polímeros 

biodegradáveis está associado à necessidade de adequar suas propriedades 

mecânicas às aplicações desejadas, sem a perda do seu caráter ambiental. Uma 

alternativa interessante nesse contexto é o uso de nanoestruturas de 

celulose(Abdul Khalil et al., 2014; Mariano et al., 2016).  

As NECs apresentam baixo custo, baixa densidade e alta razão de aspecto, 

alto módulo de elasticidade e considerável resistência à tração. Estas 

propriedades justificam sua incorporação em muitas matrizes poliméricas 

sintéticas e naturais (Abdul Khalil, Bhat e Ireana Yusra, 2012), seu uso em 

materiais de embalagem (Shen e Kamdem, 2015), bem como em aplicações de 

transporte de automóveis e entrega de medicamentos (Lam et al., 2012). 

Com a adição das NECs como agentes de reforço é possível obter 

nanocompósitos com melhores propriedades mecânicas, térmicas e de barreira, 
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(Espino-Pérez et al., 2013). As vantagens destes nanocompósitos, quando 

comparados com os compósitos convencionais, são suas propriedades superiores 

com menores níveis de reforço, bem como sua melhor reciclagem, transparência 

e baixo peso (Abdul Khalil, Bhat e Ireana Yusra, 2012). Para que essas 

propriedades sejam superiores, é necessário que haja boa dispersão e adesão 

das nanoestruturas na matriz polimérica, além de um material homogêneo 

(Mabrouk et al., 2011).   



52 

 

3. Objetivos 

O objetivo geral deste trabalho foi investigar o encapsulamento de óleos 

essenciais e isolamento de nanoestruturas de celulose para desenvolvimento de 

filmes biodegradáveis de poli(adipato-co-tereftalato de butileno) com atividade 

antimicrobiana. 

Dentre os objetivos específicos pode-se citar:  

➢ Avaliar o uso de resíduos florestais de eucalipto como matéria-prima 

para isolamento de nanoestruturas de celulose (NECs); 

➢ Desenvolvimento de uma metodologia, simples e de baixo custo, de 

encapsulamento de óleos essenciais; 

➢ Avaliar o efeito da incorporação das cápsulas ativas na atividade 

antimicrobiana; 

➢ Desenvolvimento de filmes ativos de poli(adipato-co-tereftalato de 

butileno). 

  



53 

 

4. Materiais e métodos 

Para o desenvolvimento dos filmes foram realizadas diferentes etapas de 

experimentos laboratoriais, conforme ilustrado na Figura 5.  

 

Figura 5 - Esquema geral da metodologia utilizada neste estudo. (a) Metodologia utilizada para o tratamento 
da fibra de eucalipto e obtenção das NECs, (b) Processo de obtenção das cápsulas poliméricas, (c) 

Produção dos filmes poliméricos utilizando a técnica de casting. 

 A primeira etapa foi o tratamento de resíduos de eucalipto, seguido do 

processo de isolamento das nanoestruturas de celulose (NEC), seguido por 

ensaios de caracterização. A segunda etapa envolveu a processo de 

encapsulamento dos OE de pau rosa e de canela, sendo as mesmas avaliadas 

com relação à ao formato, eficiência de encapsulamento e processo de liberação. 

Na terceira etapa foi então realizada a incorporação das NECs e cápsulas 

desenvolvidas em filmes poliméricos. A incorporação de NEC foi realizada na 
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proporção de 2% em massa (em relação ao PBAT) (Jasmani e Adnan, 2017), e 

as cápsulas foram incorporadas em valores de 2, 5 e 8% em massa (em relação 

ao PBAT) (Boura-Theodoridou et al., 2020), sendo os filmes então caracterizados.  

4.1. Materiais 

Resíduos de eucalipto (Eucalyptus citriodora), na forma de serragem, foram 

obtidos após a colheita e corte no Mato Grosso. Os resíduos foram moídos em 

moinho de facas, modelo TE-625 (Tecnal, Piracicaba, Brasil). Foram selecionados 

para o estudo os óleos essenciais de pau rosa e canela cássia (Ferquima Indústria 

e Comércio LTDA, Vargem Grande Paulista, Brazil) 

Para produção das cápsulas e produção dos filmes foi utilizado o polímero 

poli(adipato-co-tereftalato de butileno) (PBAT), de nome comercial Ecoflex®, 

produzido e fornecido pela Basf com massa molar ponderal média de 66.500 

g.mol-1. 

Os demais reagentes utilizados foram: clorito de sódio (PA), hidróxido de 

sódio (PA), hidróxido de potássio (PA), polisorbato 80 (PA), de nome comercial 

Tween® 80, e clorofórmio(PA) (Labsynth, Diadema, Brasil). Água destilada foi 

utilizada para o preparo das soluções. 

4.2. Preparação das nanoestruturas de celulose (NEC) 

As NECs foram preparadas utilizando a metodologia de moagem mecânica 

dos resíduos de eucalipto, seguido de um tratamento, em duas etapas, para a 

remoção de extrativos, hemicelulose e lignina, e posteriormente o isolamento das 

nanoestruturas. 

4.2.1. Tratamento – Etapa 1 

Os resíduos de eucalipto foram secos em estufa com circulação de ar, a 60 

°C, por 24 horas, para eliminação da umidade. Em seguida, as amostras foram 

submetidas à solução de 3,2% (m/v) de clorito de sódio, utilizando a proporção de 

fibras para a solução de 1:20 (m/v), sendo mantidas sob agitação constante a 70 

°C por 2 h. O material obtido foi lavado com água destilada até pH neutro e secas 

em estufa a 60 °C por 12 h.  
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4.2.2. Tratamento – Etapa 2 

Em sequência a Etapa 1, o material foi submetido a uma solução aquosa 

de 10% (m/v) de hidróxido de sódio (NaOH) e 10% (m/v) de hidróxido de potássio 

(KOH), na proporção de fibras para a solução de 1:20 (m/v), sendo mantidas sob 

agitação constante a temperatura ambiente por 2 h. O material obtido foi lavado 

com água destilada até pH neutro e secas em estufa a 60 °C por 12 h.  

4.2.3. Isolamento das nanoestruturas de celulose 

Após a realização do tratamento, a amostra foi submetida à metodologia 

de isolamento para obtenção das nanoestruturas de celulose. Utilizou-se o moinho 

de bolas da marca Marconi, modelo MA500. Foi utilizado uma razão de massa 

bola/amostra de 70:1, com dois tamanhos distintos de bolas, com a razão bola 

grande:bola pequena equivalente a 9:1 (m/m). Estas bolas são de alumina, e 

apresentam diâmetro de 21,0 mm e 11,5 mm para bola grande e para bola 

pequena, respectivamente. Foram adicionados no jarro cerca de 10,0 g de 

amostra tratada umedecidas com etanol 80% (v/v), na proporção 1:1 (gramas de 

amostra e mililitro de etanol), preenchendo cerca de um terço do jarro. Após 

adicionar a amostra e as bolas no jarro, foi realizada a moagem, com duração de 

12 horas. A Tabela 1 apresenta a nomenclatura utilizada das amostras obtidas 

durante os processos de tratamento e isolamento. 

Tabela 1. Nomenclaturas para as estruturas celulósicas antes e após tratamento 

Amostra Nomenclatura 

Matéria prima de Eucalipto E 

Amostra após tratamento 1 (Clorito de sódio) T1 

Amostra após tratamento 2 (NaOH e KOH) T2 

Amostra após moagem mecânica de 12 horas NEC 

 

4.3. Desenvolvimento das cápsulas contendo óleo essencial 

O PBAT foi dissolvido em clorofórmio para preparar uma solução de 

polímero orgânico, utilizando a razão 5% massa:volume, por agitação magnética 

por 24 horas. Uma solução aquosa foi preparada com polisorbato 80 com agitação 

por 15 minutos. Em seguida, foi adicionado OE, na proporção 1:3 (polisorbato:OE) 

e o sistema foi agitado durante 2 horas. 
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A solução de polímero orgânico foi adicionada à solução aquosa usando uma 

seringa (diâmetro de 0,3 mm) a 0,3 mL por minuto. Esta mistura foi agitada por 10 

horas para remoção do clorofórmio. As cápsulas obtidas foram então separadas 

do sistema aquoso por filtração e lavadas com etanol para remoção de OE 

adsorvido na superfície. 

4.4. Preparação dos filmes poliméricos 

Os filmes foram desenvolvidos utilizando a técnica de casting. O polímero 

(PBAT) foi solubilizado em clorofórmio durante 6 horas na proporção de 2 g de 

PBAT para 25 mL de clorofórmio. Depois de solubilizado, foram preparadas as 

diferentes formulações, conforme apresentado na Tabela 2.  

Tabela 2. Nomenclaturas dos filmes poliméricos desenvolvidos. 

Amostra Nomenclatura 

PBAT Puro PBAT 

PBAT + 2% NEC PBAT/NEC 

PBAT + Óleo Essencial de Pau Rosa PBAT /OE-PR 

PBAT + 2% Cápsula de Pau Rosa PBAT/2%PR 

PBAT + 5% Cápsula de Pau Rosa PBAT/5%PR 

PBAT + 8% Cápsula de Pau Rosa PBAT/8%PR 

PBAT + 2% Cápsula de Pau Rosa + 2% NEC PBAT/2%PR/NEC 

PBAT + 5% Cápsula de Pau Rosa + 2% NEC PBAT/5%PR/NEC 

PBAT + 8% Cápsula de Pau Rosa + 2% NEC PBAT/8%PR/NEC 

PBAT + Óleo Essencial de Canela Cássia PBAT/OE-CC 

PBAT + 2% Cápsula de Canela Cássia  PBAT/2%CC 

PBAT + 5% Cápsula de Canela Cássia  PBAT/5%CC 

PBAT + 8% Cápsula de Canela Cássia  PBAT/8%CC 

PBAT + 2% Cápsula de Canela Cássia + 2% NEC PBAT/2%CC/NEC 

PBAT + 5% Cápsula de Canela Cássia + 2% NEC PBAT/5%CC/NEC 

PBAT + 8% Cápsula de Canela Cássia + 2% NEC PBAT/8%CC/NEC 

 

Para os filmes contendo NEC, foi utilizada uma proporção de 2% de NEC 

massa:massa, em relação ao PBAT. Os filmes contendo cápsulas foram 

produzidos utilizando proporções de 2%, 5% e 8% massa:massa, em relação ao 

PBAT. Por fim, foram formulados filmes contendo a maior concentração de óleo 

presente nas cápsulas para comparação. As concentrações de OE presente são 

apresentadas na discussão dos resultados. 

Após a homogeneização do sistema, o mesmo foi vertido em placa de Petri e 

acondicionado de modo que o solvente evaporasse lentamente. Os filmes obtidos 
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foram então retirados da placa e armazenados em geladeira para caracterizações 

futuras. A nomenclatura dos filmes produzidos é apresentada na Tabela 2. 

4.5. Caracterização 

4.5.1. Espectroscopia de infravermelho com transformada de Fourier 

(FTIR) 

A análise de FTIR foi utilizada para identificação dos principais grupos 

funcionais da estrutura química dos componentes lignocelulósicos presentes nas 

amostras e avaliar suas alterações após suas modificações. O equipamento 

utilizado foi o Frontier 94942 (PerkinElmer, EUA). Utilizando refletância total 

atenuada, os espectros foram registrados na faixa de 550-4000 cm-1, com 64 

scans. Os dados foram tratados com o software Origin 8. 

4.5.2. Espalhamento dinâmico de luz (DLS) e espalhamento estático 

de luz (SLS) 

 As amostras foram analisadas pelo equipamento ALV-CGS3 (ALV-GmbH, 

Langen, Alemanha). Para o DLS a análise foi realizada com ângulo fixo de 90°, 

enquanto que para a análise de SLS foi realizado uma variação na faixa de 30 a 

150º. As amostras foram previamente passadas em ultrassom, modelo Cuba 2.5-

25 da Sppencer, por 7 minutos. Foi utilizado laser de HeNe polarizado (22 mW), 

com comprimento de onda 633 nm, e um par de detectores APD operando em 

modo de pseudo-correlação. Os dados foram tratados com o software Origin 8. 

4.5.3. Potencial Zeta 

O potencial zeta (ζ) das nanopartículas foi determinado por meio das 

medidas de mobilidade eletroforética e da conversão dos valores utilizando-se a 

equação de Helmholtz-Smoluchowski (Equação 5), em que ζ é o potencial zeta, ɳ 

é a viscosidade do meio de dispersão, ʋe é a mobilidade eletroforética, ɛr é a 

constante dielétrica do meio e ɛ0 é a permissividade elétrica do ar (8,854x10-12 

C2J-1m-1) (Daltin, 2011). 

Equação 5      ζ =
4πɳʋ𝑒

ɛ𝑟ɛ0
 

  



58 

 

Foi utilizado o equipamento Zetasizer Nano ZS (Malvern Instruments, 

Malvern, Reino Unido). Os materiais moídos foram diluídos em água destilada 

(solução de 0,5% m/v) e colocados em cubetas e então o potencial zeta foi 

medido. 

4.5.4. Microscopia eletrônica de varredura (MEV) 

 A análise morfológica foi realizada por um microscópio eletrônico de 

varredura (JEOL – JCM 600, 20 kV). As amostras foram previamente recobertas 

com ouro pela técnica de sputtering (SCANCOAT, PIRANI 501), com deposição 

de 30 nm de ouro sobre a superfície. 

4.5.5. Análise termogravimétrica (TGA) 

A análise termogravimétrica analisou o comportamento de perda de massa 

do material em função de um aumento progressivo de temperatura. Foi utilizado 

o equipamento de modelo STA 449 F3 Jupiter da Netzsch em atmosfera de 

nitrogênio com taxa de aquecimento de 10 ºC.min-1, com temperatura de 30 a 600 

ºC. Os dados foram tratados com o software Origin 8. 

4.5.6. Difração de raios-X (DRX) 

 As amostras foram caracterizadas por meio de um difratômetro de raios X 

por policristais, modelo STADI-P (Stoe®, Darmstadt, Alemanha), operando em 

modo de transmissão, com radiação CuKα (λ = 1,54056 Å), selecionada por um 

monocromador curvo de Ge(111), utilizando um range de 0 – 40 °C, com passo 

de 0,015°.  

Para avaliar o índice de cristalinidade (IC) das NECs, foi utilizada a 

Equação 6, baseada na teoria desenvolvida por Segal e colaboradores (Segal et 

al., 1959). 

Equação 6     CI =
(I200−I𝑎𝑚)

I200
 

Em que I200 é o pico de maior intensidade (2θ~22,5) e Iam é o vale com 

menor intensidade (2θ~20°).  

Para avaliar o IC dos filmes produzidos foi utilizada a razão entre a área 

cristalina e o halo amorfo, de acordo com a Equação 7.  
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Equação 7    CI =
Ic

Ic+Ia
× 100% 

Onde Ic é correspondente à área dos picos cristalinos e Ia está relacionada 

à área do halo amorfo. 

4.5.7. Microscopia Eletrônica de Transmissão 

A estrutura e morfologia das nanocápsulas foram investigadas pelo 

microscópio eletrônico de transmissão (JEM2010, JEOL, Tóquio, Japão). Para 

isso, as amostras foram diluídas em água, ultrassonificadas e uma gota foi 

depositada em grades de cobre revestidas com carbono. A grade foi deixada até 

secar e posteriormente foi realizada a análise. 

4.5.8. Eficiência de Carregamento 

 Para avaliar a eficiência de carregamento das cápsulas foi utilizada a 

técnica de TGA, avaliando a presença de um evento de variação de massa 

correspondente à degradação do óleo essencial. Para calcular o carregamento foi 

utilizada a Equação 8: 

Equação 8    EC(%) =  
mOE

mcápsula
× 100% 

 Onde mOE e mcápsula se referem à perda de massa referente à presença de 

óleo essencial, determinado pelo TGA, e a massa inicial de cápsula, 

respectivamente. 

4.5.9. Ensaio de liberação do OE 

Para avaliar a cinética de liberação foi utilizado um equipamento 

espectrofotômetro UV-vis, sendo realizada uma curva de calibração para cada 

óleo essencial. Para o óleo de pau rosa foi utilizado o comprimento de onda de 

202 nm (Jabir, Taha e Sahib, 2018), enquanto que para o óleo de canela foi 

utilizado o comprimento de onda de 286 nm (Ramasamy, Lee e Lee, 2017).  

 Para o ensaio de liberação foram considerados os tempos de 10, 20, 30, 

45 minutos, e 1, 2, 4, 6, 24 e 48 horas. As cápsulas e os filmes desenvolvidos 

foram avaliados e para ambos foi considerada uma massa de 100 mg que foi 

disperso em 30 mL de solução etanoica (50% água e 50% álcool etílico, em 

volume). 
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 Os dados obtidos foram plotados e posteriormente ajustados segundo o 

modelo de Korsmeyer-Peppas de acordo com a Equação 9: 

Equação 9    
Mt

M∞
= K. tn 

Onde 
Mt

M∞
 é a fração de OE liberado no tempo t, k é constante de liberação, 

e n é o expoente de liberação (Wu, I. Y. et al., 2019). O ensaio foi realizado em 

duplicata. 

4.5.10. Ensaio Microbiológico 

Para avaliar o potencial de aplicação das cápsulas e dos filmes poliméricos 

foi realizado o ensaio microbiológico. Este constituiu na inoculação de uma 

amostra, sendo utilizada uma massa conhecida de 100 mg para as cápsulas e de 

um pedaço de tamanho de 1 cm² para os filmes. Estes foram inseridos em placas 

de petri de 90 mm em meio de cultura agar nutriente, sendo então inoculado com 

suspensão de bactérias da espécie Escherichia coli de forma que a contagem 

estivesse em 105 UFC.ml-1. Após 48 horas de inoculação, em estufa 

microbiológica a 37 °C, verificou-se a presença de halos de inibição, para avaliar 

o efeito biocida dos sistemas desenvolvidos. 

4.5.11. Ensaios mecânicos 

 Os ensaios de tração foram realizados de acordo com a ASTM D882, com 

adaptações, para avaliar módulo de elasticidade, a resistência máxima à tração e 

o alongamento na ruptura em um equipamento MST Tryton 250, com uma carga 

de operação de 50 N. Foi utilizada uma velocidade de ensaio de 50 mm.min-1. 

Devido a limitações do equipamento o ensaio foi interrompido antes da ruptura em 

caso de elevado alongamento. O ensaio foi realizado para 5 amostras e então foi 

calculada a média e desvio padrão. 

4.5.12. Ensaio de migração 

 Os filmes foram submetidos à um ensaio de liberação realizado em 

conjunto com o Centro de Tecnologia de Embalagem (CETEA). Para o teste, os 

filmes foram cortados emcorpos de prova de 6 x 6 cm, sendo imersos em solução 

etanoica (50% água e 50% álcool etílico, em volume) a 40 ºC por 10 dias. Após 
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esse período, o sistema foi avaliado em um equipamento de Cromatografia 

gasosa acoplado à espectrometria de massa (GC-MS), sendo o realizado em 

triplicata. 

4.5.13. Análise Estatística 

 Os resultados experimentais foram submetidos a análise estátistica 

utilizando o teste-t ou análise de variância (ANOVA) em conjunto ao teste Tukey 

para avaliar as diferenças significativas entre as amostras. Foi utilizado um nível 

de confiança de 95% (p<0,05) para avaliar os sistemas. A análise estatística foi 

realizada utilizando o software PAST (versão 4.03).   
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5. Resultados e Discussão 

5.1. Nanoestruturas de celulose 

Espectroscopia no infravermelho com transformada de Fourier 

A análise de FTIR foi realizada para avaliar a estrutura química do eucalipto 

antes e após os tratamentos químicos e do processo de moagem mecânica, 

conforme demonstrado na Figura 6. A banda em 3350 cm-1 apresenta-se para 

todas as amostras e está associada ao grupo -OH da celulose, indicando o caráter 

hidrofílico do material. Com relação a essa banda, observa-se que com o processo 

de tratamento, há um pequeno aumento de intensidade, o que representa uma 

maior exposição das fibras de celulose. (Chen et al., 2016; Kallel et al., 2016; Sofla 

et al., 2016). A banda em 2900 cm-1 está associada ao estiramento C-H da 

celulose, sendo observada em todas as amostras (Kos et al., 2014). Além disso, 

verificou-se a presença de picos característicos da celulose na região do 

fingerprint, entre 1200 e 800 cm-1. 

 

Figura 6 - Espectro de FTIR amostras celulósicas com o espectro completo, e zoom nas regiões entre 1800 
e 1300 cm-1, e entre 1300 e 750 cm-1, onde E indica a amostra de eucalipto como recebido, T1 e T2 são as 

amostras após o tratamento 1 e 2, respectivamente, e NEC são as nanoestruturas de celulose obtidas. 

Após os tratamentos, foi possível verificar a remoção da lignina e da 

hemicelulose pela diminuição ou desaparecimento de picos característicos de 
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componentes não celulósicos, conforme indicados na imagem. Observa-se a 

diminuição da banda em 1732 cm-1, sendo este associado com grupos acetil e 

ester urônico da hemicelulose (Flauzino Neto et al., 2013; Ilyas et al., 2017; Jiang 

e Hsieh, 2015; Sofla et al., 2016) e da banda 1504 cm-1, associado a componentes 

fenólicos da lignina. O mesmo acontece para as bandas 1460 e 1235 cm-1, 

associados à ligação assimétrica -CH3 da lignina e da celulose, e vibrações do 

anel aromático da lignina, respectivamente (Popescu et al., 2007; Taherdanak e 

Zilouei, 2014; Yue et al., 2015). Esses resultados indicam que os tratamentos 

utilizados foram eficazes para obtenção de uma estrutura de celulose purificada. 

A presença das bandas em 1160 e 1110 cm-1, são indicativos do alto teor 

de celulose e de que o processo de tratamento não degradou a estrutura da 

celulose presente (Lee et al., 2017). A banda em 1428 cm-1 e 896 cm-1 também 

são relacionados a estrutura celulósica, e podem ser relacionados com a estrutura 

da mesma, sendo o primeiro referente ao domínio cristalino, e o segundo ao 

domínio amorfo presente na estrutura celulósica (Yue et al., 2015). Também é 

possível observar na imagem que o espectro obtido para a NEC foi bastante 

similar ao apresentado as demais amostras, indicando que o processo de 

moagem foi adequado para a redução de tamanho sem prejuízo para a estrutura 

celulósica (Phanthong et al., 2016).  

 

Microscopia Eletrônica de Varredura 

A  Figura 7 apresenta as fotomicrografias, obtidas por MEV, da amostra de 

eucalipto antes e após as etapas de tratamento. 
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Figura 7 - Fotomicrografias obtidas por MEV da: a)  fibra de eucalipto antes do tratamento; b) fibra 
após tratamentos químicos. 
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Na Figura 7 a) é possível observar que antes do processo de tratamento, a 

fibra apresenta um caráter fibroso, caracterizado pelo comprimento da fibra ser 

consideravelmente maior que o diâmetro da mesma. Além disso, a fibra apresenta 

um sistema altamente aglomerado, devido à estrutura lignocelulósica e do caráter 

hidrofílico. A rugosidade superficial pode ser associada à presença der lignina e 

hemicelulose. Com o processo de tratamento químico, observa-se uma menor 

aglomeração das fibras, o que indica uma mudança  do caráter superficial, além 

da fibra apresentar uma menor rugosidade. Uma vez que a rugosidade 

apresentada pela fibra está associada à presença de lignina e hemicelulose, essa 

alteração observada indica que a fibra pós-tratamento apresenta menor teor 

desses componentes e corrobora as observações do FTIR. Destaca-se que com 

essa alteração, houve um menor efeito de aglomeração e uma maior exposição 

da fibra, o que corrobora processos posteriores de hidrólise, como a moagem 

mecânica. Resultados similares são observados na literatura como destacado por 

Dietzel, e por Zhang (Ditzel et al., 2017; Zhang, Tsuzuki e Wang, 2015). 

 

Espalhamento dinâmico de luz (DLS) 

O DLS é uma técnica analítica usada para analisar o tamanho de partículas e 

a sua curva de distribuição na escala nanométrica (Kian et al., 2018). O 

equipamento detecta flutuações da intensidade do espalhamento da luz causadas 

pelo movimento Browniano das partículas em meio aquoso (Daltin, 2011). Por 

meio do DLS é possível obter o raio hidrodinâmico (RH) das partículas, de maneira 

rápida e fácil. No entanto, flutuações podem ocorrer uma vez que não é possível 

distinguir o comprimento do diâmetro (Antonioli et al., 2020). Para efetuar a 

análise, as amostras obtidas após a moagem, foram diluídas em água e a solução 

foi submetida a um equipamento de ultrassom para sua dispersão. A Figura 8 

apresenta a curva de distribuição de tamanho das NECs.  
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Figura 8 - Curva de distribuição de tamanhos obtida, obtida pela análise de DLS, para a NEC preparada. 

Observa-se que a amostra apresenta partículas com raio hidrodinâmico médio 

de 98 nm, sendo que as menores se apresentam com 30 nm, e as maiores com 

365 nm. Baheti e colaboradores realizaram a moagem mecânica de resíduos de 

juta durante 3 h e obtiveram NECs com tamanho médio de 500 nm (Baheti, Abbasi 

e Militky, 2012). Osong, Norgren e Engstrand isolaram nanoestruturas de celulose, 

a partir de resíduos de eucalipto e encontraram fibras com tamanho médio de 500 

nm (Osong, Norgren e Engstrand, 2016). Já Sofla e colaboradores utilizaram 

bagaço de cana-de-açúcar para isolar nanocelulose, encontrando partículas na 

faixa de 100 a 1000 nm (Sofla et al., 2016).  

A técnica de isolamento mecânico resulta na diminuição de tamanhos por 

meio de forças de fricção, colisão e cisalhamento, sendo uma técnica muito 

utilizada devido ao seu baixo custo e por não empregar reagentes químicos, 

porém tem como característica a quebra randômica das fibras, o que pode resultar 

em certa heterogeneidade de tamanho (Nuruddin et al., 2016). Destaca-se no 

entanto, que as NECs obtidas apresentaram tamanhos coerentes com a literatura 

o que demonstra que o método de moagem foi adequado. 

 

Potencial Zeta 

A análise do potencial zeta permite avaliar a mobilidade eletroforética de 

nanopartículas em suspensão, sendo mensurada por uma relação entre a 

velocidade da partícula e o campo elétrico aplicado. Essa medida permitiu 

interpretações sobre a estabilidade eletrostática das NECs em meio aquoso, ou 
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seja, estabilização gerada por cargas que induzem a formação de uma camada 

elétrica ao redor da partícula (Ilyas, Sapuan e Ishak, 2018). Baixos valores 

absolutos (entre 30 mV a -30 mV) indicam baixa estabilidade, ou seja, tendência 

de aglomeração. Para obter uma suspensão eletrostaticamente estável, valores 

absolutos (ou seja, em módulo) maiores que 30 mV são necessários (Mohaiyiddin 

et al., 2016). 

Foi observado um valor potencial zeta de -30 ± 2 mV, indicando que as 

NECs obtidas apresentaram uma pequena estabilidade eletrostática, que pode 

ser atribuída aos grupos hidroxilas da celulose ou grupos carboxílicos residuais 

de hemicelulose e lignina que podem estar presentes na superfície da fibra 

(Mohaiyiddin et al., 2016). De acordo com Ilyas, Sapuan e Ishak, a presença de 

cargas negativas, resultantes dos grupos hidroxila da superfície da celulose, induz 

a formação de uma dupla camada elétrica que é responsável pela carga 

observada nesse tipo de estrutura (Daltin, 2011; Ilyas et al., 2017). Além disso, as 

cargas superficiais da fibra podem ser oriundas do cisalhamento mecânico 

promovido durante o processo de moagem, por conta do atrito gerado durante 

essa etapa (Teo e Wahab, 2020).  

Por apresentarem dimensões na escala nano, as partículas apresentam 

uma grande tensão superficial o que pode promover sua aglomeração, de modo 

a estabilizar essas estruturas (Liu, C. et al., 2016). Dessa forma, mesmo que o 

processo de moagem seja efetivo para obtenção de NECs, visto que o sistema 

não apresenta grande estabilidade eletrostática, é esperado que exista uma 

tendência de aglomeração do sistema. Dessa forma deve-se realizar a dispersão 

para remoção de aglomerados antes do processo de incorporação dessas 

estruturas (Jiang e Hsieh, 2013). 

 

Análise Termogravimétrica 

A análise termogravimétrica permite avaliar a degradação de um material 

com a variação de temperatura, sendo um parâmetro fundamental para a avaliar 

a estabilidade térmica de amostras (Zhang et al., 2018). A Figura 9, apresenta as 

curvas térmicas, obtidas por TG e suas respectivas DTG, das amostras E, T1, T2 

e NEC.  



68 

 

 

Figura 9 - Curvas térmica, obtidas por análise termogravimétrica, das amostras E, T1, T2 e NEC (a) TG e 
(b) DTG, onde E indica a amostra de eucalipto como recebido, T1 e T2 são as amostras após o tratamento 

1 e 2, respectivamente, e NEC são as nanoestruturas de celulose obtidas. 

Observa-se que a degradação das amostras ocorre em dois eventos 

principais de perda de massa, sendo o primeiro entre 30 e 130 °C, associado a 

evaporação da água absorvida nas fibras, extrativos voláteis e componentes de 

baixa massa molar, e o segundo, entre 230 e 400°C, referente a degradação, 

desidratação e decomposição da celulose, hemicelulose e início de degradação 

das cadeias de lignina (Chen et al., 2016; Flauzino Neto et al., 2013; Ilyas et al., 

2017; Ilyas, Sapuan e Ishak, 2018; Lu et al., 2013). 
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A partir das curvas obtidas foram calculados os valores de T10%, Tonset, Tmáx, 

Toffset e teor de cinzas das amostras, e os dados obtidos são apresentados na 

Tabela 3. A análise de T10% está associado a temperatura em que a amostra perde 

cerca de 10% da sua massa inicial, sendo um indicativo da presença de 

componentes voláteis na estrutura. A temperatura Tonset, Tmáx, Toffset estão 

relacionadas a temperatura de início, maior intensidade e término de degradação, 

respectivamente, do principal evento de perda de massa da amostra. O teor de 

cinza permite avaliar o teor de material carbonizado restante, sendo este um 

material residual após o ciclo de análise. 

Tabela 3. Informações associadas as curvas de degradação térmica para as amostras E, T1, T2 e NEC, 
onde E indica a amostra de eucalipto como recebido, T1 e T2 são as amostras após o tratamento 1 e 2, 

respectivamente, e NEC são as nanoestruturas de celulose obtidas. 

Amostra T10% (°C) Tonset (°C) Tmáx (ºC) Toffset (°C) Cinzas 

E 249 248 355 372 12% 

T1 233 230 323 347 14% 

T2 234 226 327 346 17% 

NEC 230 223 296 326 18% 

 

Observa-se que com o processo de tratamento da fibra, esta passou a 

apresentar menores valores de T10%, onde se observa uma diminuição de 249 

para 230 °C para as amostras E e NEC, respectivamente. Esse resultado é um 

indicativo da presença de água adsorvida na fibra, e a diminuição do seu valor 

demonstra uma maior quantidade de água na superfície da fibra. Esse resultado 

está associado com a maior exposição dos grupos hidroxilas superficiais da 

celulose decorrente do processo de tratamento e isolamento das nanoestruturas. 

Pelos dados da Tabela 3 observa-se também uma diminuição do valor de 

Tonset ao longo do processo de tratamento, com valores de 248 °C para a fibra de 

eucaliptos e de 223 °C após o processo de tratamento, sendo um indicativo de 

que o tratamento é responsável por diminuir a estabilidade térmica da fibra. Esse 

efeito ocorre pela remoção de componentes lignocelulósicos que apresentam 

maior estabilidade térmica, como a lignina (Ilyas et al., 2017; Julie Chandra, 

George e Narayanankutty, 2016). 
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Com relação a NEC foi observada uma menor estabilidade em relação a 

fibra tratada conforme observada pela redução da Tonset e Tmax. Esse resultado 

está associado com a redução da estrutura celulósica para a dimensão nano, o 

que aumenta a área superficial específica e aumenta a energia de superfície, o 

que facilita o processo de absorção da energia térmica (Sofla et al., 2016). Além 

disso há um aumento na quantidade de grupos finais de cadeia e uma diminuição 

da massa molar da amostra, tornando-a mais sensível termicamente (Ilyas, 

Sapuan e Ishak, 2018). Ainda assim, a estabilidade térmica apresentada por esse 

material se mostra adequada para processamento com materiais poliméricos, pois 

diferentes métodos de processamento podem ser utilizados nessa faixa de 

temperatura o que permite a aplicação deste material para diferentes produtos. 

 

Difração de raios-X 

A difração de raios-X avalia o perfil de interação dos raios-X com os planos 

cristalográficos da amostra, sendo possível obter informações sobre o sistema 

cristalino e o grau de cristalinidade da amostra. A cristalinidade da NEC é um fator 

importante que determina e influencia em propriedades mecânicas e térmicas, 

além da sua capacidade de reforço em materiais compósitos (Naduparambath et 

al., 2018). 

Para materiais celulósicos é recorrente observar picos característicos em 

2θ em 14,9 º, 16,3 º e 22,5 º, sendo associados aos planos cristalográficos (110), 

(110) e (200), respectivamente (Achaby et al., 2018). A Figura 10 apresenta as 

curvas de DRX das amostras de eucalipto e NEC. 
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 Figura 10 - Difratograma da fibra de eucalipto e da amostra NEC, com destaque dos planos cristalográficos 
presentes na celulose. 

 A partir das curvas foi calculado o índice de cristalinidade (IC), de acordo 

com a equação de Segal, sendo encontrados valores para a fibra macro e para a 

fibra nano de 51% e 67%, respectivamente. Essa diferença ocorre devido à 

remoção dos materiais não celulósicos, como lignina, hemicelulose e extrativos, 

que apresentam um caráter amorfo. Com a remoção destes componentes, ocorre 

a  ordenação dos domínios cristalinos de celulose o que reflete no aumento da 

cristalinidade da estrutura (Sisti et al., 2016). O pico referente ao plano (200) 

apresenta um caráter bem definido e largo, o que é característico para amostras 

com caráter fibroso, tipicamente observado para esse tipo de material e que é 

corroborado pelas imagens de MEV obtidas (Robles et al., 2018). 
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5.2. Cápsulas Poliméricas 

Espalhamento dinâmico de luz (DLS) 

A retenção de óleos essenciais dentro de um material depende de várias 

variáveis e é governada pela natureza química do núcleo, ou seja, funcionalidade 

química e grupos ativos, polaridade, massa molar e as propriedades dos materiais 

(Martins et al., 2014). Além disso, o caráter hidrofóbico do OE afeta o processo de 

encapsulamento. Os surfactantes podem ser utilizados para garantir um equilíbrio 

hidrofílico-hidrofóbico e, consequentemente, auxiliar o processo de 

encapsulamento. O polisorbato 80 é um surfactante convencional com 

propriedades estabilizadoras que permite uma redução da tensão 

interfacial/superficial entre dois fluidos adjacentes. 

A adição de polisorbato 80 em um sistema contendo OE e água, e a energia 

fornecida pela agitação do sistema permite a obtenção de uma emulsão estável, 

onde o grupo hidrofóbico do surfactante interage com o OE e o estabiliza no meio 

aquoso devido a região hidrofílica do mesmo. Após a formação da emulsão e 

estabilização do sistema, a adição de solução polimérica perturba o estado de 

equilíbrio. O material polimérico é introduzido em um sistema aquoso e altamente 

polar, e devido ao caráter hidrofóbico do polímero há uma repulsão ao sistema e 

com isso efeitos de aglomeração podem ser observados. No entanto, a adição 

controlada do material polimérico permite que o mesmo possa ser difundido na 

emulsão formada e com a evaporação do solvente, ocorre o processo de 

deposição do polímero. Nessa etapa, a região de interface da emulsão de 

óleo/surfactante/água atua como ponto preferencial para deposição do material 

polimérico e com isso ocorre o recobrimento e formação de cápsulas (Saifullah et 

al., 2019; Santos et al., 2019). 

Uma caracterização inicial do sistema desenvolvido foi realizada, com uma 

pequena adição (cerca de 0,5ml) da solução polimérica no sistema de modo a 

avaliar o desenvolvimento inicial das cápsulas. Esse sistema foi avaliado pela 

técnica de DLS, e a Figura 11 apresenta o raio hidrodinâmico (RH) obtido 

(Bhattacharjee, 2016). 
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Figura 11 – Resultado de DLS das cápsulas desenvolvidas para os óleos essências de: a) pau rosa; b) 
canela. 

A Figura 11 demonstra que os sistemas possuem dois picos. Para o 

sistema contendo óleo de pau rosa foram observado RH de 4,1 nm e 167,3 nm, 

enquanto que para o sistema utilizando óleo de canela os valores de RH foram de 
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4,3 e 164,5 nm, demonstrando que os valores foram semelhantes e que o 

processo de obtenção das cápsulas se mostra estável. Esse comportamento pode 

estar associado à presença de dois sistemas distintos no meio: ao sistema de 

emulsão e as cápsulas.  

Conforme apresentado por Zhang e colaboradores, um sistema de emulsão 

de óleo essencial em água costuma apresentar tamanho na ordem de 5 a 30 nm, 

sendo consistente com as observações obtidas neste trabalho (Zhang et al., 

2017). Esse resultado indica que parte da emulsão não foi recoberto pelo 

polímero, se mantendo em solução. 

O segundo pico está relacionado à presença de cápsulas desenvolvidas 

com o processo de deposição interfacial. Nesse processo, a solução orgânica é 

adicionada em gotas (através de uma seringa) e com o processo de evaporação 

do solvente orgânico a estrutura polimérica se deposita na região interfacial das 

gotículas da emulsão, o que promove o recobrimento da emulsão produzida com 

a produção das cápsulas. Vale ressaltar que como a deposição depende da 

presença da emulsão, é necessário um excesso de emulsão não recoberto para 

evitar efeitos de aglomeração, sendo, portanto, que a presença do primeiro pico 

não é algo indesejado no processo. 

Complementar à análise DLS, o SLS permite a avaliação da forma das 

partículas usando o raio de giro (RG), que relaciona a distância média quadrática 

e a média ponderada do peso em relação ao centro de massa da amostra. 

segundo a Equação 10  (Burchard, 2003; Xu, 2015):  

Equação 10    (
Kc

Rθ
)

1
2⁄

= (
1

Mw(NPs)
)

1
2⁄

(1 +  
RG

2q2

6
)  

 Através do gráfico de (Kc/Rθ)1/2 por q2 é possível obter o valor de  RG pelo 

coeficiente angular da reta. Como afirmado por Kassalainen e colaboradores, o 

RG é mais sensível à estrutura e geometria da partícula que o RH (Kaasalainen et 

al., 2017). Uma análise da estrutura formada pode ser obtida pela razão rG/rH , 

onde valores de 0,775, ~ 1, 1,78 e> 2 de RG são relatados para esferas maciças, 

esferas ocas, novelos e cilindros, respectivamente (Burchard, 2003). 

Considerando os sistemas, foi calculada a relação RG/RH e ambos os sistemas 

apresentaram RG/RH ≅ 0,7, o que é um forte indício de que eles estão organizados 
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em esferas maciças. Esse resultado indica que as esferas desenvolvidas 

apresentam uma estrutura maciça com a emulsão de óleo essencial incorporada 

na fase polimérica. 

 

Microscopia Eletrônica de Transmissão 

 De modo a investigar com mais detalhes as dimensões e morfologia na 

fase inicial do desenvolvimento das cápsulas foi realizada a análise de 

microscopia eletrônica por transmissão e as imagens obtidas são apresentadas 

na Figura 12.  

 

Figura 12 - Imagens de TEM de a) cápsula contendo OE de pau rosa; b) cápsula contendo OE de canela. 
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 É possível observar que as cápsulas apresentam dimensões em 

nanoescala, sendo que para o caso das cápsulas de pau rosa é possível observar 

um diâmetro da ordem de 105 nm, enquanto que para o caso da cápsula de canela 

observa-se um diâmetro de cerca de 120 nm. As dimensões observadas pelas 

imagens de TEM estão na ordem de grandeza observada pelos resultados de 

DLS, assim como o formato apresentado é coerente com a análise do SLS pela 

relação do raio hidrodinâmico e raio de giro.  

 O método de desenvolvimento das cápsulas, e seu preparo para análise 

pode influenciar significativamente nos tamanhos observados. No entanto, 

observa-se que a formação das cápsulas para ambos os OE apresentou 

similaridades e demonstra que o processo de encapsulamento se mostra 

adequado. 

 Para entender a afinidade dos OEs com a estrutura do PBAT, e dessa 

forma justificar seu encapsulamento é necessário avaliar a natureza química dos 

compostos. O OE de pau rosa apresenta como componente majoritário o linalol, 

sendo este um álcool de cadeia alifática. Já o OE de canela apresenta o 

cinamaldeído como estrutura principal em sua composição, e este é um aldeído 

com a presença de um grupo aromático. Além disso, a estrutura do PBAT é 

constituída de regiões alifáticas, grupos ésteres e grupos aromáticos. 

 A interação do linalol com a estrutura do PBAT pode acontecer através de 

ligações de hidrogênio entre as hidroxilas, do linalol, e os grupos carbonilas, 

presentes na estrutura do PBAT. Observa-se que o linalol pode interagir com 

diversos grupos carbonilas ao longo da cadeia polimérica. A interação do 

cinamaldeído com o PBAT pode ocorrer por ligações de hidrogênio, assim como, 

pela formação de ligações π-π entre os anéis benzênicos (Tavares et al., 2018). 

De maneira similar, o cinamaldeído pode interagir em diferentes pontos da cadeia 

polimérica, podendo inclusive interagir com ambas as extremidades de sua 

estrutura. 

 As interações propostas para ambos os compostos majoritários e o PBAT 

são ilustradas na Figura 13. 
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Figura 13 – Ilustração da interação química entre a estrutura do PBAT e a) Linalol, presente no OE de Pau 

Rosa; b) Cinamaldeído, presente no OE de Canela. 

 Além da avaliação da estrutura química dos compostos, também é 

necessário avaliar a afinidade dos OEs com a estrutura do PBAT por meio da 

análise do parâmetro de Hildebrand-Hanson (δ). Para calcular δ, foi considerada 

a Equação 11, proposta no trabalho de Chatterjee e colaboradores (Chatterjee e 

Bhattacharjee, 2013).  

Equação 11    δ =  (
∑ 𝛥𝐸𝑣

∑ 𝛥𝑉𝑖
)

1/2

   

Na Equação 11 Σ(ΔEv) é a energia coesiva, e Σ(ΔVi) é o volume molar do 

OE, ou do seu componente majoritário. A energia coesiva foi avaliada segundo a 

energia de ativação dos OEs (Hazra et al., 2004), de modo que o δ para o OE de 

pau rosa e para OE de canela foi de 7,8 and 6,6 MPa1/2, respectivamente. O PBAT 
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apresenta um parâmetro de solubilidade de 9,3 MPa1/2, enquanto a água 

apresenta um valor próximo a 48 MPa1/2. A próximidade do δ da estrutura 

polimérica aos OEs, bem como a presença de interações apresentadas na Figura 

13 auxiliam a explicar o porquê de o OE ser encaspulado na matriz polimérica.  

 Woranuch e Yoksan relataram nanopartículas de quitosana com tamanho 

de partícula variando de 80 a 100 nm. No entanto, essas nanopartículas foram 

sintetizadas por emulsão óleo em água seguida de gelificação iônica (Woranuch 

e Yoksan, 2013). Por outro lado, Lozano relatou um valor médio de tamanho de 

151,2 ± 1,5 nm para nanocápsulas de quitosana, preparado pela degradação 

oxidativa da quitosana usando a técnica de deslocamento de solvente (Lozano et 

al., 2008). Portanto, a diferença no tamanho das nanocápsulas depende do 

método de preparação e das condições experimentais (Molavi, Barzegar-Jalali e 

Hamishehkar, 2020). Ishizuka e colaboradores obtiveram nanocápsulas 

poliméricas com variação de tamanho entre 120 a 320 nm, utilizando 

polimerização tipo RAFT para produção das nanocápsuals (Ishizuka et al., 2018). 

Dessa forma observa-se que os valores obtidos para as nanocápsulas estão de 

acordo com os encontrados na literatura. 

Após o estudo inicial, com a adição de uma pequena quantidade de solução 

polimérica, a produção das cápsulas foi realizada com a adição de maior volume 

de solução visando um maior rendimento das cápsulas desenvolvidas. As 

cápsulas foram então isoladas e lavadas para remoção de óleo adsorvido 

superficialmente, secas em temperatura ambiente e armazenadas em geladeira 

para análises posteriores. Então foi realizada a análise por microscopia eletrônica 

de varredura de modo a verificar a morfologia após esse processo. A Figura 14 

apresenta as microscopias obtidas. 
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Figura 14 - Fotomicrografias de MEV das cápsulas desenvolvidas :a) cápsula contendo OE de Pau Rosa; b) 

cápsula contendo OE de Canela. 

Ambas as cápsulas não apresentavam fissuras ou porosidades na 

superfície, o que evidencia que o processo de evaporação foi lento e adequado. 

Em trabalho anterior, Hosseini mencionou que a presença de poros na superfície 

das cápsulas é uma característica prejudicial, pois permite a evaporação mais fácil 

do OE (Hosseini et al., 2013). Observa-se que para ambos os OEs, as cápsulas 

obtidas apresentaram uma geometria esférica, porém com a observação de 

regiões de coalescência entre as cápsulas. A Figura 15 apresenta a distribuição 

de tamanhos obtida para as cápsulas de OE. 
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Figura 15 – Distribuição de tamanhos das cápsulas desenvolvidas: a) cápsula de OE de pau rosa; b) 
cápsula de OE de canela. 

O diâmetro médio da cápsula de pau rosa foi de 3,9 ± 1,3 μm, enquanto a 

cápsula de canela apresentou 3,4 ± 0,6 μm, indicando que as cápsulas 

apresentaram tamanho comparável com a cápsula de canela sendo ligeiramente 

menor. Além disso, é possível observar que as cápsulas de pau rosa 

apresentaram uma pequena distribuição bimodal, com tamanhos em torno de 5,5-

6 μm, podendo estar associada aos efeitos de coalescência observados (Xue et 

al., 2019). A análise do teste t mostrou que as cápsulas de pau rosa apresentaram 

intervalos com 95% de confiança de entre 3,6 a 4,3 μm, enquanto as cápsulas de 

canela apresentaram intervalos de 3,2 a 3,7 μm. Além disso, o valor-p foi de 0,029, 
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indicando que o tamanho da cápsula foi estatisticamente diferente. Este resultado 

demonstra que a natureza química do óleo essencial impacta o tamanho da 

cápsula, uma vez que o processo de obtenção foi similar para ambos os OEs. 

Spagnol obteve microcápsulas de quitosana com valores que variaram de 1 

a 5 μm usando um método de secagem por spray-drying (Spagnol et al., 2018). 

Boi trabalhou com PLLA/PLDA e obteve partículas com tamanhos em torno de 1,3 

e 1,7 μm, mas usaram concentrações poliméricas menores do que as 

apresentadas neste trabalho (Boi et al., 2019).  

Como apresentado por Ahangaran, cápsulas de PMMA com tamanhos da 

ordem de 12 micrometros foram desenvolvidas, onde um dos principais fatores 

para o controle do tamanho médio e distribuição de tamanhos é afetado pela razão 

de massa do núcleo (core) e da casca (shell) aplicados (Ahangaran, Navarchian 

e Picchioni, 2019). Além disso o tamanho médio é influenciado diretamente pelo 

tamanho das gotas produzidas pela emulsão durante o preparo do sistema. Essa 

análise permite destacar que variando a fração de solução polimérica adicionada 

ao sistema é possível obter cápsulas maiores ou menores. 

Recentemente foi reportado a produção de cápsulas de PLA utilizando o 

método de evaporação por solvente com soluções poliméricas de 0,5% e 2% 

massa/volume em relação ao solvente e obtiveram cápsulas com tamanho médio 

de 7 micrometros (Boi et al., 2019). Não há relatos da utilização de PBAT como 

material de parede na formulação de cápsulas, mas as cápsulas obtidas 

apresentaram a maioria de tamanho na região abaixo de 5 μm, que são muito 

semelhantes aos valores encontrados na literatura e podem expandir as 

aplicações de PBAT. Além disso, cápsulas com dimensão de poucos micrometros 

se mostram como interessantes pois podem ser aplicadas diretamente em filmes 

poliméricos.  

 

Espectroscopia no infravermelho com transformada de Fourier 

Como maneira de verificar a presença de compostos residuais na superfície 

das cápsulas foi realizada análise de FTIR, sendo os espectros obtidos 

apresentados na Figura 16. 
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Figura 16 – Espectro de FTIR do PBAT, polisorbato 80, e das cápsulas de canela e pau rosa, com destaque 

para algumas bandas presentes na estrutura do PBAT. 

As principais bandas do PBAT foram observadas em 3065, 2958, 2875, 

1710, 1410, 1366, 1267 e 726 cm-1, que podem ser atribuídas ao alongamento do 

grupo =C-H; alongamento de CH3 e CH2; ligação C=O de grupos éster; 

deformação angular da ligação -CH2-; Grupo C-O; e deformações fora do plano 

do anel benzeno, respectivamente (Li et al., 2018; Mohanty e Nayak, 2012; 

Nobrega et al., 2012; Wu, 2012). 

As bandas características do polisorbato 80 podem ser encontrados em 

3462 cm-1 (vibrações de alongamento -OH), 2938 e 2869 cm-1 (vibrações de 

alongamento assimétricas e simétricas de metileno (-CH2)), 1730 cm-1 

(alongamento C = O de o grupo éster) e as linhas de absorção na faixa de 850 a 

1100 cm−1 referem-se à cadeia de polioxietileno do surfactante (Krstonošić, 

Milanović e Dokić, 2019; Zheng, Eli e Li, 2009). 

Ao analisar o espectro das cápsulas observa-se que estas apresentaram 

picos semelhantes ao da estrutura do PBAT, que é o material da parede (Zhang 

et al., 2019). A ausência de alterações significativas pode ser atribuída ao 

processo de encapsulamento, indicando que o OE se encontra interno a matriz 
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polimérica. Observa-se que para ambas as cápsulas não foi possível observar 

alterações, indicando que matriz de PBAT foi adequada ao processo de 

encapsulamento. 

 

Análise Termogravimétrica e Eficiência de Encapsulamento 

 Para verificar a carga de óleo incorporado a estrutura da cápsula foi 

realizada a análise termogravimétrica. Como comparação foi realizado o TGA dos 

óleos e do material de parede (PBAT) e todos os resultados são apresentados 

nas Figuras 17 e 18. 

 

Figura 17 – Termogramas do OE de pau rosa e da cápsula desenvolvida a) TGA das amostras, com 
destaque ao evento térmico introduzido na cápsula de OE de canela; b) DTG das amostras. 
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Figura 18 – Termogramas do OE de canela e da cápsula desenvolvida a) TGA das amostras, com destaque 
ao evento térmico introduzido na cápsula de OE de canela; b) DTG das amostras. 

 Na Figura 17 pode-se observar que o óleo de pau rosa apresenta início de 

degradação em baixas temperaturas, com Tonset e Tonset de 67 ºC e 109 ºC, 

respectivamente. Já na Figura 18 observa-se que o óleo de canela apresenta 

Tonset e Tonset de 105 ºC e 202 ºC, respectivamente. Esses valores indicam a 

sensibilidade que estes compostos apresentam frente a estimulos térmicos e 

indica a dificuldade de manipulação dos mesmos.  

Observa-se que o material de parede apresenta um único evento de 

degradação térmico, correspondente a degradação do PBAT. O comportamento 

de degradação do PBAT envolve um único evento de perda de massa, que se 

inicia na temperatura de 328 °C e apresenta máxima temperatura de degradação 
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em 402 ºC, sendo esses valores coerentes com os encontrados na literatura 

(Mohanty e Nayak, 2012; Mukherjee et al., 2014). Segundo Al-Itry e colaboradores 

a degradação térmica ocorre pela cisão aleatória da cadeia principal nas regiões 

oriundas do ácido adípico e 1,4-butanodiol (Al-Itry, Lamnawar e Maazouz, 2012; 

Silva, Kano e Rosa, 2019). 

As cápsulas poliméricas apresentaram a introdução de um evento térmico 

em temperaturas intermediárias. Para a cápsula de pau rosa observou-se valores 

de Tonset e Toffset de 85 ºC e 130 ºC, respectivamente. Já a cápsula de canela 

apresentou Tonset e Toffset de 128 ºC e 250 ºC, respectivamente. Dessa forma, 

houve uma proteção do OE devido ao processo de encapsulamento, o que auxilia 

no seu manuseio e possíveis aplicações. 

 Pela análise de TGA também é possível verificar o carregamento de óleo 

essencial apresentado pelas cápsulas, considerando a diferença de massa 

promovida pelo evento térmico relacionado ao OE. No caso da cápsula de pau 

rosa foi observado um carregamento de 11,1%, enquanto que a cápsula de canela 

apresentou carregamento de 29,2%. A diferença observada para o carregamento 

dos OE pode estar relacionada à natureza química dos compostos majoritários do 

OE, pois como indicado previamente o OE de canela apresenta maior afinidade 

com a estrutura química do PBAT o que possivelmente favoreceu o 

encapsulamento de maior quantidade de OE. 

 Além disso, avaliando o volume molar do linalol e do cinamaldeído, cada 

um apresenta valores de 179,7 cm3.mol-1 e 125,9 cm3.mol-1, respectivamente. 

Como o cinamaldeído apresenta um volume molar menor, este tem o potencial 

para apresentar um maior número de moléculas em um volume similar, quando 

comparado ao linalol. 

 Hu e colaboradores observaram taxas de carregamento variando entre 

12,4% e 20,6% para cápsulas de quitosana (Hu et al., 2018). Segundo o autor, 

nanocápsulas maiores apresentaram maior capacidade de carregamento, o que 

foi coerente ao observado para as cápsulas de pau rosa e canela observadas 

neste trabalho. Munhuweyi e colaboradores realizaram o encapsulamento de óleo 

de canela e orégano e obtiveram valores de carregamento de 5 e 2%, 

respectivamente (Munhuweyi et al., 2018), enquanto Esmaeili e colaboradores 
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observaram taxas de carregamento de até 19,5% (Esmaeili e Asgari, 2015). Esses 

resultados indicam que as cápsulas desenvolvidas se encontram na faixa 

observada pela literatura, porém com destaque à cápsula de canela que 

apresentou carregamento maior que o usualmente observado. 

 

Ensaio de Liberação 

 A análise no equipamento de UV-Vis permite obter a relação entre a 

absorbância e a concentração de um composto, de modo que é possível adequar 

uma curva de calibração a partir de pontos com concentração conhecida e dessa 

forma calcular a concentração em uma nova solução ou ao longo do tempo para 

acompanhar o processo de liberação. Para realizar o ensaio de liberação foi 

preparada previamente uma curva de calibração, apresentada na Figura 19.  

 

 Figura 19 - Curva de calibração obtida para OE de (a) pau rosa, (b) canela. 
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 O ajuste linear é apresentado na Tabela 4, podendo ser observado uma 

correlação linear adequada, conforme observado que os valores R2 foram 0,999 

e 0,994 para o OE de pau rosa e canela, respectivamente, e demonstra que a 

análise por UV-vis é uma técnica adequada e bastante sensível quanto à 

concentração de OE presente no meio. 

 

Tabela 4. Parâmetros da curva de calibração do OE de pau rosa e canela em meio etanóico (50% de água 

e 50% de álcool etílico, em volume). 

Amostra 
Parâmetro da equação 

a b R2 

OE Pau Rosa 30,3 0,0144 0,999 

OE Canela 148,4 0,0358 0,994 

 

O ensaio de liberação de óleo foi realizado em meio etanoico (50% de água 

e 50% de álcool etílico, em volume), de acordo com a Legislação Europeia que 

indica os meios de ensaios para simulação de sistemas alimentícios (European 

Commission, 2011). Para o ensaio foi utilizado 100 mg de cápsula em 30 ml de 

solução, sendo que em intervalos regulares a amostra foi analisada no 

equipamento de UV-Vis. Para as medidas foi realizada uma diluição de 100 vezes 

antes da medida no equipamento, de modo a adequar os valores observados à 

curva de calibração obtida. O resultado do ensaio de liberação para as cápsulas 

é apresentado na Figura 20. 
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Figura 20 – Curva de liberação dos OE em meio meio etanoico (50% de água e 50% de álcool etílico, em 
volume) para: a) cápsula de OE de pau rosa; b) cápsula de OE de canela. 

Observa-se que o perfil de liberação em ambos os casos é bastante similar, 

apresentando um perfil de liberação logarítimico, onde é possível destacar duas 

regiões na curva. No primeiro estágio ocorre uma liberação rápida, conhecida 

como efeito de explosão, e que está relacionado ao alto teor de óleo presente na 

região superficial da cápsula e que pode ser liberado ao meio mais facilmente.  

Após essa etapa inicial, verifica-se uma segunda etapa na qual a 

concentração de OE liberado torna-se constante e se mantém com o tempo. Esse 

segundo estágio está relacionado ao OE armazenado na região interna da 

cápsula e que leva um tempo maior para difundir ao meio externo. A liberação do 
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OE dessa região está associado ao processo de intumescimento da matriz 

polimérica, o que leva à relaxação das cadeias e facilita a permeação do OE até 

a superfície da cápsula, no entanto é um processo que leva um tempo para ser 

atingido (Maderuelo, Zarzuelo e Lanao, 2011).  

O perfil de liberação de OE pode ser modelado matematicamente de modo 

a obter informações sobre o mecanismo associado ao processo. Para tal, o perfil 

de liberação de OE da cápsula foi ajustado com os parâmetros na equação do 

modelo de Korsmeyer-Peppas (Equação 12). 

Equação 12:     
Mt

M∞
= K. tn 

Na Equação 12, 
Mt

M∞
 é a porcentagem acumulada de óleo essencial liberado 

no tempo t; k é uma constante relacionada às características estruturais e 

geométricas da matriz e n é o expoente difusional que indica o mecanismo de 

liberação do óleo essencial. A partir dos valores de n é possível indicar que o 

mecanismo de liberação está associado a: 

• para n <0,45: o mecanismo de liberação dominante é a difusão Fickiana 

(caso de transporte I); 

• para 0,45 < n <0,89 indica a contribuição da difusão Fickiana e do processo 

de relaxação da cadeia polimérica, que é associado ao transporte não-

fickiano ou anômalo; 

• e para n> 0,89: o mecanismo de liberação dominante é o transporte não-

fickiano  (caso de transporte II) 

A curva de ajuste segundo o modelo de Korsmeyer-Peppas para as é 

apresentada na Figura 21 e os dados do ajuste matemático são apresentados na 

Tabela 5. É possível observar um bom ajuste dos dados ao modelo de Korsmeyer-

Peppas, como pode ser verificado pelo valor R2. Além disso, pelo coeficiente 

angular da reta obtida, é possível obter o valor de n do sistema, e conforme pode 

ser observado na Tabela 5, o valor de n foi menor que 0,45, indicando que o 

processo dominante é um sistema de difusão Fickiano. 
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Figura 21 – Ajuste do perfil de liberação dos OE em meio etanóico (50% de água e 50% de álcool etílico, 
em volume) ao modelo de Korsmeyer-pepas para: a) cápsula de OE de pau rosa; b) cápsula de OE de 

canela. 

Tabela 5. Parâmetros ajustados perfil de liberação dos OE em meio etanóico (50% de água e 50% de 
álcool etílico, em volume) ao modelo de Korsmeyer-pepas. 

Amostra 
Parâmetros Ajustados 

n k R2 

Cápsula OE Pau Rosa 0,367 0,061 0,986 

Cápsula OE Canela 0,387 0,079 0,992 
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Nesse tipo de sistema de difusão, as partículas atravessam a matriz 

polimérica pelos domínios preenchidos com solvente entre as cadeias da rede. O 

comprimento médio do caminho livre e o tempo de permanência são grandemente 

dependentes de fatores como mobilidade da cadeia polimérica, tamanho e grupos 

funcionais dos polímeros, interações entre o permeante e a matriz. Esse 

fenômeno cria um caminho mais dificultado pela rede polimérica, na qual a difusão 

é mais restrita, diminuindo a taxa de difusão de áreas de alta concentração (no 

bulk do polímero) para áreas de baixa concentração (as moléculas de solvente 

nas proximidades da rede de polímeros) (Sibaja, 2015). 

 

Ensaio Microbiológico 

 Os óleos essenciais utilizados apresentam uma marcante atividade 

antimicrobiana, conforme relatado por diversos autores (Kumar, Kumari e Mishra, 

2019; Ribeiro-Santos, Andrade e Sanches-Silva, 2017; Silva et al., 2019). Uma 

preocupação que existe com o processo de encapsulamento é que o mesmo 

permita a liberação do OE em níveis suficientes para promover a inibição 

microbiana. Dessa forma, o ensaio microbiológico foi realizado de modo a verificar 

a eficácia das cápsulas desenvolvidas frente a presença de microrganismos. O 

ensaio foi realizado contra Escherichia coli, sendo realizada a inoculação de 105 

UFC.ml-1 utilizando uma alça de platina, e o sistema inoculado durante 48 horas. 

O resultado do ensaio microbiológico é apresentado na Figura 22.  
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Figura 22 - Resultado do ensaio antimicrobiano das cápsulas de OE de (a) pau rosa, (b) canela, com 
indicação do halo de inibição. 

Conforme é possível observar na Figura 22, existe uma região ao redor das 

cápsulas onde não há crescimento de microrganismos, sendo conhecido como 

halo de inibição. O halo de inibição foi de 5,5 e 4,7 para as cápsulas de OE de pau 

rosa e canela, respectivamente.  

A propriedade antimicrobiana é associada com a habilidade de um 

reagente de penetrar pela parede celular e destruir a membrana citoplasmática, 

levando perda de material celular (Esmaeili et al., 2020). A E. coli é uma bactéria 
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gram-negativa, e portanto apresenta uma membrana externa contendo 

lipopolissacarídeos que protegem o microorganismo de agentes ativos(Corrales, 

Fernández e Han, 2013; Evangelho, do et al., 2019). No entanto, foi possível 

observar uma grande ação antimicrobiana das cápsulas. 

O linalol, presente no OE de pau rosa, apresenta a capacidade de danificar 

a parede celular dos microorganismos, assim como pomover mudanças 

metabólicas, e essas alterações são responsáveis por promover a morte da célula 

do microorganismo (Chen et al., 2020; Gao et al., 2019) Já o cinamaldaído, 

presente no OE de canela, interfere em processos biológicos, especialmente nas 

proteínas e ácidos nucléicos, além de afetar a divisão celular de microorganismos, 

o que pode promover a morte do mesmo (Vasconcelos, Croda e Simionatto, 2018; 

Wang et al., 2018).  

Vale destacar que houve uma diferença na turbidez promovida pelo 

crescimento bacteriano com base no óleo essencial, conforme é possível observar 

na Figura 22. A cápsula de OE de Pau Rosa apresentou a capacidade de eliminar 

a E. coli na região do halo, porém também pode ter atuado na inibição do 

crescimento na região externa ao halo formado, resultado em uma menor 

distinção entre a região interna e externa do halo. Já para o OE de Canela esse 

efeito não é observado, sendo possível definir o halo de inibição mais facilmente. 

Esse resultado destaca o caráter de ação do OE de Pau Rosa sendo altamente 

eficiente contra a E. coli, mesmo a cápsula apresentando menor carregamento do 

óleo.Sotelo-Boyas obteve halos de inibição de até 3 cm contra Escherichia coli 

utilizando OE de lima (Sotelo-Boyás et al., 2017). Amor e colaboradores relatam 

zonas de até 2,2 cm utilizando OE de Artemisia herba-alba e Origanum majorana 

(Amor et al., 2019). Santos também obteve valores de disco de inibição de 4,2 cm 

(Santos et al., 2019). Esses resultados indicam a excelente capacidade das 

cápsulas para a inibição de microrganismos. 
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5.3. Filmes Polimérico contendo cápsulas e nanoestruturas de celulose 

Ensaio Mecânico 

As propriedades mecânicas são uma classe de propriedades amplamente 

utilizadas para fazer uma primeira avaliação de um material compósito, e 

permitem ter uma visão geral em termos de adesão interfacial e dispersão do 

reforço em uma matriz, visto que são bem sensíveis quanto à interação do reforço 

com a matriz (Espino-Pérez et al., 2013).  

A Tabela 6 apresenta os resultados mecânicos em termos de módulo de 

elasticidade para o PBAT puro e para os filmes contendo NEC e cápsulas de OE. 

À exceção do filme PBAT/NEC que apresentou ruptura com deformação de 149 ± 

22 %, não foi possível atingir a ruptura dos demais filmes devido à uma limitação 

do equipamento utilizado, que não permite exceder o alongamento além de 400%. 

Dessa forma não possível obter o alongamento máximo e a resistência à tração 

dos demais filmes. 

Tabela 6. Resultados de módulo de elasticidade para os filmes desenvolvidos. 

Composição 

Módulo de 

Elasticidade 

(E) (MPa) 

Composição 

Módulo de 

Elasticidade 

(E) (MPa) 

PBAT 51 ± 2 ai PBAT/NEC 77 ± 2 b 

PBAT /OE-PR 24 ± 2 c PBAT/OE-CC 29 ± 2 d 

PBAT/2% PR 44 ± 1 a PBAT/2% CC 46 ± 2 ik 

PBAT/5% PR 40 ± 3 f PBAT/5% CC 37 ± 2 j 

PBAT/8% PR 30 ± 3 g PBAT/8% CC 36 ± 3 j 

PBAT/2% PR/NEC 66 ± 1 h PBAT/2% CC/NEC 65 ± 3 l 

PBAT/5% PR/NEC 56 ± 2 ae PBAT/5% CC/NEC 60 ± 5 l 

PBAT/8% PR/NEC 53 ± 2 ae PBAT/8% CC/NEC 54 ± 2 ik 

 

 Observa-se que o módulo de elasticidade obtido para o PBAT puro está em 

concordância com a literatura que apresenta valores típicos entre 40 e 60 MPa 

(Pinheiro et al., 2017). O reforço promovido pelas NECs pode ser constatado 

devido ao aumento no módulo de elasticidade, apresentando uma variação de 

cerca de 51%. O ganho de propriedades mecânicas pode ser atribuído à boa 

dispersão das nanoestruturas na matriz polimérica, e pela interação entre os 

grupos superficiais da celulose com o PBAT Uma vez que as NECs apresentam 

um valor teórico de módulo de elasticidade da ordem de 140 MPa, a interação das 
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hidroxilas superficiais das NECs com os grupos carbonilas do PBAT permite a 

formação de ligações de hidrogênio entre as estruturas e permitem uma boa 

transferência de tensão da matriz para as NECs (Santana et al., 2019). Além 

disso, destaca-se que com a incorporação da NEC o filme apresentou menor 

ductilidade, sendo o único filme a apresentar uma ruptura na faixa de trabalho 

utilizada para o equipamento. A redução do alongamento na ruptura está 

associada com as interações na interface do PBAT e NEC, limitando o 

deslizamento e alongamento das cadeias de PBAT (Rahimi et al., 2017). 

 Para os filmes contendo OE disperso diretamente na matriz polimérica, foi 

observado uma redução substancial do módulo de elasticidade. Para o sistema 

PBAT/OE-PR a redução foi de 53%, enquanto que para o sistema PBAT/OE-CC 

foi de 43%. Abdollahi e colaboradores observam comportamento similar após 

inserção de OE, indicando que o mesmo pode atuar como um plastificante da 

matriz polimérica (Abdollahi et al., 2019). Conforme ilustrado previamente, o OE 

apresenta grupos capazes de interagir com a estrutura polimérica, o que por sua 

vez pode reduzir as interações intermoleculares do polímero, promovendo a 

redução das propriedades mecânicas. Resultados similares foram observados por 

diferentes autores com a incorporação de óleos essenciais (Evangelho, do et al., 

2019; Hasheminya et al., 2019; Vahedikia et al., 2019). 

 Os filmes contendo cápsulas de OE apresentaram um comportamento 

intermediário: com o aumento do teor de cápsulas ocorre uma redução mais 

acentuada do módulo elástico, sendo coerente com o maior carregamento do OE. 

Para os filmes contendo cápsulas de pau rosa a redução foi de 14, 22 e 41%, para 

o carregamento de 2, 5 e 8% de cápsulas, respectivamente. Já para os filmes 

contendo cápsulas de canela a redução foi de 10, 27 e 29%, para o carregamento 

de 2, 5 e 8% de cápsulas, respectivamente. Observa-se que os filmes são 

consideravelmente influenciados pela natureza química do OE, sendo a redução 

mais acentuada para os filmes contendo OE de pau rosa. Essa diferença 

possivelmente surge das interações químicas de cada OE com a estrutura 

polimérica, e como destacado anteriormente, o OE de canela pode interagir 

melhor com a estrutura do PBAT, e por conta disso o efeito plastificante pode ser 

levemente atenuado. No entanto, vale destacar que a incorporação direta do OE 
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ou das cápsulas de OE apresentaram uma redução significativa nas propriedades 

mecânicas o que impacta diretamente na aplicação destes materiais. 

  Ao realizar a incorporação das cápsulas de OE juntamente com as NECs 

houve, no entanto, uma variação considerável do comportamento mecânico, 

sendo observado um aumento considerável no módulo de elasticidade em relação 

ao PBAT. Para os filmes contendo NEC e cápsulas de pau rosa o aumento foi de 

29, 10, 4%, para o carregamento de 2, 5 e 8% de cápsulas, respectivamente. Já 

para os filmes contendo NEC e cápsulas de canela o aumento foi de 27, 17, 6% 

para o carregamento de 2, 5 e 8% de cápsulas, respectivamente. Além disso, 

todos os filmes apresentaram maior flexibilidade quando comparado ao filme 

contendo apenas NEC, demonstrando novamente o efeito plastificante que o 

mesmo promove na cadeia polimérica.  

 Foi realizada a avaliação estatística do sistema por meio da análise de 

variância (ANOVA) e pelo teste de Tukey para avaliar as interações par a par e 

verificar os sistemas com diferença estatisticamente significativa, dentro de um 

intervalo de confiança de 95%. Os resultados são apresentados na Tabela 6, pela 

indicação das letras ao lado dos valores de módulos dos filmes. As composições 

que apresentam a mesma letra indicam similaridade estatística, enquanto os 

demais sistemas são diferentes estatisticamente, com um valor-p<0,05.  

 Observa-se que a maioria dos sistemas apresentam grande diferença entre 

as composições indicando que tanto a NEC quanto as cápsulas de OE afetaram 

a propriedade mecânica do filme, sendo que o primeiro atuou de maneira a 

reforçar a estrutura polimérica e o segundo foi responsável por um efeito 

plastificante que conferiu maior flexibilidade ao filme. Esses resultados são 

promissores de modo a desenvolver um material com propriedades superiores a 

matriz original.  

Análise Termogravimétrica 

 Além de conhecer as propriedades mecânicas é necessário compreender 

o comportamento térmico de compósitos poliméricos, uma vez que isso permite 

evitar processos de degradação durante o processamento do mesmo. Dessa 

forma, foi realizada a análise de TGA dos filmes produzidos e os resultados são 

apresentados nas Figuras 23 e 24.  
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Figura 23 – Termogramas dos filmes poliméricos desenvolvidos, contendo OE e cápsulas de OE de pau 
rosa, com a) TGA dos filmes e valores de Tonset; b) DTG dos filmes e valores de Tmax. 
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Figura 24 – Termogramas dos filmes poliméricos desenvolvidos, contendo OE e cápsulas de OE de canela, 

com a) TGA dos filmes e valores de Tonset; b) DTG dos filmes e valores de Tmax. 

  Conforme apresentado anteriormente, o comportamento de degradação do 

PBAT envolve um único evento de perda de massa devido a cisão aleatória da 

cadeia principal nas regiões oriundas do ácido adípico e 1,4-butanodiol, iniciando 

em 315 ºC (Mohanty e Nayak, 2012; Mukherjee et al., 2014). 

Observa-se que a presença de NEC e das cápsulas não altera 

significativamente o comportamento de degradação térmica da matriz, 

apresentando início de decomposição na mesma temperatura. Pelo resultado da 

DTG, pode-se observar uma pequena variação, de 1 a 2 ºC, na temperatura de 

degradação máxima. Esse resultado é coerente com o observado por Morelli e 

colaboradores, e está associado com a degradação do elemento em maior 

quantidade, uma vez que a decomposição térmica de compósitos é dependente 
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da quantidade de cada fase utilizada e indica que as NECs não alteram a 

degradação máxima da matriz polimérica (Morelli, Belgacem, Branciforti, C. B. 

Salon, et al., 2016).  

Da mesma forma, os filmes contendo OE ou cápsulas dos OEs não 

apresentaram alteração sensíveis na Tonset ou na Tmax dos filmes desenvolvidos, 

o que pode ser associado com a baixa concentração do OE incorporado ao 

sistema, de modo que não é possível observar variação do comportamento 

térmico.  

 

Difração de Raios X 

A Figura 25 apresenta os difratogramas dos filmes obtidos. É possível 

observar a presença de cinco picos característicos do PBAT em cerca de 16,3º; 

17,4º; 20,2º; 23,1º e 25,2º que correspondem aos planos (011), (010), (110), (100) 

e (111), respectivamente. Esses resultados são coerentes com trabalhos 

observados na literatura (Marques et al., 2015; Mukherjee et al., 2014). De acordo 

com Li e colaboradores a baixa intensidade e forma ampla dos picos de difração 

indicam a baixa cristalinidade do polímero, o que é consistente com o fato de 

PBAT ser semicristalino, com ampla região amorfa (Li et al., 2018). 

Para os difratogramas dos filmes contendo NEC e cápsulas de OE observa-

se que não houve uma alteração significativa e/ou aparecimento de novos picos 

de difração. Mukherjee observou que em compósitos de PBAT com nanofibras de 

celulose há pouca ou nenhuma mudança na estrutura cristalina, pois não há fase 

transcristalina importante na interface do sistema (Mukherjee et al., 2014). Morelli 

e colaboradores também encontraram resultados similares (Morelli, Belgacem, 

Branciforti, C. B. Salon, et al., 2016).  
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Figura 25 – Difratogramas obtidos para os filmes poliméricos desenvolvidos, onde se observa que não 
houve variação com adição da NEC ou das cápsulas em relação ao filme polimérico de PBAT. 

De modo a avaliar a influência da NEC e das cápsulas na estrutura do filme, 

foi calculado o índice de cristalinidade (IC), por meio da avaliação dos picos 

cristalinos e do halo amorfo e o resultado é apresentado na Tabela 7. 

Tabela 7. Valor do índice de Cristalinidade dos filmes poliméricos desenvolvidos. 

Amostra Índice de Cristalinidade (%) 

PBAT 4,6 

PBAT/NEC 10,4 

PBAT/2% PR/NEC 5,1 

PBAT/5% PR/NEC 4,5 

PBAT/8% PR/NEC 2,2 

PBAT/2% CC/NEC 10,7 

PBAT/5% CC/NEC 11,4 

PBAT/8% CC/NEC 6,1 

Pelos dados apresentados na Tabela 7, observa-se que o PBAT apresenta 

um baixo IC, o que é esperado para um polímero semicristalino. No entanto, este 

valor é menor do que o reportado usualmente na literatura que apresenta valores 

em torno de 30%  (Li et al., 2018; Morelli, Belgacem, Branciforti, C. B. Salon, et 
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al., 2016). Essa diferença pode estar associada ao método de produção dos filmes 

poliméricos, uma vez que em processos tradicionais como processamento via 

extrusora, o gradiente térmico que o material passa ao longo do processo induz a 

formação de cristalitos e com isso o material pode apresentar maior cristalinidade 

(Baeckmann, von et al., 2019; Northcutt et al., 2018). Ao realizar a incorporação 

de NEC, observa-se que houve um aumento de cristalinidade do filme. O aumento 

de cristalinidade com a presença de NEC é devido ao fato de que a NEC  tende a 

atuar como um agente nucleante, o que favorece o processo de nucleação da 

matriz, aumentando o IC do filme (Morelli, Belgacem, Branciforti, C. B. Salon, et 

al., 2016; Pinheiro et al., 2017).  

Ao realizar a incorporação de NEC com as cápsulas de OE e observa-se 

que houve uma variação considerável do IC o que indica que a presença de óleo 

altera a estrutura polimérica e corrobora o efeito plastificante observado. Para as 

cápsulas de pau rosa observa-se que com 2% de cápsulas houve um impacto 

considerável no IC, e o aumento da concentração acentuou esse efeito. Já no 

caso das cápsulas de canela foi observado que para 2 e 5% de cápsulas não 

houve um efeito significativo no IC, mantendo valores próximos ao do filme com 

NEC, e com 8% de cápsulas o IC foi reduzido, porém se mantendo em valores 

superiores ao do PBAT puro, o que não foi observado para o caso das cápsulas 

de Pau Rosa. 

Como o OE impacta diretamente o IC, este é um indicativo do efeito 

plastificante que o mesmo provoca na estrutura polimérica, e dessa forma há uma 

interferência quanto ao processo de cristalização durante a produção do filme 

(Pereira et al., 2019). A diferença observada com relação aos óleos essenciais 

pode estar associada a estrutura dos principais compostos presentes nos OEs. 

No caso do OE de pau rosa, o linalol apresenta uma estrutura alifática que 

interage com a estrutura do PBAT por meio de ligações de hidrogênio, conforme 

indicado previamente. No entanto, estas interações são limitadas, o que pode 

facilitar sua difusão ao longo da matriz polimérica, o que permite que este 

influencie no processo de cristalização do filme e promove a diminuição da 

cristalinidade do filme. Já no caso do OE de canela, o cinamaldeído pode interagir 

também pelos anéis aromáticos, o que auxiliar a reduzir a mobilidade do mesmo. 
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Dessa forma, apenas em elevada concentração, este promove uma diminuição 

do IC dos filmes (Noshirvani et al., 2017). 

A variação do IC observado também permite realizar uma análise com 

relação ao processo de permeação e difusão. Conforme reportado na literatura, o 

transporte de produtos voláteis ocorre predominantemente na fração amorfa da 

estrutura polimérica (Celina e Quintana, 2018). Isso porque as regiões cristalinas 

são regiões ordenadas que atuam como blocos que podem afetar o caminho 

tortuoso que o OE experimenta ao difundir no material (Castillo, Hernández e 

Compañ, 2017). Dessa forma, pode-se associar que os filmes contendo OE de 

pau rosa tendem a apresentar uma liberação facilitada, pois a cristalinidade 

desses filmes é menor quando comparados aos filmes com OE de canela. Essas 

diferenças podem ser levadas em consideração com relação ao material alvo para 

aplicação, pois os filmes com OE de pau rosa seriam indicados para produtos com 

menor vida de prateleira, enquanto os filmes com OE de canela podem ser 

aplicados para produtos com maior vida de prateleira.  

 

Ensaio Liberação e Migração 

Similar ao estudo realizado para as cápsulas poliméricas, os filmes foram 

submetidos a ensaio de liberação em meio etanoico (50% de água e 50% de álcool 

etílico, em volume). A curva do ensaio de liberação para os filmes contendo OE 

de pau rosa é apresentada na Figura 26. 

Na Figura 26 a) são apresentados os resultados para os filmes contendo o 

OE e as cápsulas de OE de pau rosa sem incorporação de NEC, e na Figura 26 

b) são apresentados os filmes contendo cápsulas e NECs. Observa-se que o perfil 

de liberação tem um compartamento similar ao observado nas cápsulas, 

apresentando um perfil logarítmico com a presença de uma liberação inicial mais 

acentuada até o estabelecimento de um platô. Comparando com a liberação do 

OE das cápsulas isoladas, existe uma diferença considerável na quantidade de 

OE liberado, sendo coerente com a menor concentração de OE, em relação às 

cápsulas, e a distribuição do OE no bulk do filme, de modo que para ser liberado 

ao meio, este deve difundir ao longo do filme e esse processo leva um maior 

tempo para acontecer. 
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Figura 26 - Curva de liberação dos OE em meio meio etanoico (50% de água e 50% de álcool etílico, em 
volume) para: a) filmes de OE de pau rosa sem NEC; b) filmes de OE de pau rosa com NEC. 

A Figura 26 também permite comparar a quantidade de OE liberado pelos 

filmes. Pela comparação do sistema PBAT/OE-PR e PBAT/8% PR, observa-se 

que a liberação é maior no sistema contendo as cápsulas, apesar de a 

concentração de OE ser equivalente. Esse resultado indica que a incorporação do 

OE de maneira não encapsulada pode levar a volatilização previa do OE, 

enquanto que as cápsulas garantem que o OE permaneça no filme por um período 

maior de tempo. Destaca-se também que os filmes sem NEC apresentaram uma 

liberação de maior quantidade de OE no período, com destaque ao sistema 

PBAT/8% PR o qual atingiu concentrações de 0,14 μL.mL-1 em 24 horas, 

enquanto o filme PBAT/8% PR/NEC atingiu 0.09 μL.mL-1, com uma redução de 

36% do OE liberado com a presença de NEC. Esse resultado é interessante para 

garantir uma maior vida de prateleira para os filmes desenvolvidos. 
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Os resultados de liberação de OE foram ajustados segundo o modelo 

matemático de Korsmeyer-Peppas e o resultado é apresentado na Figura 27 e na 

Tabela 8, que apresenta os principais parâmetros da equação segundo o ajuste 

realizado.  

 

Figura 27 – Ajuste do perfil de liberação dos OE em meio etanóico (50% de água e 50% de álcool etílico, 
em volume) ao modelo de Korsmeyer-pepas para: a) PBAT/OE-PR, b)PBAT/2% PR, c) PBAT/2% PR/NEC, 

d)PBAT/5% PR, e) PBAT/5% PR/NEC, f)PBAT/8% PR, g) PBAT/8% PR/NEC. 
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Pela Figura 27 observa-se que existe uma boa correlação entre o modelo 

e o perfil de liberação, com o perfil linear apresentado pela curva, e que é 

corroborado pelo valor de R2 apresentado na Tabela 8. Avaliando os parâmetros 

ajustados, observa-se que o valor de n se enquandra na faixa entre 0,45 e 0,89, 

sendo um indicativo da existência simultânea de processos Fickianos e não-

Fickianos, indicando que nesse sistema deve ser considerado o processo de 

intumescimento da matriz polimérica do filme, o que retarda o processo de 

liberação do OE (Wu, I. Y. et al., 2019; Xue et al., 2019). 

 

Tabela 8. Parâmetros ajustados do perfil de liberação dos filmes contendo OE de pau rosa, em meio 
etanóico (50% de água e 50% de álcool etílico, em volume), ao modelo de Korsmeyer-pepas. 

Amostra 
Parâmetros 

n k R2 

PBAT/OE-PR 0,61a 1.8E-02 0.993 

PBAT/2% PR 0,56 b 2.4E-02 0.994 

PBAT/5% PR 0,56 b 2.6E-02 0.991 

PBAT/8% PR 0,57 b 1.4E-02 0.992 

PBAT/2% PR/NEC 0,77 c 5.0E-03 0.988 

PBAT/5% PR/NEC 0,52 d 3.3E-02 0.979 

PBAT/8% PR/NEC 0,64 e 1.1E-02 0.976 

 

O resultado de liberação dos filmes contendo OE e cápsulas de OE de 

canela é apresentado na Figura 28.  
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Figura 28 - Curva de liberação dos OE em meio meio etanoico (50% de água e 50% de álcool etílico, em 
volume) para: a) filmes de OE de canela sem NEC; b) filmes de OE de canela com NEC. 

Novamente observa-se um comportamento de liberação que obedece uma 

uma tendência logarítmica. Destaca-se que existe uma menor diferença entre o 

total de OE liberado nos filmes sem e com a presença de NECs, diferente do 

observado para o sistema contendo OE de pau rosa, sendo que essa diferença 

pode ser associada aos grupos químicos do principal componente da estrutura 

química. No caso do OE de pau rosa temos o linalol que é um álcool que pode 

realizar interações de hidrogênio com os grupos hidroxilas superficiais da 

celulose. Já para o OE de canela o cinamaldeído apresenta um grupo aldeído com 

um anel aromático, sendo que este grupo apresenta baixa interação com a 

estrutura da celulose e promove um maior impedimento estérico para interação 

com os grupos hidroxilas superficiais da celulose. Dessa forma, a NEC auxilia na 

retenção, de maneira mais significativa, do OE de pau rosa, e indica que a 

modificação de grupos superficiais pode ser aplicada em sua estrutura para 

aumentar a afinidade com a estrutura dos componentes majoritários dos OEs. 
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Os resultados foram novamente ajustados pelo modelo de Korsmeyer-

Peppas, sendo apresentado na Figura 29 . 

 

Figura 29 - Ajuste do perfil de liberação dos OE em meio etanóico (50% de água e 50% de álcool etílico, em 
volume) ao modelo de Korsmeyer-pepas para: a) PBAT/OE-CC, b)PBAT/2% CC, c) PBAT/2% CC/NEC, 

d)PBAT/5% CC, e) PBAT/5% CC/NEC, f)PBAT/8% CC, g) PBAT/8% CC/NEC. 

O ajuste linear segundo o modelo de Korsmeyer-Peppas é apresentado na 

Tabela 9. É observado que o ajuste é adequado ao sistema, sendo corroborado 

pelo valor de R2 apresentado na Tabela 9. Avaliando os termos da equação 

ajustados, no caso dos filmes contendo cápsulas de canela o valor de n passa a 

ser superior a 0,89, sendo um indicativo de que o principal mecanismo de 
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liberação é não-fickiano e está associado a um fenômeno de intumescimento e 

relaxamento da matriz polimérica (Mohammadi e Moghaddas, 2020; Wu, I. Y. et 

al., 2019). 

Tabela 9. Parâmetros ajustados do perfil de liberação dos filmes contendo OE de canela, em meio etanóico 
(50% de água e 50% de álcool etílico, em volume), ao modelo de Korsmeyer-Pepas. 

Amostra 
Parâmetros 

n k R2 

PBAT/OE-CC 0.668 a 1.8E-02 0.983 

PBAT/2% CC 1.631 b 1.2E-04 0.982 

PBAT/5% CC 0.938 c 5.6E-03 0.978 

PBAT/8% CC 1.559 d 3.2E-04 0.983 

PBAT/2% CC/NEC 1.362 e 9.2E-04 0.992 

PBAT/5% CC/NEC 1.575 d 4.4E-04 0.979 

PBAT/8% CC/NEC 1.782 f 5.8E-05 0.982 

 

O resultado de liberação demonstra que existe uma diferença do 

comportamento observado nas cápsulas e nos filmes poliméricos, indicando que 

o tipo de OE pode influenciar diretamente no mecanismo envolvido durante a 

liberação, devido às interações promovidas pelos componentes do OE e da 

estrutura química da cápsula e do filme polimérico. 

De modo a corroborar os resultados de liberação, foi realizado o ensaio de 

migração em meio etanóico durante 10 dias, para mensurar de maneira 

quantitativa o OE liberado em cada filme durante esse período e o resultado é 

apresentado na Tabela 10. Pode-se observar que a quantidade OE presente em 

cada filme é coerente com a porcentagem de cápsulas incorporadas, seguindo 

uma tendência similar à observada no ensaio de liberação. 

Tabela 10. Resultados de migração em meio etanóico, após 10 dias de contato com o solvente, para os 
filmes contedo cápsulas de OE. 

Amostra 
Migração 

(mg.kg-1) 
Amostra 

Migração 

(mg.kg-1) 

PBAT/2% PR 90,4 ± 19,4 a PBAT/2% CC 199,2 ± 7,6 f 

PBAT/5% PR 194,6 ± 15,2 b PBAT/5% CC 451,3 ± 20,3 g 

PBAT/8% PR 230,3 ± 24,5d PBAT/8% CC 669,0 ± 62,5 h 

PBAT/2% PR/NEC 121,9 ± 8,5 ac PBAT/2% CC/NEC 184,2 ± 44,7 f 

PBAT/5% PR/NEC 162,6 ± 33,9 bc PBAT/5% CC/NEC 438,1 ± 33,9 g 

PBAT/8% PR/NEC 339,2 ± 18,7e PBAT/8% CC/NEC 688,4 ± 21,6 h 
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Os resultados foram avaliados por análise de variância (ANOVA) e teste 

Tukey para avaliar as diferenças estatísticas entre os filmes, dentro de um 

intervalo de confiança de 95%. Os resultados são apresentados na Tabela 10, 

pela indicação das letras ao lado dos valores de módulos dos filmes. As 

composições que apresentam a mesma letra indicam similaridade estatística, 

enquanto os demais sistemas são diferentes estatisticamente, com um valor-

p<0,05.  

Observou-se uma similaridade na quantidade de OE mensurado pelo 

ensaio de migração com a concentração de cápsulas incorporadas na estrutura, 

sendo possível verificar uma influência da presença de NEC na estrutura dos 

filmes contendo OE de Pau Rosa, indicando possíveis interações que podem 

auxiliar na retenção do óleo nesse sistema, sendo que esse efeito não foi 

obervado para os filmes contendo OE de Canela. 

Com base na taxa de carregamento que as cápsulas apresentaram e 

utilizando a porcentagem de massa de cápsulas utilizadas durante a produção dos 

filmes, foi calculada o valor téorico de OE incorporado e a concentração do mesmo 

no filme, e os resultados são apresentados na  Tabela 11. Observa-se que a 

quantidade de OE incorporado é relativamente pequena, porém a concentração 

de OE no filme é consideravelmente alta. Além disso, observa-se que os valores 

são superiores aos obtidos durante o ensaio de migração, sendo um forte 

indicativo de que durante esse período não foi liberado todo o OE presente nos 

filmes. Esse resultado se mostra interessante pois sugere longos períodos de 

liberação do OE da estrutura do filme, podendo ampliar as aplicações dos OEs. 

Tabela 11. Cálculo teórico da quantidade de OE e da concentração presente nos filmes desenvolvidos. 

Composição 

OE 

incorporado 

(μl) 

Concentração 

de OE 

(mg.kg-1) 

Composição 

OE 

incorporado 

(μl) 

Concentração 

de OE 

(mg.kg-1) 

PBAT /OE-PR 22,37 2896 PBAT/OE-CC 48,23 7617 

PBAT/2%PR 5,25 680 PBAT/2%CC 11,32 1788 

PBAT/5%PR 13,54 1753 PBAT/5%CC 29,19 4611 

PBAT/8%PR 22,37 2896 PBAT/8%CC 48,23 7617 

PBAT/2%PR/NEC 5,36 694 PBAT/2%CC/NEC 11,55 1825 

PBAT/5%PR/NEC 13,83 1790 PBAT/5%CC/NEC 29,82 4710 

PBAT/8%PR/NEC 22,87 2960 PBAT/8%CC/NEC 49,30 7787 
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Ensaio Microbiológico 

 De modo a avaliar a eficácia dos filmes desenvolvidos foi realizado o ensaio 

microbiológico e o resultado após 48 horas de incubação é apresentado na Figura 

30. 

 

Figura 30 – Resultado do ensaio antimicrobiano dos filmes contendo (a) PBAT, (b) PBAT/NEC, (c) 
PBAT/NEC/2%PR, (d) PBAT/NEC/5%PR, (e) PBAT/NEC/8%PR, (f) PBAT/NEC/2%CC, (g) 

PBAT/NEC/5%CC, (h) PBAT/NEC/8%CC, com destaque para regiões de alocação da bactéria no filme 
polimérico. 

 Em nenhum dos casos apresentados é possível observar um halo de 

inibição, porém isso é decorrente do ensaio realizado ser uma adaptação onde ao 

invés da inoculação ser apenas superficialmente por meio de alça de platina, os 

microrganismos foram inoculados pelo método pour plate, que dispersa os 

mesmos em todo o meio.  

 É possível verificar, em especial, para o PBAT e para o filme contendo NEC, 

que os microrganismos apesar de não apresentarem enzimas específicas para a 

degradação do filme polimérico, encontram na superfície do mesmo uma região 
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de ancoragem e, portanto, se alocam nessa região. Esse resultado indica que os 

filmes sem a presença de cápsula se mostram susceptíveis a presença de 

bactérias, de modo que o uso direto desse filme em embalagens pode apresentar 

um risco com a presença destes microrganismos. 

 Ao analisar o resultado para os filmes contendo cápsulas de pau rosa e 

canela, observa-se que em baixas concentrações ainda ocorre o alojamento de 

microrganismos no mesmo, no entanto há uma redução da presença do mesmo. 

Em destaque, quando o filme apresenta 8% de cápsulas de OE (e 5% para o caso 

de cápsulas de canela), o filme não demonstrou alojamento de bactérias no 

mesmo, indicando que apesar de não inibir a presença do mesmo ao redor, ele é 

capaz de impedir a presença das bactérias no próprio filme, induzindo um efeito 

bactericida no mesmo. Esse resultado demonstra a eficácia da utilização dos OE 

e se mostra extremamente interessante por dois motivos: (i) o ensaio é realizado 

em condições ótimas de crescimento bacteriano; (ii) a concentração inicial de 

unidade formadoras de colônia é elevada; que não são condições esperadas em 

armazenamento de alimento e mesmo nessas condições os filmes apresentaram 

capacidade de impedir o crescimento bacteriano no mesmo.  

 Kapetanakou e Skandamis demonstraram que a incorporação de OE em 

matriz polimérica costuma variar entre 0,5 e 10% (Kapetanakou e Skandamis, 

2016). Ribeiro-Santos e colaboradores demonstraram que 4% de OE no filme é 

capaz de inibir um grande número de microorganismos(Ribeiro-Santos, Andrade, 

Melo, et al., 2017). Pérez-Córdoba e colaboradores utilizaram concentrações de 

5% de OE de canela e obtiveram inibição contra P. aeruginosa and L. 

monocytogenes (Pérez-Córdoba et al., 2018). No entanto, a adição direta do OE 

no filme se mostra desvantajosa uma vez que o mesmo pode adquirir um odor 

acentuado, assim como apresentar uma elevada taxa de difusão que pode 

impactar o período ativo do filme. Além disso, a proporção de OE adicionada no 

sistema é superior ao comparado neste trabalho, indicando que o processo de 

encapsulamento é uma maneira eficaz para proteger e garantir o potencial 

antimicrobiano do óleo essencial. 

Esses resultados indicam que os filmes produzidos apresentam potencial 

de aplicação no desenvolvimento de embalagens ativas. No entanto, vale 
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ressaltar que para contato com produtos alimentícios, testes adicionais devem ser 

realizados de modo a garantir que o mesmo não apresente efeitos adversos. Além 

disso, destaca-se que inicialmente o filme apresenta atividade antimicrobiana, 

porém com o passar no tempo e a perda dos óleos essenciais, o mesmo tende a 

perder essa característica e nesse momento torna-se susceptível à ação de 

microorganismos que vão promover a sua biodegradação. 
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6. Conclusões 

O presente trabalho apresentou o desenvolvimento de filmes ativos de 

poli(adipato-co-tereftalato de butileno) (PBAT) contendo nanoestruturas de 

celulose (NEC) e óleo essencial (OE) encapsulado.  

As NECs foram obtidas a partir de resíduo de eucalipto, sendo realizado 

previamente um tratamento alcalino para remoção de lignina e hemicelulose, com 

posterior moagem em moinho de bolas. As caracterizações indicaram que o 

tratamento foi eficaz para remoção de componentes não celulósicas e a que a 

moagem permitiu obter um material nanométrico com elevada cristalinidade. 

Destaca-se que o isolamento por moinho de bolas é um processo sem geração 

de efluentes tóxicos, o que evidencia o caráter ambientalmente amigável da 

metodologia aplicada no presente trabalho. 

Foram avaliados os OEs de pau rosa e canela cassia utilizando o 

polisorbato 80 para emulsificação dos óleos e O PBAT como material de parede. 

Foi observado que a concentração da solução polimérica influencia nas 

dimensões observadas e que o composto químico presente na estrutura do óleo 

essencial impacta na estabilidade e carregamento da cápsula. A liberação do OE 

da cápsula foi ajustada matematicamente ao modelo de Korsmeyer-Peppas e 

apresentou um comportamento de difusão Fickiano para ambos os sistemas. As 

cápsulas apresentaram também excelente propriedade antimicrobianas frente a 

E. coli. Esses resultados indicam que as cápsulas de OEs desenvolvidas 

apresentam grande potencial para aplicação em embalagens ativas. 

Os filmes froam desenvolvidos com a incorporação de NEC e cápsulas de 

OE por meio da técnica de casting. Foi observado o reforço nos filmes poliméricos 

com adição de NECs enquanto os OEs apresentaram um efeito plastificante na 

estrutura polimérica. Além do efeito na matriz polimérica, a presença de NECs 

podem auxiliar na retenção do OE na estrutura polimérica, por impor barreiras 

difusionais a liberação do óleo, ou por apresentar grupos químicos que auxiliam a 

fixar o OE. Foi observado que a quantidade de OE liberado é coerente com o 

carregamento de cápsulas, no entanto os filmes não apresentaram a liberação 

completa, sendo interessante para aplicações com maiores tempos de vida de 

prateleira. O ensaio microbiológico demonstrou que apesar da Escherichia coli 



114 

 

não apresentar enzimas específicas para degradação do filme de PBAT, esta se 

alojou e cresceu a partir da estrutura do filme, sendo que a presença de NECs 

não inibiu seu crescimento. No entanto, a incorporação de cápsulas contendo OE 

demonstraram capacidade de inibição das bactérias no filme, e o aumento da 

concentração do OEs apresentou melhores propriedades de inibição. Esses 

resultados indicam que os sistemas estudados apresentam potencial para o 

desenvolvimento de embalagens ativas com atividade antimicrobiana, aliando o 

uso de materiais biodegradáveis e agentes ativos naturais. 
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