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RESUMO

O uso de plasticos de origem fossil vem trazendo a tona uma grande preocupagdo quanto a
sustentabilidade e acimulo de residuos no meio ambiente, especialmente os plasticos de uso
unico. Nessa Otica, os polimeros biodegradaveis se apresentam como potenciais substitutos.
Dentre eles, o amido termoplastico (TPS) destaca-se como uma alternativa vidvel, embora
apresente propriedades limitadas, tais como fragilidade mecanica, instabilidade estrutural e alta
sensibilidade a umidade. O presente estudo teve como objetivo desenvolver filmes de TPS e
analisar o potencial do acido tartarico (AT) e do 6leo de mamona (OM) em diferentes
concentragdes para superar essas limitagdes. A metodologia consistiu na preparacao de filmes
de TPS plastificados com glicerol, incorporando AT e OM nas proporc¢des de 5% e 15% e na
formulacao mista de 7,5% de ambos. Avaliou-se as propriedades mecanicas, térmicas,
estruturais, de superficie, de barreira e a biodegradabilidade. Os resultados indicaram que a
atuacdo dos aditivos ¢ dependente da concentragdo. Os aditivos agiram como agente de
reticulagdo, criando ligagdes éster com a matriz de amido, com maior grau de esterificacdo nas
amostras com AT. A incorporagdo de AT melhorou a rigidez mecanica aumentou a
hidrofobicidade dos filmes, mas, observou-se uma queda em ambas as propriedades com o
aumento da concentragdo deste acido. Por outro lado, o0 OM aumentou a estabilidade térmica,
retardou a taxa de biodegradabilidade e diminuiu a taxa de transmissdo a vapor d’agua, mas o
excesso de Oleo provocou a separacdo de fases e migragdo para a superficie, o que prejudicou
a hidrofobicidade. A partir dos resultados encontrados, concluiu-se que AT e 0 OM sao aditivos
promissores para o amido termopléstico, mas que a mistura dos aditivos ndo apresentou um

efeito sinérgico.

Palavras-chave: Acido Tartarico. Aditivo. Amido Termoplastico. Plastificante. Oleo de

Mamona.



ABSTRACT

The widespread use of fossil-based plastics has raised significant concerns regarding
sustainability and environmental waste accumulation, particularly concerning single-use
plastics. From this perspective, biodegradable polymers emerge as potential alternatives.
Among these, thermoplastic starch (TPS) stands out as a viable candidate; however, it exhibits
inherent limitations, such as mechanical fragility, structural instability, and high moisture
sensitivity. The present study aimed to develop TPS films and evaluate the potential of tartaric
acid (TA) and castor oil (CO) at varying concentrations to overcome these limitations. The
methodology involved the preparation of glycerol-plasticized TPS films incorporating TA and
CO at concentrations of 5% and 15%, as well as a mixed formulation containing 7.5% of each.
The mechanical, thermal, structural, surface, and barrier properties, alongside the
biodegradability of the films, were evaluated. The results indicated that the efficacy of the
additives depends on their concentration. Both additives acted as crosslinking agents, forming
ester bonds with the starch matrix, with a higher degree of esterification observed in the TA
incorporated samples. The addition of TA improved the mechanical rigidity and increased the
hydrophobicity of the films. However, a decline in both properties was observed at higher
concentrations of this acid. Conversely, CO enhanced thermal stability, delayed the
biodegradation rate, and reduced the water vapor transmission rate. Nevertheless, excess oil
induced phase separation and surface migration, which compromised hydrophobicity. Based on
these findings, it was concluded that TA and CO are promising additives for thermoplastic

starch, though their combined formulation did not demonstrate a synergistic effect.

Keywords: Additive. Castor Oil. Plasticizer. Tartaric Acid. Thermoplastic Starch.
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1 INTRODUCAO

Os plésticos derivados do petroleo sdo materiais versateis, durdveis e de baixo custo que
estdo massivamente presentes no dia a dia. De acordo com a Unido Internacional de Quimica
Pura e Aplicada (IUPAC), “plastico”, também denominado polimero, ¢ um termo genérico
usado no caso de material polimérico que pode conter outras substancias para melhorar o
desempenho e/ou reduzir custos. As propriedades do plastico, tais como baixa condutividade
térmica e elétrica, resisténcia quimica e leveza justificam o seu uso em diversas areas,
principalmente em embalagens (PILAPITIYA; RATNAYAKE, 2024).

No entanto, o crescente aumento do uso e descarte de embalagens pléasticas vem
despertando preocupagdes ambientais devido a polui¢do ¢ acumulo desses residuos no meio
ambiente. A geragdo global estimada de residuos plasticos entre 1950 e 2015 foi de cerca de
6,30 bilhdes de toneladas, sendo que aproximadamente 80% de tais residuos se acumularam no
meio ambiente (PILAPITIYA; RATNAYAKE, 2024).

O ciclo de vida curto do plastico, principalmente representado por aqueles materiais de
uso unico, detém uma pegada de carbono significativa, contribuindo com 3,4% das emissdes
globais de gases de efeito estufa (GEE). Em 2019, os plasticos geraram um total de 1,8
gigatoneladas de emissdes de GEE, sendo as etapas de produgdo e conversao do plastico a partir
de combustiveis fosseis responsaveis por 90% dessas emissdes (OECD, 2022).

Considerando este contexto, atualmente a substituicdo dos polimeros derivados de
fontes ndo renovaveis por polimeros derivados de fontes renovaveis vem sendo amplamente
estudada, a fim de atender a necessidade de reduzir o impacto negativo dos residuos plasticos
no meio ambiente e no efeito estufa. Nessa Otica, os polimeros biodegradaveis surgem como
uma alternativa promissora, apresentando potencial de aplicagdo em diferentes setores
industriais (JHA et al., 2024). Dentre esses materiais, o amido se destaca por ser o
polissacarideo digerivel mais importante para a nutricdo humana, bem como por sua grande
relevancia para diversas industrias devido ao baixo custo, grande versatilidade e facilidade de
uso. Ele ¢ sintetizado por células vegetais e composto por dois polimeros, a amilose e a
amilopectina (ALCAZAR-ALAY; MEIRELES, 2015).

No entanto, o amido apresenta uma série de desvantagens. Ele ¢ altamente hidrofilico,
apresenta baixa capacidade de barreira ao vapor d’agua. Além disso, ¢ fragil, apresentando
baixa resisténcia a tragcdo, e suas propriedades dependem fortemente do teor de umidade
(MULLER; GONZALEZ-MARTINEZ; CHIRALT, 2017). Como o amido nao flui em sua

forma nativa devido as fortes liga¢cdes de hidrogénio em sua estrutura, ¢ necessario o uso de
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plastificantes para transforma-lo em um material aplicdvel para a induastria de plasticos. O
amido termoplastico (TPS - do Inglés Thermoplastic Starch) ¢ um material produzido por meio
da incorporacdo de plastificantes na cadeia do amido que sdo capazes de, sob agdo de
temperatura e/ou cisalhamento, quebrar as ligagdes intermoleculares a fim de produzir um
polimero que destaca-se por sua flexibilidade e capacidade de formar filmes (MOHAMMED
et al., 2022).

Diante desse cenario, a utilizagao de agentes plastificantes e/ou aditivos tem se mostrado
uma estratégia eficiente para melhorar as propriedades da matriz polimérica e,
consequentemente, otimizar as propriedades finais do material para o seu emprego na industria.
Dentre os diversos plastificantes e aditivos estudados na literatura, o acido tartarico (AT) e o
6leo de mamona (OM) ainda sdo pouco explorados, havendo poucos estudos investigando o
papel predominante como plastificante ou agente de modificagdo quimica, bem como o
comportamento quando ambos sdo misturados.

Diante disso, este trabalho propde investigar o efeito da incorporacgdo de 4cido tartarico
e 0leo de mamona em diferentes propor¢des, bem como sua mistura nas propriedades de filmes
de amido termoplastico. Para tanto, a metodologia consistiu na obten¢do dos filmes de TPS por
meio da técnica de casting. Os materiais resultantes foram entao caracterizados quanto as suas

propriedades mecanicas, térmicas, estruturais, de superficie, de barreira e biodegradabilidade.
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2 OBJETIVOS

2.1 Objetivo geral

O objetivo geral deste trabalho ¢ avaliar a influéncia da mistura de diferentes
concentragdes de acido tartarico e 6leo de mamona nas propriedades de filmes de amido

termoplastico.

2.2 Objetivos especificos

e Preparar filmes de TPS com diferentes quantidades de acido tartarico e 6leo de mamona;

e Avaliar a influéncia de diferentes formulagdes sobre o aspecto visual dos materiais
obtidos;

e Caracterizar as propriedades mecanicas, térmicas, estruturais, de superficie, de barreira
e biodegradabilidade dos filmes de TPS modificadas, correlacionando-as com a
presenga e propor¢ao dos aditivos;

e Analisar o potencial do acido tartarico e 6leo de mamona como agentes plastificantes

e/ou aditivos na fabricagao de TPS.
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3 REVISAO BIBLIOGRAFICA

3.1 Polimeros biodegradaveis

Os polimeros s3o macromoléculas formadas pela repeticdo de unidades estruturais
menores, os meros, ligadas por meio de ligagdes quimicas. Eles destacam-se por serem
materiais leves, tenazes e com boa rigidez mecanica, além de apresentarem grande versatilidade
de conformagdo e design. A combinagdo entre baixo custo de fabricagdo, elevada
processabilidade e propriedades contribui para que esses materiais se tornem amplamente
utilizados em produtos industriais € de consumo. Em relagdo ao comportamento mecanico, 0s
polimeros podem ser classificados como termoplésticos, termofixos e elastomeros. Os
termoplasticos sdo polimeros que sob efeito de temperatura e/ou pressao plastificam e fluem,
podendo ser moldados nestas condigdes e, apos retirada da temperatura e pressao, adquirem a
forma desejada. Os termofixos sdo conformaveis apenas no estdgio intermedidrio de sua
fabricacdo, pois ap6s o processo de cura, no qual ha a formacao de ligagdes cruzadas, tornam-
se duros, insoluveis e infusiveis. Por fim, os elastomeros, popularmente conhecidos como
borrachas sdo polimeros que sofrem elevados graus de deformagao, retornando a forma original
apo6s a remocao o esforgo (PILAPITIYA; RATNAYAKE, 2024).

Em relacdo a origem, os polimeros podem ser classificados em naturais, quando obtidos
diretamente de fontes bioldgicas (como polissacarideos e proteinas) ou sintéticos, quando
produzidos pelo homem. Os polimeros sintéticos ainda podem ser classificados em polimeros
convencionais e biopolimeros. A classificagdo em convencionais e biopolimeros, segundo os
critérios da European Bioplastics, que ¢ amplamente adotada em diversos paises, considera dois
fatores fundamentais: a origem das matérias-primas utilizadas e o mecanismo de degradagdo
do material. Assim, um polimero ¢ enquadrado como biopolimero quando ¢ produzido total ou
parcialmente a partir de recursos renovaveis, por exemplo, amido de milho, cana-de-agtlicar ou
celulose, ndo existindo uma porcentagem minima de material proveniente da fonte renovavel
para classifica-los como tal. Cabe destacar que, nessa defini¢do, a biodegradabilidade nao ¢
uma exigéncia obrigatoria, podendo o material ser derivado de fonte biologica sem
necessariamente se decompor por acao microbiana (JONES, 2020). A Figura 1 mostra como os
plasticos sdo classificados com base na origem das matérias-primas (renovavel ou fossil) e na

biodegradabilidade, bem como exemplos de polimeros para cada categoria.
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Figura 1 — Comparaciao entre bioplasticos e plasticos convencionais
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Fonte: Traduzido de JONES, 2020.

Os polimeros biodegradaveis de base bioldgica, popularmente chamados de bioplasticos
biodegradaveis, sdo materiais que provém, inteira ou parcialmente, da biomassa ou de produtos
biologicos. Essas fontes renovaveis podem incluir materiais de origem vegetal e animal. Por
serem tanto renovaveis quanto biodegradaveis, o desenvolvimento desses polimeros surge
como uma alternativa ecoldgica aos plasticos derivados do petroleo (JHA et al., 2024).

Por outro lado, os polimeros convencionais, ou simplesmente plasticos, sdo aqueles
derivados de fontes ndo renovaveis, oriundos do petrdleo. Atualmente, 99% de todos os
plasticos convencionais em uso sdo provenientes de combustiveis fosseis derivados do petrdleo.
Apesar de terem revolucionado o modo de vida da sociedade moderna, entende-se que os
polimeros convencionais ainda apresentam perigo a vida humana e ao meio ambiente, uma vez
que a producdo em massa e o acimulo de residuos pos-consumo possuem impacto elevado ao
meio ambiente (PESARANHAJIABBAS; MISRA; MOHANTY, 2023).

Dentre os mais diversos usos dos plésticos, cerca de 47% dos plasticos produzidos sdo
aplicados ao setor de embalagens. Além disso, estimativas revelam que cerca de 36% do
consumo de plastico do usudrio final ¢ representado por embalagens. Grande parte deste valor
¢ oriundo da industria de alimentos. Em 2019, por exemplo, esse valor representou 37,3 milhdes
de toneladas de plastico consumidas para embalagens de alimentos globalmente. Para fins
comparativos com a producdo de plastico total, em 2016 foram produzidas 330 milhdes de

toneladas métricas sendo ainda a producao estimada para dobrar dentro dos proximos 20 anos.
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Esses dados sdo alarmantes, uma vez que cerca de 95% de todo o material de embalagem
plastica ¢ perdido apds o seu primeiro e unico ciclo de uso. Em termos financeiros, isso
representa um desperdicio de 80 a 120 bilhdes de ddlares por ano (WILLIAMS; RANGEL-
BUITRAGQO, 2022).

Com a crescente demanda de plasticos, principalmente no Brasil, um dos maiores
consumidores desse material no mundo conforme ilustrado na Figura 2, os subsequentes
impactos ambientais do uso de plasticos derivados do petroleo se tornam uma preocupagio que
desafia diretamente a necessidade de adotar praticas e materiais mais sustentdveis. Dentre as
principais preocupagoes, destaca-se a contribui¢do massiva da produgao e uso de plasticos nas

emissoes de carbono (JHA et al., 2024).

Figura 2 — Consumo de plastico por pais
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Fonte: Adaptado de JHA et al., 2024.

Em relagao ao impacto climatico causado pela producao massiva de plasticos, o relatorio
"Global Plastics Outlook" ¢ uma referéncia fundamental. Segundo a publicacdo, o ciclo de vida
completo dos plasticos gerou 1,8 gigatoneladas (Gt) de emissdes de gases de efeito estufa em
2019, o que representou 3,4% do total global. O estudo detalha que o problema ¢ sistémico,
apontando que 90% dessas emissdes ndo vém do descarte, mas sim das etapas iniciais de
producdo e conversao de matéria-prima fossil (OECD, 2022).

Esses dados corroboram o estudo de Zheng e Suh de 2019, que aponta que as emissdes
globais de dioxido de carbono (CO2) equivalente ao longo do ciclo de vida dos plasticos
convencionais foram de 1,7 Gt em 2015, com projecdes de crescimento. Dentre as estratégias
de mitigacdo de geracdo de GEE discutidas pelos autores, os plasticos de base bioldgica sao
opcdes muito interessantes, pois apresentam emissdes de GEE ao longo do ciclo de vida mais

baixas do que seus equivalentes a base de combustiveis fosseis. Estima-se que substituir 65,8%



17

dos plasticos convencionais do mundo por plasticos de base biologica evitaria a emissao de 241
a 316 Mt de CO» equivalente por ano.

Além da contribui¢do significativa para o efeito estufa, os plasticos convencionais
apresentam outro problema relevante: a polui¢do gerada pelo descarte inadequado deste
material. Estima-se que, até 2050, o volume total de residuos plasticos acumulados no planeta
possa atingir aproximadamente 6,5 bilhdes de toneladas métricas, sendo que, desde o inicio da
producdo em larga escala, cerca de 79% desse total foi destinado a aterros sanitdrios ou
descartado de forma irregular no meio ambiente (PESARANHAIJIABBAS; MISRA;
MOHANTY, 2023).

Assim como 0s aterros sanitarios, outras estratégias tém sido empregadas na tentativa
de mitigar os impactos negativos dos residuos plasticos, tais como a recuperagdo de energia por
incineracdo e a reciclagem (mecanica e/ou quimica). Embora o aterramento seja uma das
praticas mais antigas, ela vem sendo progressivamente reduzida devido a escassez de areas
disponiveis e ao risco de vazamento de substancias toxicas para lengois freaticos. A incineragao,
por sua vez, permite o aproveitamento energético do plastico, mas essa técnica também
apresenta desvantagens, por conta da emissao de gases poluentes. Ja a reciclagem se apresenta
como uma alternativa mais sustentavel, embora ainda limitada, visto que o percentual de
plasticos efetivamente reciclados ¢ muito inferior a sua taxa de produgdo.
(PESARANHAIJIABBAS; MISRA; MOHANTY, 2023). No Brasil, em 2019, 838,5 mil
toneladas de resina reciclada pos-consumo (do Inglés, PCR ou Post-consumer Recycled Resin)
foi reciclada, o que representa uma taxa de reciclagem de apenas 24%. As resinas PCR sdo
aquelas obtidas através do processo de reciclagem mecanica do plastico que ja foi utilizado pelo
consumidor (ABIPLAST, 2020).

Dessa forma, observa-se que o destino final dos plasticos convencionais continua sendo
um dos principais desafios ambientais contemporaneos, especialmente devido a dificuldade de
reinser¢do completa desses materiais no ciclo produtivo (JHA et al., 2024). A Figura 3 ilustra a
geragdo e o descarte cumulativo de residuos plasticos no mundo no periodo de 1950 até
projecdes para o ano de 2050 (representadas pelas linhas tracejadas). Os dados mostram uma
projecdo exponencial no total de residuos plasticos gerados, com uma projecao de 26 bilhdes
de toneladas métricas produzidas até 2050 e com cerca de 50% desse valor simplesmente
descartado. Ademais, a grande lacuna entre a quantidade de plasticos reciclados e produzidos

evidencia uma ineficiéncia na gestao de residuos.
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Figura 3 — Geracao e descarte cumulativos de residuos plasticos
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Fonte: Traduzido de WILLIAMS; RANGEL-BUITRAGO, 2022.

Apesar da dificuldade de transicdo de polimeros convencionais para polimeros
biodegradaveis de base bioldgica, os mesmos sdo uma alternativa amplamente investigada
devido a sua contribui¢cdo a economia circular, uma vez que apresentam melhor gestao do fim
de vida util, que ¢ feita, principalmente, por meio da compostagem, onde podem se decompor
sob a acdo de microorganismos, em compostos simples como agua, CO; e biomassa (JHA et
al., 2024). A Figura 4 apresenta resumidamente o ciclo de vida geral de bioplasticos

biodegradaveis.

Figura 4 — Ciclo de vida dos bioplasticos
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A compostagem desempenha um papel fundamental na gestdo do fim de vida dos
bioplasticos, sendo considerada uma alternativa de gerenciamento de residuos mais sustentavel,
econdmica e segura do que a reciclagem tradicional, a incineragdo ou o descarte em aterros
sanitarios. De acordo com a norma internacional ASTM D5338, um polimero ¢ considerado
compostavel quando converte pelo menos 90% do seu teor de carbono em CO,. Alguns
exemplos de bioplasticos considerados compostaveis sdo amido termopléstico,
polihidroxialcanoatos (PHAs) e poli(acido latico) (PLA) (AHSAN et al., 2023).

De maneira simplificada, o mecanismo de biodegradagdao dos bioplasticos ocorre em
quatro etapas sucessivas: (i) biodeterioracao, (ii) despolimerizacao, (iii) bioassimilacao e (iv)
mineralizagdo. Inicialmente, um biofilme microbiano se forma na superficie do material,
provocando a fragmentacdo do polimero em cadeias menores (etapa de biodeterioragdo). Em
seguida, na despolimerizagdo, os microrganismos desse biofilme secretam enzimas
extracelulares que atuam quebrando as cadeias do polimero em moléculas ainda menores, como
oligdmeros e mondmeros. Na terceira etapa, bioassimilagdo, os microrganismos absorvem essas
pequenas moléculas e produzem metabolitos primarios e secundarios. Por fim, na
mineralizagdo, esses metabolitos sdo totalmente convertidos e liberados no ambiente na forma
de CO., compostos inorganicos e biomassa (ZHAO; CORNISH; VODOVOTZ, 2020). A Figura

5 apresenta de forma esquematica o mecanismo de biodegradagao dos bioplasticos.

Figura 5 — Mecanismo de biodegradacio dos bioplasticos
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Fonte: Traduzido de ZHAO; CORNISH; VODOVOTZ, 2020.

O mercado de bioplasticos vem crescendo de forma expressiva no mundo. Segundo
previsoes reportadas pela European Bioplastics € nova-Institute (2025), a evolucdo das
capacidades globais de produgdo de bioplasticos de base bioldgica entre 2024 e 2030 tem
tendéncia de crescimento continuo na producdo total, passando de cerca de 2 milhdes de
toneladas em 2024 para aproximadamente 4,69 milhdes de toneladas em 2030, o que representa
um aumento superior a 100% no periodo, conforme apresentado na Figura 6. Esses dados

sugerem um forte avango da industria de biopolimeros, em especial dos biodegradaveis, que
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sao impulsionados por politicas ambientais, inovagao tecnologica e pela crescente demanda por

materiais sustentaveis.

Figura 6 — Capacidade global de producio de bioplasticos
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Fonte: Traduzido de EUROPEAN BIOPLASTICS; NOVA-INSTITUTE, 2025.

Para a aplicagdo dos bioplasticos, o padrdo dos plasticos convencionais se repete.
Também de acordo previsdes reportadas pela European Bioplastics € nova-Institute (2025),
41,3% da capacidade global de produgdo de bioplasticos ¢ destinada ao segmento embalagens
flexiveis e rigidas. Ademais, a previsao para 2030 revela um aumento de 11,1% nesta
capacidade, conforme mostrado na Figura 7. Ainda segundo o instituto, das 2,31 milhdes de
toneladas produzidas em 2025, 1,08 milhdes representaram os bioplasticos biodegradaveis.
Essa grande destinacdo para o segmento € suportada, principalmente, pelas diferentes
possibilidades de bioplasticos existentes. Os materiais de base bioldgica e ndao biodegradaveis
(como o bio-PET e o bio-PE) dominam o setor de embalagens rigidas, sendo essenciais na
fabricagdo de garrafas. Em contrapartida, as alternativas biodegradaveis, como o polidcido
lactico (PLA) e o amido termopldastico, sdo as principais matérias-primas para a producdo de
embalagens flexiveis, como filmes protetores e sacolas (ZHAO; CORNISH; VODOVOTZ,
2020).
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Figura 7 — Capacidades globais de producao de bioplasticos 2025 vs 2030 por segmento
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Fonte: Adaptado de EUROPEAN BIOPLASTICS; NOVA-INSTITUTE, 2025.

Nesse cenario, o amido ¢ um polimero que se destaca ndo apenas pela sua
biodegradabilidade, mas também por sua abundancia, baixo custo e capacidade de formar
filmes, fatores que o posicionam como uma alternativa viavel para a substituicdo de polimeros
de fonte fossil. No entanto, para que sua aplicacdo em larga escala seja efetiva, ¢ necessario

superar suas principais limitacdes (CHENG et al., 2021).

3.1.2 Amido

O amido, um dos biopolimeros mais abundantes da Terra (juntamente com a celulose e
a lignina), ¢ um polissacarideo de origem vegetal que se destaca por ser biodegradavel e
biocompativel. Ele ¢ composto por varias unidades de glicose unidas por ligacdes glicosidicas
e pode ser encontrado em proporg¢des significativas em cereais, tubérculos e leguminosas. Em
sua forma nativa, o amido ¢ constituido por dois componentes macromoleculares principais: a
amilose e a amilopectina. A amilose apresenta uma estrutura quase linear constituida por
unidades de glicose interconectadas por meio de ligacdes glicosidica a-1,4, enquanto a
amilopectina € um polimero de estrutura altamente ramificada, formado por cadeias curtas
conectadas por pontos de ramifica¢do que ocorrem a cada 25-30 unidades de glicose. A Figura
8 apresenta a estrutura molecular da glicose, amilose e amilopectina e suas ligagdes
glicosidicas. A quantidade de amilose e amilopectina no amido pode variar dependendo da fonte
vegetal. Em relagdo ao amido de milho, mais especificamente, geralmente o seu conteudo de
amilose e amilopectina é, respectivamente, 28% e 72% (MULLER; GONZALEZ-MARTINEZ;
CHIRALT, 2017).
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Figura 8 — Estruturas do amido
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Fonte: ALCAZAR-ALAY; MEIRELES, 2015.

O amido ¢ amplamente aplicado no setor de embalagens, sendo considerado um
substituto ecologicamente correto e viavel para produtos de embalagem de uso tnico a base de
petroleo. Este biopolimero ¢ valorizado na industria devido a sua capacidade de formagao de
filmes, baixo custo e adequagdo para contato com alimentos. As aplicagdes sao limitadas,
geralmente encontradas na forma de blendas ou de compodsitos, cuja processabilidade e
propriedades sdo compardveis as dos polimeros convencionais. Apesar disso, 0 amido ¢ uma
boa alternativa para certos polimeros termoplasticos sintéticos. Ainda em relagao as aplicagoes,
pode-se dividi-las em trés categorias principais: (i) filmes e revestimentos, que sdo ideais para
a industria de embalagens de produtos alimenticios devido a sua transparéncia e boas
propriedades de barreira contra gases; (ii) espumas, que sdo usadas em aplicagdoes de
embalagem e servem como uma excelente alternativa a espuma de poliestireno, incluindo
bandejas de frutas e espuma de amortecimento; e (iii) produtos termoformados, resultantes da
termoformagem de produtos, como bandejas de refeicao/carne, bandejas de café, bandejas de
biscoitos e bandejas de chocolate (SURENDREN et al., 2022).

Existem diversas fontes para o amido, dentre elas, o amido de milho se destaca. De
acordo a pesquisa de Oliveira et al. (2026) que teve como objetivo revisar a literatura cientifica
entre 2019 e 2024 sobre misturas de polimeros biodegradaveis a base de amido voltadas para
embalagens de alimentos e foco em termoestabilidade, o amido de milho ¢ o tipo de amido mais
amplamente utilizado na pesquisa e no desenvolvimento de bioplasticos (representando 32,9%
do uso entre as fontes de amido). Outras fontes de amido utilizadas incluem mandioca (19,3%)
e batata (10,9%). Da parcela de amido de milho, o Brasil det¢tm 8,3% dos estudos,

posicionando-se em terceiro lugar no ranking de paises com estudos referentes a este tipo de
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amido. Isto acontece, principalmente, pelo fato do amido, no geral, ser um recurso altamente
disponivel, cultivado em larga escala, com destaque para aqueles paises que sdo grandes
produtores e exportadores agricolas. Logo, a utilizacdo de amidos locais, como o de milho,
alinha-se aos principios da bioeconomia, circularidade e sustentabilidade.

Para compreender o potencial do amido de milho como matriz polimérica na produgao
de bioplasticos, ¢ necessario analisar suas caracteristicas intrinsecas. As propriedades do
granulo, estrutura microscopica produzida pelas plantas a partir da polimerizacdo da glicose
gerada na fotossintese, principalmente a sua propor¢ao entre amilose e amilopectina, afetam
diretamente o seu comportamento sob stress e calor (OJOGBO; OGUNSONA; MEKONNEN,
2020). A Tabela 1 detalha a composi¢do quimica enquanto a Tabela 2 detalha as principais

propriedades fisicas do amido de milho em seu estado natural.

Tabela 1 — Composi¢cao quimica do amido de milho

Conteudo Quantidade
Amilose 24,64 -29,4 ¢/100 g
Amilopectina 72 -175,36 g/100 g
Proteinas brutas 0,38 — 7,70 g/100 g
Gorduras brutas 0,32 -7,13 g/100 g
Cinzas 0,32 -0,62 g/100 g
Fosforo 0,09 %
Teor de umidade 10,45 -10,82 %

Fonte: Adaptado de MOHAMMED et al., 2022.

Tabela 2 — Propriedades fisicas do amido de milho

Propriedade Valor
Densidade 1,356 — 1,403 g/cm?
Ponto de Fusao 256 —258 °C
Permeabilidade ao vapor d’agua 7-8gmmm=2d*kPa™
Permeabilidade ao oxigénio em filme 12,11 cm® pum'm = d ' kPa™!
Degradacao térmica em filme 161,2 °C

Fonte: Adaptado de MOHAMMED et al., 2022.

Apesar de materiais a base de amido oferecerem boas propriedades de barreira contra
gases como oxigénio (O2) e COz, 0 amido ¢ altamente hidrofilico, o que leva a alta sensibilidade
e solubilidade em 4gua e baixa capacidade de barreira ao vapor d’adgua. Além disso, € um
material fragil, apresentando baixa resisténcia a tracdo, e suas propriedades dependem

fortemente do teor de umidade. Suas propriedades sdo instaveis devido a retrogradagdo, em
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outras palavras, devido a reorganizagao e recristalizagdo das cadeias do amido ao longo do
tempo. Além disso, a processabilidade do amido ¢ dificultada pela presenga de fortes interagdes
intermoleculares do tipo ligagdes de hidrogénio (MULLER; GONZALEZ-MARTINEZ;
CHIRALT, 2017; SURENDREN et al., 2022).

Como o amido nao flui, ¢ necessario o uso de plastificantes para transforma-lo em um
material aplicavel para a industria de plasticos. Plastificantes sdo largamente utilizados na
literatura com o objetivo de penetrar nos granulos de amido e quebrar/reduzir as fortes
interacdes das ligagdes de hidrogénio, transformando-o em um material termoplastico

(MOHAMMED et al., 2022).

3.1.3 Amido termoplastico

A conversdo do amido nativo em um material termoplastico, conhecido como amido
termoplastico (TPS - do Inglés Thermoplastic Starch), ¢ uma solugdo vidvel para superar
algumas das suas limitacdes. Tal conversao ¢ alcangada pela incorporacio de certos compostos
chamados de agentes plastificantes, como agua, glicerol, sorbitol e xilitol sob acdo de
temperatura e/ou cisalhamento (MALAFATTI et al., 2021). A Figura 9 apresenta de forma
esquematica a obten¢do do TPS. O mecanismo de agdo desses aditivos envolve a reducao das
forgas intermoleculares entre os granulos, o que proporciona um aumento na mobilidade das
cadeias poliméricas e resulta em uma fase continua, conforme apresenta a Figura 10
(CORRADINI et al., 2007). O ciclo de transformacao fisica e térmica do amido natural para
amido termoplastico, quando submetido ao calor e ao tempo, divide-se em trés fases:

gelatinizagdo, formacdo de pasta e retrogradacio (HORSTMANN; LYNCH; ARENDT, 2017).

Figura 9 — Processo de obtenc¢io do amido termoplastico

Fonte: MALAFATTI et al., 2021.
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Figura 10 — Microscopia eletronica de varredura da superficie do amido granular e TPS
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Na obtengdo de TPS, o plastificante ¢ adicionado na etapa de gelatinizagdo do
processamento. Nesta fase ocorre a quebra das ligagdes de hidrogénio entre as cadeias
poliméricas e a perda da organizagdo original do amido mediante o fornecimento de energia
mecanica e/ou térmica, geralmente em uma faixa de temperatura entre 90 °C e 180 °C, e a acao
de plastificantes. Assim, ocorre uma expansao da regido amorfa que exerce forga sobre a regiao
cristalina, levando ao colapso dos granulos e inchamento do amido. O processo provoca um
aumento na viscosidade do material, transformando a mistura em amido termopléstico
(MALAFATTI et al., 2021).

Com a continuidade do aquecimento (ou aplicagcdo de forca fisica/cisalhamento) na
etapa de formagdo da pasta, os granulos atingem o inchago maximo e acabam se rompendo
totalmente, formando uma estrutura amorfa e dispersa composta de amilose, amilopectina e
fragmentos dos granulos (HORSTMANN; LYNCH; ARENDT, 2017). Apods esse
processamento, durante o resfriamento e com o passar do tempo, o TPS estd sujeito a
retrogradacdo, um fendmeno onde as cadeias de amilose e amilopectina se reorganizam e
recristalizam, alterando progressivamente as propriedades do material, como o aumento da
cristalinidade e modificacdes na resisténcia mecanica (MALAFATTI et al., 2021). A Figura 11
apresenta as fases de gelatinizagdo, formacao de pasta e retrogradacdo do amido influenciadas
pela variagdo de temperatura e tempo de processamento. AM representa a recristalizacao da

amilose e AP da amilopectina.
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Figura 11 — Fases da obtenciao de amido termoplastico influenciadas pela variaciao de
temperatura e tempo de processamento
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Fonte: Traduzido de HORSTMANN; LYNCH; ARENDT, 2017.
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Durante a fase de resfriamento, que ocorre em curto prazo, o material para de ser
submetido ao calor e sua temperatura comega a cair. Este ¢ um processo rapido, que dura de
minutos a algumas horas, onde as cadeias de amilose se recristalizam, o material perde fluidez
e ganha uma estrutura sélida inicial (com aparéncia de um gel). Por outro lado, a fase de
armazenamento, que ocorre no longo prazo, ¢ um processo muito mais lento, que pode levar
meses, sendo caracterizado, principalmente, pela recristalizagao gradativa da amilopectina. Isso
causa um enrijecimento progressivo do material com o passar do tempo (HORSTMANN;
LYNCH; ARENDT, 2017).

No que diz respeito a estrutura do amido, a recristaliza¢do provoca mudangas estruturais
relevantes as propriedades do polimero. Inicialmente, tem-se a amilose, com sua cadeia linear,
e a amilopectina, com cadeias curtas e ramificadas que formam uma estrutura cristalina em
dupla hélice. Durante o processamento para formagao de amido termopléstico, a dupla hélice
da amilopectina ¢ rasgada, convertendo-se em um gel amorfo processavel caracterizado pela
formacgao de "bolas de gel" a partir de suas ramificagdes curtas. Posteriormente, durante a fase
de retrogradagdo, essas cadeias poliméricas buscam se reorganizar fisicamente para
recristalizar. Esse fendmeno tem inicio quando a amilose forma cristais de hélice dupla,
conhecida como Tipo B. Por outro lado, a amilopectina gelatinizada permanece em um estado
inicial amorfo, mas, a medida que o tempo passa, suas ramificagdes passam a se reorganizar €
contribuem de forma majoritaria para o aumento progressivo da cristalinidade da estrutura de
amilose (JIANG et al., 2020). A Figura 12 ilustra de forma esquematica a transicao de fase do

amido durante gelatinizacdo e envelhecimento.
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Figura 12 —Transicao de fase do amido durante gelatinizacio e envelhecimento
Amilopectina

Amilopectina

Amilose
Amilose

50 A°
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Tempo
(envelhecimento)
¢

Retrogradacgio

Fonte: Traduzido de JIANG et al., 2020.

A duragdo e a intensidade desse processo de envelhecimento dependem diretamente da
proporc¢ao de amilose e amilopectina existentes no amido utilizado, dentre outros aspectos. O
estudo de Han et al., (2023) investigou o impacto da propor¢do amilose/amilopectina em
espumas a base de amido no comportamento de formagao da espuma, propriedades mecanicas
e desempenho de isolamento térmico. Para tanto, foram fabricadas espumas com proporcdes
diferentes, misturando amido de milho ceroso (rico em amilopectina) e amido de milho com
alto teor de amilose. Os resultados revelaram que a amilose governa predominantemente o
processo de retrogradacgdo, visto que suas cadeias se reorganizam para formar duplas hélices e
cristalitos (dominios cristalinos) muito rapidamente, ao passo que a amilopectina retrograda de
forma consideravelmente mais lenta. Logo, as espumas compostas por uma maior propor¢ao de
amilose apresentaram forte retrogradacdo, o que elevou a cristalinidade da espuma final para
até 25%, promovendo uma matriz de alta viscosidade, maior densidade e alta resisténcia
mecanica a flexdo. Em contrapartida, ao aumentar significativamente a propor¢dao de
amilopectina, a retrogradacdo da espuma foi minimizada, diminuindo o grau de cristalinidade
para 5%, o que gerou uma matriz mais bem gelatinizada com maior porosidade e melhor
desempenho de isolamento térmico.

Adicionalmente, o estudo de Liu et al. (2017) corrobora o impacto da propor¢do de
amilose/amilopectina e ilustra também como a adi¢do de inibidores quimicos influenciam a
retrogradacao. Foi investigado o efeito da adicdo de baixas concentragdes de procianidinas
oligoméricas (polifenodis naturais) na retrogradagdo de trés variagdes de amido, com alto teor

de amilose (79,05%), amido normal (concentragao de amilose de 25,43%) e sem nenhuma
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amilose (0%), durante o estoque. Os resultados mostraram que o amido contendo maior
proporcao de amilose interagiu de forma mais forte com o aumento da concentragao do inibidor
adicionado, reduzindo a cristalizacdo de 19,40% para 14,37%. Isso mostra que a molécula de
inibidor interagiu com a amilose de tal forma a impedir que ela formasse estruturas de dupla
hélice durante o envelhecimento, atrasando a recristalizagao devido a formagao de ligagdes de
hidrogénio intermoleculares entre os grupos hidroxila da molécula e das cadeias de amido.

Durante a gelatinizacdo do amido, diversos fatores podem influenciar a formagao do
amido termoplastico. Dentre eles, a depender do método de produgao utilizado, a presenca de
agua ¢ indispensavel para a obtencdo desse material. A dgua facilita o desenrolamento das
duplas hélices e aumenta a sua mobilidade, o que permite o inchago dos granulos de amido e
proporciona um espaco maior para a movimentacao das cadeias. Além disso, a quantidade de
agua afeta diretamente o processo de retrogradagdo. Um teor de 4gua muito baixo pode levar a
uma gelatinizacdo incompleta, impedindo a dissolucdo completa da amilose e a expansdo dos
nucleos cristalinos, mantendo-os apds a gelatinizacdo. Por outro lado, uma quantidade
excessiva de dgua dificulta a interagdo dos grupos hidroxila por meio de pontes de hidrogénio
devido ao grande afastamento das cadeias de amido, o que acaba reduzindo a recristalizagao do
material (CHANG et al., 2021).

O estudo de Yang et al., (2024) avaliou o impacto da umidade na plastificagdo e nas
propriedades do amido termoplastico. Para tanto, diferentes teores de 4gua variando de 8% a
14% em relacdo a massa do amido seco foram investigados no TPS plastificado com glicerol.
Os autores construiram um modelo computacional do sistema glicerol/amido/agua e
submeteram o material a ensaios de caracterizacdo. Os resultados mostraram que o coeficiente
de difusdo do glicerol aumenta a medida que a 4gua sobe de 8% para 11%, uma vez que esse
aumento diminui a restricdo do movimento do plastificante dentro do amido e estabiliza-se em
teores superiores devido a expansdo completa das cadeias poliméricas. Além disso, observou-
se que o aumento do teor de dgua resultou na queda continua da temperatura de transi¢ao vitrea
(Tg), na tendéncia de diminui¢@o do grau de cristalinidade do material e também na redugdo da
resisténcia a tragdo e no aumento no alongamento na ruptura. O estudo concluiu que a agua ¢
substancia fundamental para facilitar a penetracao e dispersao do glicerol, sendo o teor de dgua
de 12% considerado o balango 6timo entre o ganho de fluidez para a estabilidade do
processamento em extrusora e a preservagao do desempenho mecanico do bioplastico.

Além da agua, outros compostos, tais como acido acético, sdo adicionados durante a
obtencdo do amido termoplastico a fim de auxiliar na modifica¢do estrutural do amido,

preparando-o para a plastificagdo durante a formagao do gel. A adi¢do de 4cido acético em altas
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temperaturas (cerca de 80 °C) provoca a hidrélise 4cida dos granulos de amido, quebrando-os
parcialmente e, por conseguinte, diminuindo seu tamanho molecular. O 4cido acético interage
com o amido por meio de ligagdes de hidrogénio de tal forma a destruir parcialmente a estrutura
cristalina do granulo, reduzindo o tamanho molecular do amido e assim gerando um aumento
nas regides amorfas. Isso permite uma melhor dispersao e uma integracdo mais uniforme de
agentes plastificantes dentro da matriz estrutural, aumentando a flexibilidade do filme
resultante (POOJA et al., 2024a).

No estudo conduzido por Romeira et al. (2021), os autores utilizaram o acido acético
em conjunto com o glicerol na formagao de biofilmes de amido proveniente da 4gua de lavagem
do processamento industrial de batatas por meio da técnica de casting. Nesse processo, além da
agua, o acido acético em concentragdo de 4% (m/v), sdo adicionados a dispersdo formadora
durante a obtengdo do amido termopléstico. A adi¢do de acido acético foi feita em altas
temperaturas (80 °C por 10 minutos). Conforme evidenciado pela analise de espectroscopia de
infravermelho por transformada de Fourier (FTIR), o 4cido acético interage com o amido e
glicerol puramente por meio de ligagdes de hidrogénio, sem gerar reticulagdes cruzadas
irreversiveis e mantendo sua integridade quimica. Além disso, o acido em conjunto com a
temperatura também atuou como um agente sanitizante eliminado os microrganismos presentes
na agua residual. Logo, este estudo evidencia os beneficios da presenca de aditivos como acido
acético na fabricacao de TPS.

A capacidade de interferir na organizacdo das cadeias de amilose e amilopectina por
meio de interacdes intermoleculares nao se restringe apenas ao uso de aditivos ou inibidores,
mas constitui o principio fundamental da propria transformag¢do de amido em amido
termoplastico. A introducdo de agentes plastificantes na matriz polimérica visa justamente
substituir as fortes ligacdes de hidrogénio entre as cadeias de amido por novas interagdes entre
o polimero e o plastificante. Esse processo ¢ o que garante a estabilidade do estado amorfo
gerado na gelatinizagdo, impedindo o retorno imediato a estrutura cristalina rigida e conferindo
ao material a flexibilidade necessaria para o processamento industrial (MONTILLA-

BUITRAGO et al., 2021).

3.2 Plastificantes e aditivos empregados em formulagdes de TPS

O fenomeno da plastificacao pode ser entendido, em termos gerais, como o processo de
aumentar a distancia entre as cadeias de um polimero. Isso resulta diretamente em dois eventos:

na reducdo das interacdes fisicas entre essas cadeias e, consequentemente, no aumento da
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mobilidade delas. Para que isso ocorra, plastificantes, que geralmente sdo compostos de baixa
massa molar, sdo inseridos no espago intermolecular, forcando o afastamento das cadeias
poliméricas (ANDRZEJEWSKI et al., 2024). Ademais, os plastificantes ainda podem se dividir
entre internos e externos. A plastificacdo interna ocorre quando ha mudanga na estrutura
quimica, com a formagao de ligagdes covalentes. A plastificacdo externa ocorre quando a adi¢ao
do agente plastificante ndo resulta em novas ligagdes, interagindo de forma ndo covalente com
o polimero (GLASER et al., 2026; MORENO-BOHORQUEZ; ARIAS-TAPIA; JARAMILLO,
2026).

Dentre as alteracdes nas propriedades dos materiais, a eficiéncia de um plastificante €,
principalmente, avaliada pela sua capacidade de reduzir a Ty do polimero. Desta forma, quanto
maior a queda na Ty para uma mesma propor¢do de plastificante, mais eficiente ele ¢é
considerado. Essa redugdo ¢ critica, pois a T € uma transi¢ao térmica de segunda ordem onde
o material deixa seu estado rigido (vitreo) para assumir um comportamento flexivel e
borrachoso, impulsionado pelo aumento da mobilidade segmental das cadeias. O desempenho
desse processo depende diretamente da taxa de difusdo do plastificante na matriz polimérica,
ou seja, taxas de difusdo mais altas geralmente levam a maiores eficiéncias. No entanto, isso
apresenta um desafio técnico, visto que moléculas pequenas com alta mobilidade e eficiéncia
tendem a apresentar maior volatilidade, podendo ser removidas do material plastificado mais
rapidamente (MAZIDI; AREZOUMAND; ZARE, 2024).

O processamento do amido termopléstico ¢ essencial para que o amido possa ser
utilizado como um substituto viavel para polimeros derivados do petrdleo, uma vez que, embora
o amido possua propriedades termomecanicas razoaveis, a plastificacdo € necessdria para
viabilizar métodos de producdo em massa mais eficientes, como a extrusao ou cast-extrusion,
sob pressdo e temperatura controladas, em vez do menos eficiente método de casting, devido
as fortes interagdes inter e intramoleculares presentes em sua estrutura. A importancia
fundamental do processamento reside realmente no uso de plastificantes, que sdo adicionados
para regular as propriedades mecanicas do bioplastico, como a elasticidade e a fragilidade, e
para manter a estrutura do material. Além disso, a adi¢do de plastificantes influencia a
transparéncia, durabilidade, tenacidade e propriedades térmicas do pléstico, permitindo que o
TPS atinja o desempenho exigido, como resisténcia a tracdo e flexibilidade, comparavel a
polimeros convencionais (RAHARDIYAN et al., 2023).

No caso do amido, a adi¢ao de plastificante reduz as forcas intermoleculares e quebra
grande parte das ligacdes de hidrogénio entre os graos de amido nativo, formando novas

ligagdes do tipo amido-plastificante para formar um TPS de estrutura amorfa conforme
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ilustrado na Figura 13 (MORENO-BOHORQUEZ; ARIAS-TAPIA; JARAMILLO, 2026).
Logo, a formacao de ligagdes de hidrogénio entre o amido e o plastificante ¢ o que determina,

de maneira geral, a capacidade do agente em plastificar o amido (GLASER et al., 2026).

Figura 13 — Estrutura do amido com e sem incorporacio de plastificante

(a) (b)

Plastificante o
-~~~ Ligac@o de hidrogénio -~ Ligagdo de hidrogénio

(a) estrutura do amido sem plastificante; (b) estrutura do amido com plastificante.

Fonte: Traduzido d¢ MORENO-BOHORQUEZ; ARIAS-TAPIA; JARAMILLO, 2026.

No entanto, ¢ necessario fazer a distingdo entre aditivo e plastificante. Um aditivo ¢é
qualquer substincia quimica incorporada a matriz do amido para qualquer propdsito, por
exemplo, aumentar o carater hidrofébico ou conferir agdo antimicrobiana. Em contraste, um
plastificante € um tipo especifico de aditivo cuja funcdo principal € interagir com o polimero
para melhorar suas propriedades mecanicas a fim de permitir a sua produgdo e substitui¢do por
plasticos convencionais (GLASER et al., 2026).

Nesse contexto, o plastificante assume grande importancia, uma vez que as interacdes
intermoleculares que ele estabelece entre as cadeias de amido e a 4gua rompem o
empacotamento molecular original e, por sua vez, determinam a nanoestrutura do material, ou
seja, 0 seu grau de cristalinidade e a formagdo das regides amorfas. E essa modificagio
estrutural em nanoescala gerada pela presenca do plastificante que altera as caracteristicas
macroscopicas do biopolimero, tais como propriedades mecanicas, térmicas, reoldgicas, o
envelhecimento (retrogradacdo), a morfologia da superficie e a capacidade de barreira contra
umidade e gases. A Figura 14 apresenta de forma esquematica a relagdo hierdrquica direta entre
a estrutura da matriz do polimero de amido e suas propriedades macroscopicas (GLASER et

al., 2026).
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Figura 14 — Relacao hierarquica entre a estrutura da matriz do polimero de amido e
suas propriedades macroscopicas

Estrutura hierarquica oo Propriedades macroscopicas
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amido—plastificante e cristalinas
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aagua e gases

reologia I

morfologia de superficie I

Fonte: Traduzido de GLASER et al., 2026.

No que diz respeito as propriedades, mecanicamente observa-se a reducao da rigidez e
o aumento da mobilidade das cadeias, refletido na flexibilidade e no alongamento na ruptura.
Termicamente, os plastificantes expandem o volume livre dentro do polimero, ocasionando a
reducdo tanto da Ty quanto da temperatura de fusdo (Tm). No que tange as propriedades de
barreira, o uso de plastificantes frequentemente eleva a hidrofilicidade e a sensibilidade a
umidade. Por fim, do ponto de vista morfoldgico e temporal, os materiais plastificados deixam
de ser asperos e quebradigos para apresentar uma superficie mais lisa ¢ homogénea, ganhando
também resisténcia ao envelhecimento, visto que os plastificantes ajudam a estabilizar a fase
amorfa e reduzem a taxa de recristalizagdo do amido (GLASER et al., 2026).

O principal objetivo do mecanismo de plastificacdo, entdo, ¢ modificar o
processamento, pois ao permitir que as cadeias deslizem mais facilmente, a cristalinidade e
viscosidade do material ¢ efetivamente reduzida. Por se tratar de uma interacdo tipicamente
fisica, a eficacia do método s6 € aparente quando o teor do composto plastificante ¢
relativamente alto, usualmente de 20% a 60% (ANDRZEJEWSKI et al., 2024). No entanto, o
impacto final do plastificante depende de fatores como a origem e a estrutura do amido, o tipo
e a quantidade de plastificante usado, e as condi¢des de processamento (tempo, temperatura e
cisalhamento mecanico) (VILLADIEGO et al., 2022).

O estudo de Glaser et al. (2026) compreendeu uma revisdo completa sobre a interagao

do amido com aditivos e plastificantes externos focando em aplicagdes potenciais em
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embalagens de alimentos. Para melhor elucidar o estudo da interagao de plastificantes com o
amido, os autores categorizam os plastificantes de acordo com sua classe quimica em poliol,
sacarideos (monossacarideos, dissacarideos e oligossacarideos), amidas, aminas, acidos,
ésteres, sais e 6leos. A Tabela 3 apresenta as categorias quimicas de plastificantes/aditivos com

seus respectivos exemplos para uso em bioplasticos a base de amido.

Tabela 3 — Classificacio dos aditivos/plastificantes e respectivos exemplos

Classificacao Exemplos
. Glicerol, Sorbitol, Xilitol, Eritritol, Manitol, Maltitol, Etilenoglicol,
Poliois . i .. .
Propilenoglicol, Polietilenoglicol (PEG)
, Monossacarideos: Glicose, Frutose, Manose, Xilose, Galactose
Sacarideos ) , ) ] :
Dissacarideos e Oligossacarideos: Sacarose, Maltose, Dextrinas
Aminas Trietanolamina, Etanolamina
Amidas Ureia, Formamida, Acetamida, Etilenobisformamida, N,N-bis(2-
hidroxietil)formamida (BHF)
Acidos Acido citrico, Acido estearico, Acido laurico.
, Citrato de acetil tributila (ATBC), Diacetato de glicerol, Monoglicerideo
Esteres .
acetilado (AM)

Cera de abelha, Oleo de girassol, Oleo de palma epoxidado (EPO), Oleos
essenciais (Menta pulegium)
Sais Cloreto de calcio, Cloreto de zinco, Cloreto de magnésio

Oleos e Ceras

Fonte: Adaptado de GLASER et al., 2026.

Apesar dos beneficios técnicos, o uso de plastificantes convencionais de origem
petroquimica enfrenta resisténcia devido a problemas de migragao e toxicidade associada. Esse
cenario impulsionou a demanda por "bioplastificantes" derivados de recursos agricolas
renovaveis, como cereais, oleaginosas, frutas e residuos vegetais, visando a producdo de
materiais plasticos integralmente biorenovaveis. Para ser considerado uma alternativa "verde"
ideal e substituir os aditivos tradicionais, o bioplastificante deve reunir caracteristicas
especificas, tais como, ser atoxico (assim como seus metabolitos), apresentar boa miscibilidade
com o polimero base, manter a eficiéncia de plastificagdo, ter baixo custo e demonstrar alta
resisténcia a lixiviagdo (permanéncia na matriz) (MAZIDI; AREZOUMAND; ZARE, 2024;
SUN; WENG; ZHANG, 2024). Dentre os compostos que buscam atender a essas exigéncias, o

glicerol destaca-se como o plastificante mais empregado no TPS.
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3.2.1 Glicerol

O glicerol, também conhecido como glicerina, ¢ um alcool de féormula molecular
C3HgO3, composto por 3 grupos hidroxila, conforme a Figura 15. Devido a sua
termoestabilidade, alto ponto de ebuli¢ao e nao toxicidade, o glicerol é o plastificante mais
utilizado no TPS (RAHARDIYAN et al., 2023). A Figura 16 ilustra as ligagdes de hidrogénio

que sdo formadas entre amido e glicerol no TPS.

Figura 15 — Estrutura do glicerol

Fonte: NIST CHEMISTRY WEBBOOK, [s.d.].

Figura 16 — Interacio entre amido—glicerol
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Fonte: MONTILLA-BUITRAGO et al., 2021.

Conforme discutido anteriormente, diversos fatores podem influenciar a interagao entre
o plastificante e o amido. Dentre esses fatores, o tipo de amido e a concentragao de plastificante
desempenham papéis importantes. A pesquisa de Tarique e colaboradores (2021) investigou o
desenvolvimento de biofilmes de amido de araruta, o qual se destaca por possuir um alto teor
de amilose de 40,86% e, portanto, formar filmes mais fortes. Para superar as limitagdes
inerentes aos filmes de amido puro, tais como fragilidade e comportamento hidrofilico, o estudo
empregou o glicerol como plastificante em diferentes concentragdes de 15%, 30% e 45% (m/m)

a fim de analisar o efeito da concentragdo do plastificante nas propriedades do filme frente ao
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filme nao plastificado. Os resultados revelaram que o filme de amido natural puro ¢ rigido,
fragil, ondulado, quebradico e dificil de ser descolado da placa e manuseado. Em contraste, a
adi¢ao do glicerol modificou o material, criando filmes mais flexiveis ¢ homogéneos, sendo
que a flexibilidade aumentou conforme o aumento da concentracao de plastificante. Conforme
destacado pelos autores, isso aconteceu devido a capacidade que o glicerol possui de deslizar
nos espagos entre as moléculas dos polimeros, diminuindo a for¢a das ligagcdes de hidrogénio.
O glicerol também provocou o aumento da espessura do biofilme (de 156 pm para até 233 um),
do teor de umidade (atingindo até 13,3%), da solubilidade em 4gua (de 14,86% para 29,5%) e
da permeabilidade ao vapor d’agua. Por outro lado, a densidade e as taxas de absorcao de dgua
diminuiram conforme a concentragdo de glicerol aumentou. Nas propriedades mecanicas, a
introdugdo do glicerol foi capaz de diminuir a resisténcia a tracao (de 9,34 MPa para 1,95 MPa)
e o modulo de elasticidade (de 620,79 MPa para 36,08 MPa). Em contrapartida, o alongamento
na ruptura aumentou drasticamente, de 2,41% para 57,33%. Termicamente e estruturalmente,
os filmes plastificados, em especial a concentracdo de 45%, exibiram melhor estabilidade
térmica e maior homogeneidade microscopica quando comparados ao filme de amido de
controle, evidenciando, assim o efeito do glicerol na matriz do biopolimero.

Apesar dos efeitos positivos, a aplicagdo de glicerol como unico plastificante de amido
beneficia a flexibilidade, mas prejudica a temperatura de fusdo e a resisténcia a retrogradagao
dependendo da concentragao. Essa perda de desempenho esta ligada a duas caracteristicas do
glicerol: sua alta pressao de vapor, que o torna volatil e propenso a perdas no processamento, €
sua estrutura molecular pequena, que limita a for¢a das interagdes com as moléculas de amido
(SURENDREN et al., 2022). Tendo isso em vista, a combinacdo de plastificantes e outros
aditivos pode demostrar efeitos mais eficazes na plastificacdo deste polimero.

Diversos estudos tém explorado o uso de plastificantes e/ou aditivos de origem natural
capazes de desempenhar multiplas fun¢des dentro de sistemas de TPS. Entre esses, o 6leo de
mamona (OM) e o 4cido tartarico (AT) ainda sdo pouco estudados. Ambos sdo aplicados na
modificagdo de polimeros biodegradaveis, mas cujos mecanismos de atuagdo podem variar

conforme a formulacao e as condi¢des de processamento.

3.2.2 Acidos orgénicos

De maneira geral, 4cidos organicos sdo tratados como agentes de modificagdo quimica
devido a sua capacidade de formacao de ligagdes ésteres (esterificagdao). Sao empregados para

modificar o amido, pois t€ém a capacidade de melhorar a processabilidade e flexibilidade, bem
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como reduzir a cristalinidade e aumentar a hidrofobicidade (OJOGBO; OGUNSONA;
MEKONNEN, 2020).

O 4cido tartarico (AT) é um acido dicarboxilico natural de formula molecular C4HgOs
encontrado em varios vegetais e frutas, como maga, banana e uva. Dentre as suas aplicacgoes, €

comumente usado como acidulante e substincia auxiliar em alimentos e bebidas

(JANNATIHA; SEDAGHAT; RAZAVI, 2025). Sua estrutura ¢ apresentada na Figura 17.

Figura 17 — Estrutura do acido tartarico

Fonte: NIST CHEMISTRY WEBBOOK, [s.d.].

De acordo com Olivato et al. (2013) acidos organicos multifuncionais, tais como os
acidos citrico, malico e tartarico, podem melhorar a compatibilidade entre fases poliméricas,
produzindo misturas estruturalmente mais homogéneas e com melhores propriedades
mecanicas. Além disso, esses acidos sdo seguros para saude humana, pois sdo atoxicos € nao
volateis. No estudo, os autores avaliaram o efeito do AT nas propriedades de filmes de
amido/poli(adipato-co-tereftalato de butileno) (PBAT) plastificados com glicerol. Foi
verificado que a interacdo entre o amido/PBAT e AT tem um efeito positivo na resisténcia a
tracdo e na forga de perfuracdo. O mecanismo de compatibilizagdo ¢ baseado em reacdes de
transesterifica¢do e/ou reagdes de esterificagdo simples com hidroxilas do amido, formando um
amido mais hidrofébico, o que pode contribuir para a diminui¢do da permeabilidade ao vapor
d’agua.

O estudo de Santos et al. (2025) avaliou o efeito do uso dos acidos citrico, tartarico e
succinico nas propriedades estruturais, mecanicas e térmicas do amido de mandioca
termoplastico. Foram estudadas 4 composigoes (1%, 3%, 7% e 15%) em massa de amido para
cada um dos acidos. Os resultados de FTIR sugerem que a incorporagdo desses acidos na matriz
de amido ocorreu por esterificagdo e reticulacdo. Essa modificacdo quimica afetou as
propriedades térmicas e mecanicas. Observou-se um aumento da estabilidade térmica com a
incorpora¢do dos acidos organicos e a diminuicao da rigidez em baixas concentracdes de acido.
Em contrapartida, os autores pontuam um efeito plastificante dos acidos a medida que a

concentracdo dos mesmos aumenta, devido a obten¢ao de materiais mais flexiveis e fluidos. O
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estudo conclui que essa abordagem ¢ um caminho sustentavel para expandir as aplicagdes

industriais de polimeros biodegradaveis.

3.2.3 Oleos vegetais

Os 6leos vegetais tém sido empregados em diversos estudos como opgdes eficientes de
plastificacio do amido, bem como alternativas para a formulagdo de materiais mais
sustentaveis. Schlemmer e Sales (2010) mostram a viabilidade do uso de 6leos de buriti,
macauba e pequi como plastificantes para o TPS de amido de mandioca acetilado. Os resultados
comprovaram que os 6leos sdo uma boa alternativa, uma vez que demonstraram bom efeito
plastificante para o TPS. Os autores também concluem que a maior quantidade de acidos graxos
saturados favorece a difusdo na matriz polimérica do amido acetilado. Logo, o 6leo de pequi
obteve o melhor resultado devido a maior quantidade de acidos graxos saturados presentes na
composi¢ao.

Em um estudo mais recente, Mojica-Muioz et al. (2024) utilizam simulacdes
computacionais para mostrar como o 4acido oleico interage com a amilose do amido quando
combinado com agua, bem como o tamanho da cadeia de amido (6 e 18 unidades de glicose,
respectivamente 6C e 18C) afeta a interacdo. O 4cido oleico, um acido graxo monoinsaturado
simples, apresentou um coeficiente de difusividade consideravelmente baixo (0,18 € 0,28 x 1073
cm?s a 363 K para 6C e 18C respectivamente) quando comparado ao amido plastificando
somente com agua (9,60 e 10,44 x 10° cm?/s a 363 K, para 6C e 18C respectivamente) e
plastificado com agua-acido oleico (9,99 e 10,52 x 107 cm?*s a 363 K para 6C e 18C
respectivamente), o que ¢ uma propriedade excelente, pois evita que o plastificante migre para
fora da matriz polimérica, prevenindo a perda precoce de flexibilidade. Apesar disso, o acido
oleico ¢ majoritariamente apolar, o que dificulta a formacao de ligagdes de hidrogénio com a
amilose. No entanto, a falta de ligagdes de hidrogénio ndo se apresentou como um problema,
uma vez que os resultados mecanicos indicam que sistemas com acido oleico puro apresentaram
melhores propriedades eldsticas, comprovando o potencial do acido graxo como plastificante
do amido.

Adicionalmente, Volpe et al. (2018) exploraram a utilizagdao de residuos industriais ao
aproveitar 0leo de semente de girassol frito em substituicdo parcial do glicerol como
plastificante ecoldgico no TPS, que foi posteriormente empregado como carga em matrizes de
PLA como um material mais barato. Além dos resultados positivos da substitui¢do nas

propriedades mecanicas e térmicas, o diferencial da pesquisa ¢ a avaliagdo do ciclo de vida das
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formulacdes PLA/TPS. A analise demostrou que a introdug¢do do 6leo residual diminui os
impactos ambientais em todas as 18 categorias de impacto analisadas, indicando que maior
proporcao de 6leo frito em relagdo ao glicerol, amido (75%) + glicerol (15%) + 6leo frito (10%),
¢ a solucao mais benéfica e ecologicamente adequada.

Outro 6leo vegetal estudado na literatura € o 6leo de mamona, também conhecido como
6leo de ricino. Ele é proveniente da semente de Ricinus communis e € composto por acidos
graxos monossaturados, principalmente o acido ricinoleico. A triricinoleina constitui o principal
componente triglicerideo do 6leo. O OM ¢ tinico porque contém um 4cido ricinoleico especial,
que possui uma cadeia de 18 carbonos com um grupo hidroxila no carbono 12 e uma dupla
ligagdo cis entre os carbonos 9 ¢ 10, conforme Figura 18 (DARIE-NITA et al., 2022). Devido
a sua funcionalidade em grupos hidroxila e a presenca de acidos graxos de cadeia relativamente
longa, pode atuar como plastificante, coplastificante ou aditivo, dependendo da sua intera¢ao

com as fases poliméricas.

Figura 18 — Estrutura do componente principal do 6leo de mamona (triricinoleina e
acido ricinoleico)

1#CHs
Fonte: DARIE-NITA et al., 2022.

Apesar dos beneficios da incorporacdo de 6leos e acidos organicos nas propriedades do
TPS, ainda pode-se explorar o efeito sinérgico, onde a combinacdo desses aditivos exerce uma

acdo conjunta capaz de otimizar ainda mais o desempenho final do amido termoplastico.
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3.2.4 Efeito sinérgico

Outro efeito interessante abordado na literatura ¢ a sinergia de atuagdo de aditivos e
plastificantes. Nesta abordagem, sdo empregados agentes que exercem agdo combinada para a
melhoria de diversas propriedades do amido termoplastico.

Em um estudo, Caicedo et al. (2019) avaliaram a utilizacdo de concentragdes de 0%,
3%, 6% e 9% em peso de acido lactico e 4cido oleico na modificacdo do amido de achira,
plastificado com glicerol e sorbitol, a fim de melhorar a processabilidade do polimero. A anélise
reométrica demostrou que ambos os aditivos sdo eficientes na redu¢cdo de energia necessaria
para misturar os materiais, sendo o acido lactico extremamente mais eficaz, mas que
concentragdes acima de 6% ndo geraram mudangas significativas nas varidveis de
processamento (torque, temperatura e energia). JA a andlise de FTIR demonstrou que em
comparag¢ao com as amostras apenas com plastificantes, os acidos contribuiram para a formagao
de ligacdes de hidrogénio mais estaveis. A andlise térmica demostrou que a estabilidade das
formulagdes depende de qual plastificante foi utilizado, sendo que o sorbitol obteve melhores
resultados com o 4cido oleico, e o glicerol com o 4cido latico. De maneira analoga, o acido
oleico diminuiu a hidrofilicidade, enquanto com o acido lactico obteve o resultado contrario.
Embora o estudo tenha avaliado os 4cidos, a conclusdo do trabalho aponta para a necessidade
de testar a modificagdo do amido de achira com uma mistura de ambos os acidos durante o
mesmo processo. Essa relagdo de sinergia ¢ sugerida porque cada dcido demonstrou beneficios
distintos para o material.

Em outro estudo focado na melhoria das propriedades de filmes compositos de
polietileno de baixa densidade (PEBD) e TPS produzidos por extrusdo, Jannatiha e
colaboradores (2025) demonstraram que a adi¢ao do acido tartarico e do 6leo de mamona
atuaram de forma eficaz como agentes amaciantes e compatibilizantes. O mecanismo de
compatibilizagdo se deu em multiplas frentes, quimicamente, o AT, facilitou a esterificagdo com
o amido, por meio da formacao de ligagdes éster. Estruturalmente, houve a diminui¢ao da tensao
interfacial e aumento da adesdo entre o PEBD apolar e o TPS polar, resultando em uma
superficie lisa e homogénea. Termicamente, a diminui¢do da Tg foi observada, indicando o
aumento do volume livre e da mobilidade das cadeias.

Portanto, pode-se notar que o uso de plastificantes e/ou aditivos € uma alternativa
interessante para melhorar, dentre outras propriedades, as mecanicas, térmicas e estruturais do
TPS. No entanto, a combinagdo AT e OM ainda nao foi estudada em composi¢cdes TPS. Assim,

além do baixo custo, disponibilidade e origem natural, ambos os aditivos apresentam potencial
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para influenciar simultancamente a mobilidade das cadeias poliméricas e as interagdes
interfaciais, podendo resultar em efeitos sinérgicos que combinam plastificacdo e/ou
modificacdo quimica. A forma exata de atuacdo, contudo, depende do processamento do filme

de TPS, bem como do impacto nas propriedades estudas.

3.3 Processamento de materiais biodegradaveis a base de amido

Existem diversas técnicas para o processamento de materiais biodegradaveis a base de
amido. Elas sdo divididas em técnicas tradicionais, ja bem consolidadas, e novas técnicas, que
sdo focadas em fung¢des avancadas e formatos variados. O estudo de Cheng et al. (2021) explora

as diferentes técnicas existentes, conforme apresentado suscintamente na Figura 19.

Figura 19 — Técnicas de processamento de materiais biodegradaveis a base de amido
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Fonte: AUTORIA PROPRIA, 2026.

Em especial, a metodologia de film solution casting, solvent casting, ou simplesmente
casting ¢ muito empregada para a obtenc¢ao de filmes poliméricos e consiste na solubilizagao
do polimero em excesso de solvente para a formagao de uma solucao filmogénica que € vertida
em um molde e posta para secar para a evaporacio do solvente (AVILA-MARTIN et al., 2023).

A Figura 20 apresenta de maneira esquematica a técnica de casting.
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Figura 20 — Técnica de casting
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Fonte: Adaptado de AVILA-MARTIN et al., 2023.

O método de casting ¢ considerado uma boa opcao por ser um processo de operagdao
muito simples e de baixo custo de implementagao. Ele ¢ extremamente pratico para a pesquisa
laboratorial de novos materiais porque ndo exige os equipamentos robustos empregados pelos
outros métodos, no entanto apresenta algumas limitacdes, tais como a dificuldade no controle
da espessura dos filmes e da uniformidade do mesmo, além da inviabilidade de sua aplicagdo
em larga escala, uma vez que a grande quantidade de 4gua contida nas solucdes exige tempos

de secagem muito longos e alto consumo de energia (CHENG et al., 2021).
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4 MATERIAIS E METODOS

4.1 Visao geral

Uma visdo geral dos procedimentos experimentais realizados neste trabalho ¢
apresentada na Figura 21. A metodologia foi dividida em duas etapas: (i) preparo e obtengao
dos filmes de amido termopléstico e (ii) caracterizacdo dos materiais. As técnicas de
caracterizagdo foram feitas a fim de determinar as propriedades mecanicas, térmicas, de

barreira, fisicas e estruturais, além da biodegradabilidade.

Figura 21 — Fluxograma do procedimento experimental
1
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Fonte: AUTORIA PROPRIA, 2026.

4.2 Materiais

Os materiais utilizados no desenvolvimento deste trabalho incluiram amido de milho
comercial (marca Kimimo), glicerol com 99,5% de pureza (Dinidmica), vinagre de alcool
comercial (Dicasa) e dgua destilada. Adicionalmente, foram empregados como aditivos naturais
o oOleo de ricino comercial de densidade 0,957 g/cm® (marca Bella Donna) e 4cido L-(+)-

tartarico com 99,5% de pureza (Neon).
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4.3 Preparo dos filmes de amido termoplastico

Inicialmente, o amido foi submetido a etapa de secagem em estufa a 60 °C por 24h para
retirada de umidade. Apos a secagem, procedeu-se a sintese de filmes de TPS pela técnica de
casting. Nesta etapa, fabricou-se filmes de TPS na propor¢ao fixa de 70/30 (% m/m) de amido
e glicerol, respectivamente, variando apenas a quantidade de aditivos adicionada (4cido
tartarico — AT — e 6leo de mamona — OM), conforme previamente estudado por Caicedo et al.
(2019). Em um béquer, adicionou-se glicerol, dgua destilada, vinagre e os aditivos e misturou-
se, com auxilio de agitacdo magnética, até completa solubilizagdo. Para os filmes contendo
acido tartarico, o mesmo foi solubilizado previamente em &4gua com auxilio de banho
ultrassonico. Em seguida, sob agitacao, foi-se adicionando o amido aos poucos até obter-se uma
solugdo de aspecto leitoso e sem grumos. A solugdo resultante foi agitada por 10 minutos. Em
seguida, a mistura foi aquecida ainda sob agitagdo até 90 °C e, ap0Os observagao do inicio da
gelatinizagdo do amido, misturou-se mecanicamente por mais 10 min com auxilio de
um bastdo de vidro. As solugdes filmogénicas foram vertidas sobre placas petri de
poliestireno de 90 mm x 15 mm e postas para secar em estufa com circulagdo de ar entre
35 °C e 40 °C com umidade relativa ambiente por 24 horas. Por fim, os filmes secos
foram armazenados em sacos plasticos herméticos devidamente identificados dentro de
um dessecador até a etapa de caracterizagdo e ensaios. A Tabela 4 apresenta as amostras
produzidas e sua nomenclatura, bem como as quantidades de reagentes empregadas para a
fabricacdo de 40 gramas de cada filme. A quantidade de aditivos adicionada, em porcentagem

de massa, ¢ referente a massa total de TPS produzida.

Tabela 4 — Composicao das misturas preparadas a partir de TPS, AT e OM

Identificacio TPS oM AT Amido Glicerol Agua Vinagre
da amostra (%)  (gramas/%) (gramas/%) (gramas) (gramas) (mL) (mL)
TPS 100 0/0 0/0 28 12 270 13,3
5% AT 95 2/5 0/0 26,6 11,4 270 13,3
15% AT 85 6/15 0/0 23,8 10,2 270 13,3
5% OM 95 0/0 2/5 26,6 11,4 270 13,3
15% OM 85 0/0 6/15 23,8 10,2 270 13,3
7,5% AT/OM 85 3/7,5 3/7,5 23,8 10,2 270 13,3

Fonte: AUTORIA PROPRIA, 2026.
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4.4 Caracterizacoes
4.4.1 Aspecto visual e rendimento dos filmes

Os filmes obtidos foram visualmente avaliados quanto a homogeneidade e distribuicao
dos aditivos, presenca de bolhas, manchas e irregularidades superficiais. Além do aspecto
visual, foi avaliado o rendimento de cada formagdo de acordo com o numero de filmes

produzidos. As observagdes foram registradas por meio de imagens.

4.4.2 Espectroscopia de infravermelho por transformada de Fourier

A andlise quimica e estrutural por meio da identifica¢do de grupos funcionais presentes
nos materiais foi realizada por Espectroscopia de Infravermelho por Transformada de Fourier
(FTIR). A analise tem como objetivo investigar possiveis interagdes moleculares entre o TPS,
0leo de mamona ¢ acido tartarico. Para realizacdo do ensaio utilizou-se o equipamento
Shimadzu modelo IR-Prestige 21. Os espectros foram obtidos por meio da andlise direta das
amostras na faixa de comprimento de onda de 400 a 4000 cm™! registrada com 52 varreduras e

resolugdo de 2 cm! utilizando a técnica de ATR (reflectincia total atenuada).

4.4.3 Calorimetria exploratoria diferencial

As propriedades térmicas foram estudadas por calorimetria exploratdria diferencial
(DSC). Para a realizagdo do ensaio utilizou-se o equipamento da marca Perkin Elmer modelo
DSC 6000 em que cerca de 10 a 20 mg do filme foi depositada em um cadinho de aluminio
selado. Sob atmosfera de nitrogénio, as amostras foram submetidas a um ciclo de aquecimento
unico de 25 a 150 °C, a uma taxa de 20 °C/min nao sendo realizada a remocao do historico
térmico. Devido a limitagdes estruturais do amido, multiplos ciclos térmicos podem
comprometer a estrutura do polimero, causando a quebra das cadeias e, portanto, afetando

irreversivelmente a estrutura e cristalinidade do polimero (YU; CHRISTIE, 2001).

4.4.4 Analise termogravimétrica

A estabilidade térmica dos filmes foi avaliada por analise termogravimétrica (TGA).
Uma amostra de cada filme foi cortada e submetida a analise em atmosfera de nitrogénio com

taxa de aquecimento de 10 °C/min, de 20 °C até¢ 600 °C, conforme metodologia adaptada de
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Caicedo et al., 2019. O equipamento utilizado na analise foi o analisador termogravimétrico da

marca Hitachi modelo STA 7300.

4.4.5 Angulo de contato

O angulo de contato com a dgua ¢ um ensaio utilizado para avaliar a hidrofilicidade ou
hidrofobicidade da superficie de filmes, o que impacta diretamente na sua aplicabilidade em
embalagens e na propriedade de barreira. Para a realizacdo do ensaio, utilizou-se o analisador
de angulo de contato da marca Kruss modelo DSA100. Adotou-se 0 método da gota séssil
estatica. Para cada ensaio, uma gota de 10 pL de dgua foi depositada sobre a superficie do filme.
A captura da imagem da gota foi realizada utilizando o software Drop Shape Analysis no inicio
e no final do ensaio. Devido a natureza hidrofilica do amido termopléstico e a formagdo de
angulos de contato reduzidos, escolheu-se o método de ajuste de segmento circular (Circle
Fitting) para a determinagdo dos angulos, o qual avalia o contorno completo da gota espalhada.

Foram medidos os angulos de contato nos tempos 0, 1, 2 e 3 minutos ap6s a deposi¢do da gota.

4.4.6 Taxa transmissdo de vapor d’dagua

O ensaio foi realizado conforme adaptagdo da norma ASTM E96/E96M a fim de
calcular a taxa de transmissao de vapor d’agua (do Inglés, Water Vapor Transmission, WVT) e
determinar o comportamento de barreira dos filmes. Utilizou-se o método da 4gua que consiste
em selar a amostra na boca de um recipiente contendo agua destilada e medir periodicamente a
perda de massa do conjunto, determinando a taxa com que o vapor atravessa o material em
direcdo a um ambiente com menor umidade. O material deve estar dentro de uma camara
controlada, neste caso, utilizou-se um dessecador de vidro com silica gel azul a temperatura

ambiente. A WVT, dada em g/h-m?, ¢ calculada de acordo com a Equagdo 1:

wvt = £ (1)

onde, G/t ¢ a inclinagdo da reta da taxa de perda de massa (variagdo da massa por unidade de
tempo) e A ¢ a area de teste em m>.

Para a realizagdo do ensaio, utilizaram-se béqueres de vidro de 100 mL como recipientes
de teste. O diametro util do béquer foi medido com auxilio de um paquimetro digital Starrett de

resolugdio de 0,01 mm a fim de se obter a 4rea de teste util, igual a 1,676 x 10~ m2. Em cada
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recipiente, adicionou-se 90 mL de dgua para garantir que a distancia entre a superficie da agua
e a face inferior do filme ficasse estabelecida em 20 mm. Para assegurar que o fluxo de vapor
ocorresse exclusivamente através da area de teste (a abertura da boca do béquer), desenvolveu-
se um sistema de fixagao e vedagao externa. O filme foi posicionado sobre a boca do recipiente
e suas bordas excedentes foram dobradas e fixadas a parede externa do vidro utilizando fita
adesiva dupla face. Em seguida, aplicou-se fita isolante ao redor de toda a lateral externa para
assegurar a fixacao da area de teste.

Os conjuntos montados foram dispostos no dessecador. A massa do conjunto completo
(béquer + dgua + filme + vedacdo) foi monitorada periodicamente por meio de uma balanca
analitica, registrando-se o tempo decorrido de cada medicao. Realizou-se a coleta de dados, de
pelo menos 6 registros de massa, numero de registros suficientes para que a taxa de perda de
massa atingisse um estado estacionario (perda de massa linear).

A andlise dos dados foi realizada de forma numérica através da regressao linear da massa
em funcdo do tempo, considerando o periodo em que o sistema atingiu o estado estacionario. A
WVT foi determinada dividindo-se a taxa pela area exposta do filme, conforme a Equagdo 1.

Os ensaios foram conduzidos em triplicata para garantir a confiabilidade dos dados.

4.4.7 Ensaio de tracdo

As propriedades mecanicas dos filmes, como o moddulo de elasticidade, limite de
resisténcia a tragdo e ductilidade, foram determinadas por analise dindmico-mecanica (DMA)
em modo de tra¢do uniaxial estatico. Foram produzidos corpos de prova de 6,28 mm por 30
mm submetidos a secagem por 30 minutos a 35 °C previamente a realizagdo do ensaio para
eliminacdo de umidade residual proveniente do manuseio. O ensaio foi realizado a 25°C,
aplicando-se uma pré-carga de 0,01 N e uma taxa de rampa de forca linear de 0,25 N/min até a
ruptura da amostra. Para realizagdo do DMA utilizou-se o analisador dindmico mecanico da
marca TA Instruments, modelo DMA 850 e os ensaios foram realizados em triplicata a fim de

garantir a confiabilidade dos resultados.

4.4.8 Ensaio de biodegradabilidade

A fim de avaliar a biodegradabilidade dos filmes, bem como a possivel influéncia dos
aditivos nesta propriedade, realizou-se o ensaio de suscetibilidade microbiana em solo, ou

biodegradacdo, conforme adaptacdo da norma ASTM G160-12. A avaliagdo do grau de
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deterioragdo foi determinada por andlise visual em trés periodos de exposicdo ao solo
diferentes: 15, 30 e 45 dias de enterramento.

Inicialmente os filmes foram cortados nas dimensdes de 50 mm por 50 mm, respeitando
o tamanho minimo estabelecido pela norma para materiais em formato de filme, e
posteriormente submetidos a secagem a 35 °C por cerca de 30 minutos para a retirada da
umidade residual absorvida durante o manuseio dos filmes. Foram utilizadas trés replicatas para
cada periodo de exposi¢do, conforme o minimo exigido para ensaios de avaliagdo visual. O
soterramento foi realizado utilizando copos de poliestireno com capacidade de 200 mL como
recipientes. Como substrato utilizou-se terra vegetal comercial para plantas. Os copos foram
acondicionados em estufa incubadora, a temperatura de 30 °C e atmosfera ambiente. A terra foi
umedecida com dgua potavel para manutengdo da umidade natural de trés em trés dias.

A norma estabelece que as amostras ndo podem ser retiradas do solo e posteriormente
devolvidas, pois a perturbacdo do leito afeta o crescimento microbiano e gera resultados
inconsistentes. Portanto, foram preparados recipientes independentes, devidamente
identificados para cada intervalo de avaliacdo e amostra, totalizando assim 9 copos para cada
amostra em analise e 54 copos no total.

Ao término de cada intervalo, os respectivos recipientes foram retirados do
soterramento. Devido a alta solubilidade do TPS em 4gua, o enxdgue sob agua corrente
inviabilizaria a analise a0 comprometer a amostra ja fragilizada. Sendo assim, a terra aderida a
superficie dos filmes foi removida cuidadosamente a seco. A biodegradabilidade foi avaliada
observando o crescimento de microrganismos por meio de manchas e desfiguracao na superficie

do filme.
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5 RESULTADOS E DISCUSSAO

5.1 Aspecto visual e rendimento dos filmes

A analise do aspecto visual dos filmes ¢ importante antes das caracterizagdes, uma vez
que a partir dela foi possivel identificar caracteristicas, como presenca de bolhas e fissuras,
distribuicdo dos aditivos e aspecto tatil proporcionado pelos mesmos, que sdo bons indicios
sobre a atuacdo dos aditivos no filme de TPS. A Figura 22 presenta o aspecto visual dos filmes

obtidos.

Figura 22 — Filmes de amido termoplastico

(a) TPS; (b) 7,5% AT/OM; (c) 5% OM; (d) 15% OM; (e) 5% AT;
(f) 15% AT.
Fonte: AUTORIA PROPRIA, 2026.
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Em relagdo ao aspecto visual, observa-se que cada amostra obteve caracteristicas
distintas. Verificou-se que o filme de TPS puro foi o filme menos homogéneo de todos,
apresentando diversas bolhas e ondulagdes. Uma caracteristica identificada nesse filme que nao
ocorreu nos demais, foi o dobramento e posterior quebra do biopolimero com a progressao do
tempo de secagem. Isso significa que o TPS apresenta uma tendéncia de dobramento e aumento
da fragilidade especialmente para filmes mais finos, o que deve estar correlacionado com a
retirada de umidade do material, uma vez que a 4dgua também atua como plastificante. O
ocorrido também ¢ um indicativo de que o material se encontra abaixo da sua Ts.

Em contrapartida, observa-se que os filmes com aditivos apresentam uma diminuigao
dréstica de bolhas, apresentando um aspecto mais liso e uniforme. Isso se da pela diminuigo
da viscosidade do gel, o que permite, que ao final da gelatinizagdo, as bolhas de ar subam com
mais facilidade para a superficie. Conforme Santos et al. (2025) relata, a incorporagao de acido
tartarico no TPS diminui a viscosidade drasticamente. [sso permitiu que a mistura fosse mais
facilmente vertida no molde, melhorando a uniformidade. O rendimento, ou seja, numero de
filmes obtidos com a mesma quantidade de TPS produzida para todas as amostras ¢ um fator
que corrobora a diminui¢ao da viscosidade. De maneira qualitativa, apesar da maior dificuldade
do método de casting ser o controle da espessura, conforme apresenta a Tabela 5, produziu-se
um maior numero de filmes com aditivos em comparagdo com o TPS puro. Em especial,
destaca-se o filme de 7,5 % AT/OM que apresentou o maior rendimento dentre todas as
amostras, podendo indicar um efeito sinérgico na diminui¢ao da viscosidade quando ambos os

aditivos sdo adicionados.

Tabela 5 — Rendimento qualitativo dos filmes de TPS

Amostra Quantidade de Filmes Produzidos
TPS 11 filmes
5% AT 16 filmes
15% AT 17 filmes
5% OM 14 filmes
15% OM 14 filmes
7,5% AT/OM 19 filmes

Fonte: AUTORIA PROPRIA, 2026.

Os filmes com o6leo de mamona apresentaram um aspecto rugoso, conforme melhor
visualizado na Figura 22(d), o que ndo foi observado nos demais filmes. Ademais, esses filmes
foram mais facilmente descolados do molde em comparagdo com os demais. Por outro lado, os

filmes de acido tartarico apresentam menor uniformidade, com uma superficie com mais
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ranhuras e opacidade. Esse resultado pode estar relacionado com a dificuldade de
homogeneizagdo do acido, que € um reagente sélido em po, e sua posterior recristalizacdo. Isso
também ¢ corroborado pelo embranquecimento do filme de 15% observado quatro dias apds
seu preparo, conforme mostrado na Figura 23, devido a concentragao excessiva de acido nesta
amostra. Ademais, outro detalhe importante dos filmes de AT foi a necessidade de posterior
secagem em dessecador, visto que o tempo de 24h a 35 °C padronizado para todas as secagens
ndo foi suficiente para a secagem completa, ou seja, ao final do tempo estabelecido, os filmes

ainda apresentavam aspecto grudento.

Figura 23 - Embranquecimento do filme de 15% AT

Fonte: AUTORIA PROPRIA, 2026.

Por fim, os filmes de AT/OM tém a combinacao de caracteristicas dos filmes separados.
Isto €, os filmes exibem aspecto rugoso e nao precisaram de secagem excedente, mas também
possuem ranhuras e falta de homogeneizagdo. Dentre todas as formulacdes, essa apresentou a

menor quantidade de bolhas.

5.2 Espectroscopia de infravermelho por transformada de Fourier

Os espectros de FTIR das amostras sdo apresentados na Figura 24. De maneira geral, os
espectros das formulacdes se assemelham e estao de acordo com o reportado na literatura para
TPS plastificado com glicerol, com excegdo para a amostra de 15% AT (GEBRESAS; SZABO;
MAROSSY, 2023; PALUCH et al., 2022; SANTOS et al., 2025). A Tabela 6 apresenta o tipo
de vibragdo, o grupo funcional e o material correspondente a cada banda observada nos

espectros de FTIR.
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Figura 24 — Espectro de FTIR das amostras
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Fonte: AUTORIA PROPRIA, 2026.

Tabela 6 — Bandas identificadas nos espectros de FTIR

Nimero de Onda (cm!)  Vibragiio e Grupo Funcional Material
3276 Estiramento O-H Amido, glicerol, 4cidos
2930-2850 Estiramento C-H TPS, glicerol e acidos
1700-1800 Estiramento C=0 Acidos (éster)
1650 Dobramento O-H Amido, 4gua
1150-1076 Estiramento C-O-H Amido, TPS, glicerol
995-924 Estiramento C-O-C Amido, TPS

Fonte: AUTORIA PROPRIA, 2026

Abandaem 3276 cm™ é caracteristica das vibragdes de estiramento de grupos hidroxila,
cujo perfil é influenciado pela formacdo de ligacbes de hidrogénio entre 0o amido e o
plastificante. Possiveis alteracdes nesta banda com a adi¢do de concentracdes distintas de
aditivos, podem estar relacionadas com o consumo desses grupos hidroxila para a formagéo de
ligacOes éster entre 0 amido e os aditivos.

As bandas entre 2800-3000 cm™! representam vibragOes de estiramento simétricas e
assimétricas dos grupos metil (CHs) que estdo presentes em todos os componentes da mistura.
A banda em 2890 cm™ esta presente nas amostras de TPS e 5% AT enquanto a banda de 2855
cm™ aparece nos espectros das amostras de 5% OM, 15% OM e 7,5% AT/OM. A mudanca
dessas bandas pode estar relacionada com a alteracdo da vizinhanga quimica provocada pela

incorporacgéo dos aditivos e a interacdo dos mesmos com as cadeias de amido e glicerol.
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Segundo Paluch et al. (2022), Gebresas; Szabd; Marossy (2023) e Santos et al. (2025),
a banda proxima de 1648 cm™ corresponde a vibracdo de deformagdo dos grupos hidroxila e
esta relacionada a presenca de agua adsorvida nas regibes amorfas dos grédos de amido.
Mudancas nesta banda podem indicar maior conteido de 4gua e por sua vez maior interacao da
mesma durante o processo de plastificacdo ou a sua evaporagdo incompleta.

Foram observadas bandas em 1150 cm™ e 1076 cm™ e com menor intensidade em 1103
cm™ que estdo relacionados com o estiramento do grupo C—-O—H presentes no TPS. Ademais, a
banda identificada em 995 cm™ est4 relacionada com o estiramento da ligagdo C—O presente no
grupo C-0O-C, sendo a banda mais intensa dos espectros, exceto de 15% AT. Adicionalmente,
a banda observada em 924 cm esta relacionada com as ligagBes glicosidicas estruturais da
cadeia de amido. Paluch et al. (2022) observaram a reduc&o do niimero de onda de 928 cm™ no
amido puro para 924 cm™® no TPS, indicando que durante a plastificagdo do amido, com
temperatura e cisalhamento, as ligacGes glicosidicas sdo quebradas, o que reflete na diminuicao
do nimero de onda. Paralelamente, Santos et. al (2025) discutem que a incorporacao de acidos
no TPS n&o altera o perfil do pico identificado em 925 cm™ para o esqueleto do amido e,
portanto, essa banda foi utilizada para a normalizacéo dos espectros. Para o presente estudo, ndo
foi observado alteragdes no nimero de onda para a banda de 924 cm™ nas amostras estudadas,
exceto para a de 15% AT.

Esses resultados indicam que os aditivos foram bem dispersos na matriz de TPS,
mantendo as bandas largas caracteristicas do amido. No entanto, 0 mesmo ndo pode se afirmar
da amostra de 15% AT, uma vez que o0 padrdo espectral desta amostra ndo € semelhante as
demais. Na prética, o espectro de 15 % AT aproxima-se do espectro do acido tartarico puro,
cujos dados de referéncia foram obtidos na base do National Institute of Standards and
Technology (NIST), conforme mostrado na Figura 25.
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Figura 25 — Espectro de FTIR de AT e 15% AT
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Fonte: AUTORIA PROPRIA, 2026.

Corroborando a anélise visual da Figura 23, este resultado reforca a hipotese de que o
limite de solubilidade do AT na matriz de amido foi ultrapassado, provocando a cristalizagéo
do AT em excesso na superficie do filme, e, portanto, resultando no aspecto esbranquicado. A
confirmacdo desta recristalizacéo € evidenciada pelo padréo de picos da amostra de 15% AT
semelhante a amostra de AT, principalmente em 3400 cm™ e 3335 cm™ (estiramento O-H),
1131 cm™ e 1084 cm™ (estiramento C-O). Observou-se um deslocamento da banda de 1742
cm?, referente ao estiramento C=0 da carboxila, para 1718 cm™, o que pode indicar mudangas
quimicas na estrutura do material.

Além disso, foi identificado nos espectros bandas entre 1700-1750 cm, atribuidas ao
estiramento C=0 de éster, que ndo foram observadas no espectro do TPS puro. O surgimento
dessa banda, conforme discutido na literatura, acontece devido a formacéo de liga¢6es quimicas
entre a carboxila presentes no AT e OM e as hidroxilas do amido e glicerol, conforme reacao

mostrada na Figura 26.

Figura 26 — Reacao de esterificacio do amido
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Santos et. al (2025) comprovaram a esterificagdo com a formagdo de uma banda em
1720 cm™!, enquanto Gebresas et. al (2023) obtiveram o mesmo resultado em 1738 cm™ para
amostras de TPS com 4cido tartarico. Ademais, em compdsitos de PEBD/TPS com AT e OM,
Jannatiha e colaboradores (2025) identificaram bandas em 1737 cm™ e 1741 cm™ para AT e
1742 cm! e 1744 cm™ para OM. Portanto, a fim de compreender melhor o efeito da
incorporagdo dos aditivos na estrutura quimica do TPS, realizou-se a deconvoluciao gaussiana

na regido entre 1800 cm™ e 1550 cm™, conforme apresentado na Figura 27.

Figura 27 — Deconvolu¢io da banda na regiio de 1800-1550 cm™!
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Fonte: AUTORIA PROPRIA, 2026.

Os resultados mostram que o TPS apresentou uma banda Unica, apenas em 1650 cm™.
As amostras de AT apresentaram picos em 1728 cm™ e 1650 cm™ para 5% AT e 1718 cm™? e
1667 cm™ para 15% AT. Conforme discutido por Paluch e colaboradores (2022), o niimero de
onda no qual as bandas caracteristicas de uma determinada ligacéo é observado diminui com o
aumento da forca de interacdo molecular. Este resultado sugere a formagéo de ligacGes de
hidrogénio mais intensas entre 0 amido e o aditivo. Em contrapartida, o deslocamento da banda
de 1650 cm™ para maiores nimeros de onda pode estar relacionado com a perda de agua por
evaporacdo durante o processo, uma vez que as ligacdes de hidrogénio estdo mais fracas, o que
impede a retencdo de moléculas de agua, bem como, com a mudanca da estrutura quimica.
Para as amostras com OM, foram identificadas bandas em 1740 cm™ e 1651 cm™ para

ambas as concentracfes estudadas. O OM possui naturalmente grupos funcionais éster,
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portanto a banda de 1740 cm™ é esperada para estas amostras. Como ndo foi observada uma
mudanca no nimero de onda com o0 aumento da concentracdo de 6leo, a esterificacdo com a
adicdo de Oleo de mamona no TPS pode ter ocorrido de forma menos intensa quando
comparada com os resultados obtidos para o AT. Por fim, para a amostra de 7,5 AT/OM, as
bandas foram identificadas em 1734 cm™ e 1656 cm™, exibindo uma condic&o intermediaria
entre os resultados encontrados para AT e OM. A esterificacdo das amostras ainda é
corroborada pelo aumento da area relativa das bandas em 1740 cm™, para as amostras com
OM, e 1720 cm™ para as amostras com AT, em relacio a banda associada vibragdes de
dobramento O-H da agua (~1650 cm™), com 0 aumento da concentragdo de aditivo, conforme
ilustrado na Figura 28. Uma vez que os espectros ndo foram normalizados, néo se pode afirmar
um aumento na quantidade de ligagdes éster, no entanto, 0 aumento continuo da area relativa do
pico em ~1720 cm™ (AT) e ~1740 cm™ (OM) com o aumento da concentragdo de aditivos reflete

a crescente dominancia dos grupos carbonila no material.

Figura 28 — Area relativa das bandas de deconvolucio
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Fonte: AUTORIA PROPRIA, 2026.

5.3 Calorimetria exploratoria diferencial

As curvas de DSC obtidas durante o primeiro ciclo de aquecimento das amostras ¢
apresentada na Figura 29. Utilizou-se a convencdo “endotérmico para baixo” em que os

processos de absor¢do de energia sao representados por picos negativos.
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Figura 29 — Curvas de DSC das amostras
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A partir da analise dos termogramas, ndo foi possivel identificar a Ty das amostras de
TPS investigadas. A dificuldade de mensurar a T; do TPS via DSC ¢ relatada na literatura.
Caicedo et al. (2019) apenas determinou a temperatura de fusao (Tm) € a entalpia de fusdo (AHm)
com base no primeiro ciclo de aquecimento. Em outro estudo, Pooja et al. (2024a)
determinaram apenas a temperatura de pico de gelatinizacdo de filmes de amido de diferentes
fontes, o que possibilitou a discussdo da estabilidade térmica dos filmes. De maneira andloga,
neste trabalho foi apenas avaliada a fusdo das amostras estudadas, indicada pelos picos
endotérmicos presentes em todos os termogramas.

A determinagdo da T do TPS € de grande relevancia para o estudo, uma vez que permite
a discussdo da atuacdo dos aditivos com agentes plastificantes. No entanto, sua determinagao
por meio dessa técnica ainda € um desafio, devido a complexidade inerente do amido, que pode
passar por diversos comportamentos térmicos durante o aquecimento, como gelatinizagao,
fusdo, degradagdo e mudangas de volume. Existem diversos fatores que afetam a obtengdo da
T do amido. Dentre eles, destacam-se o tipo de panela (aluminio ou a¢o), a massa do substrato,
a preparagdo da amostra, umidade e taxa de aquecimento. Além disso, devido a fraca variagao
de entalpia registrada, o salto da Ty em muitos casos € sutil e pode ser confundido com perda
de 4gua, refletida pela variagdo da linha de base no sentido endotérmico de calor. Somado a
isso, a baixa condutividade térmica dos graos de amido reduzem a intensidade dos picos,
tornando-os mais alargados o que também impacta na resolugdo do termograma (YU,
CHRISTIE, 2001).

Apesar desses fatores influenciarem diretamente os resultados obtidos nas curvas, ainda

pode-se levantar hipoteses sobre as propriedades estruturais dos filmes. Analisando os dados,
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observa-se um alargamento dos picos para todas as amostras, exceto de TPS e 15% AT. A
semelhanca dos picos entre essas duas amostras pode ter relagdo com o maior grau de
cristalinidade do TPS, em comparacdo com as amostras com aditivos, ¢ da amostra de 15% AT,
devido ao excesso de acido tartarico presente no filme, assim como apresentado anteriormente.

Conforme discutido por Yu e Christie (2001), a forma de medicdo via DSC e as
caracteristicas da amostra exercem grande influéncia sobre a forma do pico. Os autores apontam
que o aumento da massa da amostra eleva a sensibilidade, mas diminui a resolugdo, o que resulta
diretamente no alargamento dos picos e na possivel sobreposicao de picos vizinhos. Isso ¢ bem
observado na amostra de 7,5 AT/OM que apresentou maior intensidade e alargamento do pico,
possivelmente devido a maior massa utilizada no ensaio, de 22,30 mg, em comparagdo com
14,90 mg da amostra de 5% OM, a segunda maior massa utilizada. A massa das demais amostras
foram semelhantes, entre 10 mg e 14 mg.

Ao avaliar amostras de TPS plastificadas com glicerol contendo acido latico e acido
oleico, Caicedo e colaboradores (2019) afirmam uma maior influéncia na absor¢ao de calor nas
amostras contendo acido latico. Isso se deu devido ao impedimento estérico e pelo tamanho
elevado da estrutura molecular do acido oleico, que prejudica a sua compatibilidade com a
matriz e assim, resultada em picos sobrepostos. Os autores concluem que esse alargamento deve
ser interpretado como um indicativo de fraca interagdo quimica com o amido. De maneira
analoga, essa hipdtese pode ser levantada para a amostra de 15% OM devido a baixa intensidade
a alargamento do pico.

Em suma, as variagdes no alargamento e na intensidade dos picos de fusdo refletem
tanto os efeitos instrumentais decorrentes da massa e das limitagdes da amostra, quanto a

eficacia das interacdes fisico-quimicas entre TPS e aditivos.

5.4 Analise termogravimétrica

Os resultados da anélise termogravimétrica para as amostras estudadas sdo apresentados
na Figura 30. As linhas solidas representam os resultados de TGA enquanto as linhas
pontilhadas a primeira derivada da curva de TGA, ou DTG, em que ¢ possivel observar com
maior precisdo os eventos térmicos ocorridos. A Tabela 7 apresenta a temperaturas
correspondentes ao inicio e ao fim do evento térmico identificado, a temperatura maxima, onde

a taxa de degradacdo ¢ maxima para este evento, e o teor de cinzas de cada amostra estudada.
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Figura 30 — Curvas de TGA e DTG das amostras
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Tabela 7 — Resultados do ensaio de TGA/DTG
Temperatura de Temperatura de Teor de
Amostra . . .
Inicio (°C) Fim (°C) Cinzas (%)
TPS 287,53 327,22 8,05
5% AT 276,97 328,17 9,87
15% AT 252,13 333,03 5,32
5% OM 291,15 331,31 8,43
15% OM 295,48 338,84 -
7,5% AT/OM 257,33 337,84 5,47

Fonte: AUTORIA PROPRIA, 2026.

De maneira geral, as amostras exibiram comportamentos similares. Como relatado na
literatura, o TPS apresenta 4 eventos térmicos. O primeiro esta relacionado com a volatilizagao
da 4gua, com temperatura de inicio em cerca de 75°C; o segundo com a
volatilizagdo/decomposi¢do do glicerol, com temperatura de inicio em cerca de 250°C; o
terceiro esté relacionado com a quebra das cadeias de amido para formar fragmentos menores,
com temperatura de inicio em cerca de 300°C; e o ultimo evento ¢ a degradagdo dos fragmentos
em moléculas simples (gases) até a carbonizagdo, entre cerca de 490 °C e 530 °C (LIU et al.,
2022; SANTOS et al., 2025).

Liu e colaboradores (2022) propuseram um mecanismo de degrada¢ao térmica do TPS,

conforme mostrado na Figura 31. Neste mecanismo, com o aumento da temperatura ocorre a
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desidratacao intermolecular e intramolecular, devido a presenca dos grupos -OH, das unidades
de glicose, o que ataca as ligac¢des a-1,4 e a-1,6 do amido, produzindo fragmentos de glicose
que consequentemente reagem com o amido acelerando a decomposi¢do do mesmo. A quebra
das unidades de glicose gera uma série de produtos de decomposi¢do gasosos de baixo peso

molecular, tais como agua, gas carbdonico (CO») e acetileno (C2H»).

Figura 31 — Mecanismo de degradac¢ao térmica do TPS
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Em todas as formulagdes estudadas, uma perda de massa de cerca de 10% a temperaturas
entre 50 °C e 150 °C esta associada com a perda de 4gua e moléculas de baixa massa molar e ¢
representada pelo sutil aumento da curva de DTG na regido (SANTOS et al., 2025; TARIQUE;
SAPUAN; KHALINA, 2021). Os resultados revelam que as amostram que continham AT
apresentaram uma estabilidade térmica inferior a do TPS (287,53 °C), enquanto as amostras
com OM foram termicamente mais estaveis. A amostra com maior estabilidade térmica foi a de
15% OM com inicio da degradagdo térmica em 295,48 °C ao passo que a amostra com menor
estabilidade foi a de 15% AT com inicio da degradagdo térmica em 252,13 °C.

Ao analisar os dados, observou-se uma tendéncia da diminuigao da estabilidade térmica
com o aumento da concentragdo de acido tartarico ¢ uma tendéncia inversa foi observada com
o aumento da concentracao de 6leo de mamona. Essa tendéncia também foi observada no estudo
de Caicedo et al. (2019), em que formulagdes de TPS, plastificadas com glicerol, com adi¢do
de acido oleico exibiram maior estabilidade térmica, enquanto as formulagdes com acido latico
apresentaram estabilidade térmica inferior a do TPS, em ambos os casos com a concentragao
maxima de aditivo analisada no estudo (9%). Para o acido oleico, 0 mecanismo responsavel
pelo aumento da estabilidade reside na longa cadeia carbonica do aditivo que pode formar
complexos de lipidio-amilopectina que aumentam a cristalinidade e, portanto, a estabilidade
térmica. De forma andloga, o OM utilizado nesta pesquisa atua por um mecanismo semelhante.
Por ser constituido majoritariamente por acido ricinoleico, que possui uma longa cadeia
alifatica e um grupo hidroxila, o OM também pode formar ligagdes de hidrogénio e complexos

com a amilopectina, gerando uma rede estrutural mais densa que justifica o aumento da
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estabilidade térmica das formulagdes. Para o acido latico, os autores afirmam que a queda
estabilidade com o aumento da concentragado esta relacionado com as interagdes entre aditivo e
plastificante. Esse fendmeno pode explicar o resultado obtido para o acido tartarico. O excesso
de AT resultou em uma menor interagao com a matriz, o que foi corroborado pela anélise visual
que demonstrou menor homogeneizagao e acimulo do acido pelo embranquecimento.

Além da estabilidade térmica, o efeito dos aditivos também pode ser observado nas
curvas de DTG. Observou-se principalmente a diminui¢do da intensidade do pico com a
incorporagdo de aditivos, com exce¢do da amostra de 5% OM. Isso indica que, para as referidas
amostras, a taxa de perda de massa diminuiu, ou seja, a degradagdo ocorreu de forma mais lenta,
sugerindo uma mudanga na interagdo entre TPS e aditivos que altera as ligagdes
intermoleculares entre as cadeias de amido.

Santos e colaboradores (2025) descrevem um aumento da estabilidade térmica de acidos
organicos, como o acido tartarico, com o aumento do niimero de grupos hidroxila em sua
estrutura. Isso acontece, pois as hidroxilas tendem a formar fortes ligagdes de hidrogénio com
0s proprios grupos carboxila presentes na estrutura, o que pode impedir a interagdo de grupos
quimicos na formagdo de novas ligagdes na esterificagdo. De maneira analoga, avaliando a
estrutura do AT e do OM, observa-se que o 6leo de mamona contém um grupo hidroxila a mais
que o acido tartarico, reforgando, portanto, a hipdtese de esterificagdo reduzida, como sugerido
pelos resultados de FTIR. Ademais, a incorporagdo de 4cidos organicos favorece a hidrolise
acida durante o processamento e esterificacdo, o que resulta na quebra das cadeias poliméricas
em fragmentos menores de baixa massa molar que possuem hidroxilas livres disponiveis para
interagir com a agua. Segundo o mecanismo de degradacdo, isso facilita a desidratacdo
intramolecular, assim diminuindo a estabilidade térmica, o que € bem representado pela amostra
de 15% AT (LIU et al., 2022; SANTOS et al., 2025).

A diferenca nos teores de cinza dos filmes esta provavelmente associada com a
volatilizagdo de plastificantes e aditivos adicionados, uma vez que foi observado menores teores
de cinza com o aumento da concentragdo de ambos os aditivos, bem com a menor quantidade
de amido nas referidas amostras (CAICEDO et al., 2019; SANTOS et al., 2025). A auséncia de
teor de cinzas para a amostra de 15% OM ndo representa um valor nulo real, mas sim um
provavel erro decorrente de uma falha de leitura do equipamento durante a medicao.

Em suma, o aumento da estabilidade térmica das amostras com OM esta relacionado
com o impedimento estérico das longas cadeias de acido graxo, bem como o numero elevado
de hidroxilas que favorece a formagdo de ligagdes de hidrogénio entre o aditivo e o amido,

atrasando a degradacado térmica. Por outro lado, a diminuicao da estabilidade nas amostras com
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AT, inclusive na amostra de 7,5 % AT/OM, esta ligada a hidrolise 4cida que acelera a degradacao
térmica, bem como na esterificacdo e formacgao de liga¢des éster que reduzem a quantidade de
hidroxilas disponiveis para formagao de ligagdes intermoleculares fortes e, além disso, possuem

menor estabilidade térmica.

5.5 Angulo de contato

Os resultados do ensaio de angulo de contato para as amostras sdo apresentados na
Figura 32, onde (a) apresenta a medida do angulo da gota com a superficie com o passar do
tempo e (b) apresenta a imagem capturada para todos os filmes no inicio do ensaio (tempo 0

min) e no final (ap6és 3 min).

Figura 32 — Resultados de angulo de contato
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(a) valores; (b) imagens.
Fonte: AUTORIA PROPRIA, 2026.

Os resultados mostram que em todos os filmes, o dngulo de contato diminuiu com o
passar do tempo, reforcando a natureza hidrofilica do amido e indicando absorg¢ao de agua pelo
material. O modo de preparo, o tipo de amido e a quantidade de agua retida sdo fatores que
afetam a molhabilidade e, portanto, os valores encontrados para os filmes produzidos diferem
da literatura. O angulo de contato para o TPS foi de 27,5° com reducdo para 21,4° em 3 minutos,
uma diminui¢ao de 22,2%. Caicedo e colaboradores (2019) encontraram um angulo de 31,3°
para o TPS de achira plastificado com glicerol, enquanto Pooja et al. (2024a) encontraram
35,72° e 25,36° respectivamente para amidos de batata e arroz. De maneira geral, ¢ relatado na

literatura um aumento do angulo de contato com a incorporagdo de acidos organicos, como o
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AT. Pooja et al. (2024a) afirma um aumento da hidrofobicidade em filmes de TPS modificados
com acido citrico por reticulagdo, com um aumento no angulo de contato de 35,72° para até
102,36°. Em outro estudo, Jannatiha e colaboradores (2025) também observaram uma aumento
da hidrofobicidade em blendas de PEBD/TPS modificadas com acido tartarico ¢ a diminuigao
da hidrofobicidade nas blendas modificadas com 6leo de mamona com angulos de contato
(69,42° a 72,66°) menores do que a da blenda controle sem aditivos (91,99°).

Observou-se que houve um aumento da hidrofobicidade de todos os filmes (levando em
consideracdo o tempo zero), exceto para o de 15% OM, em comparagdo com o TPS. Dentre os
resultados, destacam-se o filme de 5% AT com maior hidrofobicidade, exibindo um angulo de
contato de 71,4° no tempo zero e de 62,1° no tempo de 3 minutos, representando uma redugao
de 13,0%. O filme de 7,5% AT/OM também apresentou boa diminui¢ao da hidrofilicidade, com
um angulo de 63° no tempo zero, mas com uma queda abrupta para 40,1° no tempo de 3
minutos, representando alta porcentagem de redug¢ado (36,4%). O aumento do angulo de contato
em relacdo ao TPS nas amostras contendo AT ¢ um indicio da esterificagdo e formagdes de
novas ligagdes quimicas que conectam as cadeias poliméricas do amido. No entanto, obteve-se
um resultado inferior do filme de 15% AT, quando comparado ao de 5% OM. Registrou-se o
angulo de contato para o filme de 15% AT, de 38,4° no tempo zero para 21,3° em 3 minutos,
representando a maior queda registrada (44,3%) contra 42,1° no tempo zero para 29,8° em 3
minutos (queda de 29,2%) para o filme com 5% de OM. Visto que a amostra de 15% apresenta
excesso de reagente na superficie, a queda de angulo de contato pode ser explicada devido a
hidrélise &cida causada pelo AT que fragmenta as cadeias e resulta em grupos hidroxilas livres
na superficie disponiveis para a interagdo com as moléculas de 4gua, formando ligacdes de
hidrogénio e, portanto, apresentando maior absor¢ao de 4gua em comparacao com as demais
propor¢des contendo AT.

Por fim, a melhor molhabilidade, ou seja, menor hidrofobicidade, foi do filme de 15%
OM, com angulo inferior ao de TPS, de 22,1° no tempo zero para 17,4° em 3 minutos, queda
de 21,3%. Assim como descrito por Caicedo e colaboradores (2019), uma maior molhabilidade,
ou seja, um menor angulo de contato pode estar relacionado com o maior nimero de sitios
disponiveis na cadeia do amido para ligagdes de hidrogénio com a 4dgua, principalmente devido
a falha de interagdo entre o plastificante e o amido durante a preparacao do filme. Portanto, esse
resultado contraditorio para um o6leo de natureza apolar, principalmente em concentragdes
elevadas como a 15%, pode ter ocorrido devido a separacao de fases e formacdo de poros e
descontinuidades superficiais (CAICEDO et al., 2019; SANTOS et al., 2025). Uma vez que o

método da gota séssil considera uma superficie plana para fazer as medigdes, a dgua foi capaz
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de penetrar e preencher os poros fazendo com que a gota se espalhasse e fosse absorvida
rapidamente, resultando em uma leitura de angulo de contato muito menor (WANG et al., 2025).
Esse fenomeno ¢ bem descrito no estudo de Wang et al. (2025) que avalia como a estrutura
lipidica afeta hidrofobicidade de filmes de amido. Conforme a

Figura 33, existem diferentes arranjos de filmes a base de amido contendo lipidios: (a)
estruturas uniformes com acidos graxos bem homogeneizados em toda matriz, (b) estruturas
heterogéneas com regides de lipidios agregados dispersos na matriz de amido formando poros
e (¢) estruturas de bicamada formadas pela migragao dos lipidios para as superficies dos filmes.
Segundo os autores, lipidios com cadeias alifaticas longas apresentam elevado impedimento
estérico e menor compatibilidade, o que dificulta sua inser¢ao e dispersdo homogénea na matriz
de amido, resultando em um arranjo heterogéneo composto de poros e regides onde de 6leo
agregado, conforme esquema da

Figura 33(b). Como 6leo de mamona ¢ composto majoritariamente pelo triglicerideo de acido
ricinoleico (que possui uma longa cadeia alifatica de 18 carbonos), a sua adicdo em grandes
concentragdes pode levar a incompatibilidade e separacao de fase, formando uma superficie

irregular no filme que facilita o espalhamento da agua.

Figura 33 — Esquema da distribui¢do de lipideos na matriz de amido termoplastico
(2) (b) (c)

lipideo molécula de amido poro

(a) estruturas uniformes; (b) estruturas heterogéneas; (c) estruturas de bicamada.
Fonte: Traduzido de WANG et al. (2025).

5.6 Taxa transmissao de vapor d’agua

Os resultados encontrados no ensaio de taxa de transmissdo de vapor d’agua (WVT) sdo

apresentados na Tabela 9 com a média das triplicatas e o respectivo desvio padrao.
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Tabela 8 — Resultados do ensaio transmissao de vapor d’agua

Amostra WVT (g/h-m?)
TPS 9,93 +£0,67
5% AT 10,89 + 1,89
15% AT 15,54 + 0,25
5% OM 9,35+0,24
15% OM 6,64 +4,70
7,5% AT/OM 16,03 £ 0,07

Fonte: AUTORIA PROPRIA, 2026.

Analisando os resultados, observa-se que, comparado com a amostra padrao de TPS,
ndo houve mudanga significativa da taxa de transmissdo de vapor d’agua nas amostras de 5%
AT, 5% OM e 15% OM, quando se considera os valores e os respectivos desvios padroes. O
resultado destoante de desvio padrdo da amostra de 15% OM se deve ao fato de que o ensaio
para esta formulagao foi realizado em duplicata, uma vez que precisou-se descartar uma amostra
devido ao seu rompimento durante a execugao do ensaio. No entanto, percebe-se uma tendéncia
da diminui¢cdo da WVT com adi¢ao de OM e um aumento da WVT com adigao de AT.

Ao avaliar a permeabilidade ao vapor d’agua (WVP), propriedade diretamente
proporcional a WVT, de filmes de TPS contendo diferentes concentracdes de glicerol, Tarique
e colaboradores (2021) verificaram um aumento da WVP. Com o aumento da concentragdo de
glicerol de 15% para 45%, os valores passaram de 5.71x10° gs''m 'Pa™! para 10.8x10~°
gs 'm'Pa’l. Em outro estudo de filmes PEBD/TPS, Jannatiha e colaboradores (2025)
observaram um aumento da WVP nos filmes com AT e uma diminui¢do com a adi¢ao de OM.
Os autores discutem que em maiores concentracdes de acido tartarico, a acidez do filme
aumenta, o que leva a hidrolise 4cida e resulta em: (1) aumento do nimero de grupos hidroxila
livres que atuam como "sitios de adsor¢do" para a umidade, e (ii) atua como um plastificante
que aumenta a mobilidade e o espago entre as cadeias poliméricas. Portanto o menor angulo de
contato para a amostra de 15% AT, bem como a maior taxa de transmissao de vapor d’agua (de
15,54 g/h-m? contra 9,93 g/h-m? do TPS) estdo de acordo com os resultados descritos pelos
autores.

Em contrapartida, a menor WVT obtida para o filme de 15% OM (6,64 g/h-m?) pode ter relagao
com o impedimento estérico e a longa cadeia alifatica do 4cido ricinoleico. Apesar do angulo
de contato ter diminuido para essa amostra, a WVT mede a capacidade do filme como um todo
em reter o vapor d’agua e nao ¢ uma propriedade de superficie como a molhabilidade. Portanto,

conforme discutido anteriormente, as longas cadeias da estrutura do 6leo de mamona, criam um
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caminho tortuoso que atua impedindo que o vapor d’agua atravesse o filme, assim diminuindo
a WVT. A amostra de 7,5% AT/OM apresentou a maior WVT: 16,03 g/h-m?. Esse resultado
pode ser explicado pela hidrdlise acida proporcionada pelo AT, bem como pela maior
concentragdo de grupos hidroxila fornecido pelo aumento da concentracao de OM. Conforme
proposto por Wang et al. (2025), a mistura de AT e OM pode ter levado a formagao de estrutura
heterogénea com poros, semelhante ao esquema da Figura 33(b), que criam caminhos
facilitados para a passagem de vapor.

Em suma, os resultados revelam que a WVT ¢ influenciada pela distribuicao espacial
dos aditivos na matriz de amido, apontando uma heterogeneidade dos filmes. Enquanto o 6leo
de mamona migrou para a superficie, impedindo a transmissdo de vapor d’agua, o acido
tartarico, por meio da hidrolise acida, aumenta o volume livre e sitios de adsor¢do para a agua.
Nao foi observado um efeito sinérgico para a mistura dos aditivos em termo de propriedade de

barreira frente ao vapor d’agua.

5.7 Ensaio de tracao

As propriedades de limite de resisténcia a tragao, ductilidade e modulo de elasticidade
foram investigadas por meio do ensaio de tragdo. Os resultados estdo apresentados na Tabela 9

com a média das triplicatas e o respectivo desvio padrao.

Tabela 9 — Resultados do ensaio de tracao

Limite de Resisténcia . Moédulo de

Amostra a Tragdo (MPa) Ductilidade (%) Elasticidade (MPa)
TPS 29+04 11.0 = 2.0 61+ 10
5% AT 34+1.1 5.4+ 4.4 209 + 87
15% AT 32+1.1 11,0£72 83+ 12
5% OM 44412 6.4+33 189 + 67
15% OM 26413 53455 170 + 67
7.5% AT/OM 1.6+03 3,9+0,1 84+ 18

Fonte: AUTORIA PROPRIA, 2026.

Ao analisar os resultados, observa-se que os dados ndo apresentaram tendéncia clara,
revelando que a incorporacao de aditivos modificou o comportamento mecanico do material de
forma complexa. Considerando os desvios padrdes entre as amostras, torna-se dificil observar
mudangas nas propriedades de limite de resisténcia a tragdo (LRT) e ductilidade, pois as

amostras podem apresentar resultados muito semelhantes e ainda estarem dentro da faixa de
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variacdo. Ademais, os altos desvios padroes apresentados também sdao indicios da
heterogeneidade dos materiais, bem como da presenca de defeitos, como microbolhas e trincas,
que agem como concentradores de tensao durante o ensaio. Nessa otica, conforme apontado por
Wang et al. (2025), nem todas as moléculas do OM participaram da formagao do filme de
amido, o que permite a formacao de fases distintas e acimulo de moléculas acido graxo em
certas regides e ajuda a explicar tais desvios.

A amostra de TPS, com LRT de 2,9 MPa, ductilidade de 11% e mddulo de elasticidade
de 61 MPa, exibiu um comportamento tipico de um material plastificado com glicerol.
Comparativamente, Tarique et al. (2021) obtiveram LRT de 2,42 MPa, ductilidade de 42,62%
e modulo de elasticidade de 52,26 MPa para TPS de amido de araruta.

Jannatiha et al. (2025) relatam um aumento do LRT e da ductilidade com a incorporagao
de AT nas amostras, em comparagdo com o controle. Santos et al. (2025), por outro lado,
observaram uma queda nas propriedades com o aumento da concentragdao de AT. Ambos os
autores relatam que a melhora das propriedades em baixas concentragdes de AT esta ligada com
a formacao de ligagdes éster, observadas nos espectros de FTIR, o que leva a um aumento da
interagdo do amido e aditivo, levando ao aumento da rigidez do material, refletida pelo aumento
do moédulo de elasticidade. Por outro lado, com o aumento da concentragao de AT, o efeito
plastificante ¢ mais dominante, resultando em um material mais flexivel. Com base nos dados
da Tabela 9, pode-se levantar a mesma hipodtese para as formulagdes contendo 5% e 15% de AT.
Com a adi¢ao de 5% de AT, observou-se um aumento do LRT (3,4 MPa) e do modulo de
elasticidade (209 MPa). Esse enrijecimento estd correlacionado com as reacdes de esterificacao
identificadas por meio do espectro de FTIR, que restringem o movimento das cadeias
poliméricas do amido e aumenta significativamente a rigidez. Por outro lado, o filme com 15%
AT apresentou uma grande queda no modulo de elasticidade, de 40,2%, e aumento da
ductilidade (11%), se o desvio padrdo for considerado. A hidrélise 4cida fragmentou as cadeias
poliméricas, o que resultou na reducdo das forcas intermoleculares e no aumento da mobilidade
das cadeias.

Para as amostras com 6leo de mamona, Jannatiha et al. (2025) concluiu que adicionar
OM causou uma diminui¢do no LRT e um aumento na ductilidade o que foi atribuido a
formacao de ligacdes de hidrogénio entre 0 OM e o amido, devido a estrutura do 4cido
ricinoleico conforme discutido anteriormente. De acordo com os resultados obtidos, o filme
com 5% OM obteve a maior LRT (4,4 MPa) e alto mddulo de elasticidade (189 MPa), enquanto
observou-se uma diminui¢do do LRT para 2,6 MPa na amostra de 15% OM ao passo que as

demais propriedades ndo foram extensamente afetadas. A queda das propriedades na amostra
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de 15% OM pode estar relacionada ao problema de dispersdo e formagdo de poros e agregados
de 6leo que atua gerando descontinuidades na matriz de amido.

Por fim, a mistura de 7,5% AT/OM apresentou os piores resultados globais: LRT de 1,6
MPa e ductilidade de 3,9%. Este ¢ mais um indicativo do efeito sinérgico negativo, em que a
jungdo dos aditivos levou a problemas de dispersdo e formagao de estruturas heterogéneas com

poros que impactaram na estrutura fisica do filme.

5.8 Ensaio de biodegradabilidade

Os resultados do ensaio de biodegradagao sdo apresentados nas Figura 35 a Figura 39.

Figura 34 — Biodegradac¢ao TPS Figura 35 — Biodegradacao 7,5% AT/OM
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Fonte: Autoria Propria, 2026. ] )
Fonte: Autoria Propria, 2026.



Figura 36 — Biodegradacao 5% AT
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Fonte: Autoria Propria, 2026.

Figura 38 — Biodegradac¢ao 5% OM
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Fonte: Autoria Propria, 2026.
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Figura 37 — Biodegradacao 15% AT
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Fonte: Autoria Propria, 2026.

Figura 39 — Biodegradac¢iao 15% OM
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Fonte: Autoria Préopria, 2026.

A biodegradacao dos filmes de amido ocorre por meio do ataque da estrutura de amido

por microrganismos o que leva a fragilizacdo e quebra da estrutura do filme. Analisando os

resultados, observa-se que todos os filmes sofreram biodegradagao intensa com crescimento de

fungos, mudanca de coloragdo e elevada fragmentacdo. Embora ndo tenha sido possivel avaliar
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a diferenca de degradacao significativa dos filmes nos periodos de 30 e 45 dias, pode-se notar
uma tendéncia de acelera¢do da biodegradabilidade nos filmes contendo 4acido tartirico em
comparagdo com o TPS e um resultado semelhante dos filmes contendo 6leo de mamona com
o TPS.

Estes resultados mostram correlagdo com os resultados de WVT. Uma vez que a agao
microbiana ¢ governada pela umidade para crescimento dos microrganismos, aqueles filmes
que apresentam maior taxa de transmissdo a vapor d’dgua, ou seja, filmes contendo acido
tartarico, sao propensos a maior biodegradabilidade. Isso acontece devido a acidez do AT que
promove a hidrdlise dcida durante o processamento, na fragmentacao da cadeia e na reducao da
massa molar, o que promove a penetragao da agua e facilita a colonizagdo dos microrganismos,
portanto, acelerando a perda de massa. Por outro lado, apesar de ndo ser um efeito significativo,
a adicdo de 6leo de mamona pode desacelerar a biodegradabilidade nos primeiros 15 dias
devido as cadeias longas de 4cido graxo que atuam impedindo a penetracdo da agua.

Resultados semelhantes sdo reportados por Jannatiha e colaboradores (2025) que
relatam que o aumento do teor de acido tartarico resulta em uma maior perda de massa molar
devido a acidez, o que promove e acelera o processo de biodegradagdo no solo, enquanto o
aumento da concentracdo de 6leo de mamona diminui a taxa de degradagdo devido a natureza
hidrofébica e as longas cadeias alifaticas do acido graxo.

Esses resultados reforcam o potencial do amido termopléstico como um material que
pode reduzir o impacto ambiental, polui¢do e emissdes de didoxido de carbono dos plasticos
convencionais de origem fossil, uma vez que os aditivos incorporados, assim como amido, sdo
de origem natural, e foram capazes de aceleram a biodegradacdo do filme com o passar do

tempo.
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6 CONCLUSAO

A presente pesquisa avaliou a influéncia da mistura de diferentes concentragdes de acido
tartarico e O0leo de mamona nas propriedades de filmes de amido termopléstico a fim de
contribuir para o desenvolvimento de bioplasticos sustentaveis como uma alternativa viavel aos
polimeros convencionais derivados do petrdleo.

Foi possivel preparar com sucesso filmes de TPS incorporando diferentes quantidades
de AT (5% e 15%), OM (5% e 15%) e uma formulagdo mista (7,5% AT/OM) por meio do
método casting. A avaliagdo visual demonstrou que os aditivos afetam diretamente o aspecto
dos filmes, com redu¢dao da viscosidade da mistura e reducao de bolhas. Ademais, foram
caracterizadas as propriedades mecanicas, térmicas, estruturais, de superficie, de barreira e
biodegradabilidade dos filmes, permitindo estabelecer a correlagdo entre o comportamento do
filme e o respectivo aditivo adicionado.

Os resultados de FTIR indicaram, através do surgimento de bandas na regido de 1720
cm! a 1740 cm! referentes ao estiramento da ligagio C=0, que ocorreu esterificacio em todas
as formulagdes com aditivos. Além disso, foi possivel concluir que a amostra com 15% AT
apresentou um espectro mais distinto, sendo semelhante ao do acido tartarico puro, indicando
um excesso de AT no filme.

Nao foi possivel identificar a Ty dos filmes por meio do ensaio de DSC, mas a
estabilidade térmica medida pelo ensaio de TGA mostrou que as amostras com OM
apresentaram maior estabilidade térmica, devido ao impedimento estérico e ao numero de
hidroxilas na sua estrutura deste 6leo. Por outro lado, a formacdo de ligagdes éster,
termicamente menos estaveis e a fragmentacao gerada pela hidrolise acida do AT reduziram a
temperatura de degradagdo térmica do filme.

Os ensaios de WVT e angulo de contato revelaram resultados antagdnicos entre si. Os
resultados sugerem que as moléculas de OM migraram para a superficie dos filmes, em especial
para aquele com maior concentragdo (15%), formando uma estrutura heterogénea, criando
assim um caminho interno tortuoso, fato que diminuiu a WVT da amostra com 15% de OM,
mas aumentou hidrofilicidade devido a e exposi¢dao as hidroxilas do acido ricinoleico na
superficie.

Por outro lado, as amostras com AT apresentaram maior WVT devido ao aumento do niimero
de grupos hidroxila livres no meio e ao aumento da mobilidade cadeias poliméricas
proporcionadas pela hidrolise 4cida. Por outro lado, o angulo de contato das amostras de 5%

AT e 7,5% AT/OM foram maiores do que as amostras contendo OM. Isso indicou a esterificacao
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e formagdes de novas ligagdes quimicas que conectam as cadeias poliméricas do amido,
aumentando a hidrofobicidade. A queda do angulo de contato na amostra de 15% AT esta
relacionada com a hidrolise dcida e maior nimero de hidroxilas disponiveis para a interacao
com as moléculas de agua.

As propriedades mecanicas revelaram que, em baixas concentragdes de AT, as
propriedades sdo melhoradas e o aditivo atua como agente de reticulagdo para formagao de
ligacdes éster, mas com aumento da concentragdo de acido, o efeito da mobilidade e interagdes
intermoleculares das cadeias sobressai. De maneira analoga, menores concentragcdes de OM
tendem a melhorar as propriedades mecanicas por meio das ligagdes de hidrogénio com a matriz
de amido, mas maiores concentragdes resultam em propriedades inferiores. A mistura dos
aditivos ndo apresentou melhora das propriedades. Por fim, o ensaio de biodegradabilidade
mostrou um aumento da taxa de biodegradagdo com a incorporagdo de AT e um potencial
retardo nessa taxa nas amostras com 5% e 15% OM em 15 dias.

Em suma, ao analisar o potencial destes aditivos na obtengao de filmes de TPS, conclui-
se que o acido tartarico e o 6leo de mamona sdo aditivos promissores. Contudo, o estudo
mostrou que o resultado final depende do equilibrio da formulagdo. Ademais, ndo houve um
efeito sinérgico de melhoria das propriedades com a mistura dos aditivos. Para uma possivel
aplicacdo em embalagens, conclui-se que o 6leo de mamona pode atuar como uma barreira
hidrofobica para prolongar a vida til de embalagens frente a umidade e temperatura, enquanto
o 4acido tartarico apresenta-se como uma alternativa para melhorar a hidrofobicidade,
biodegradabilidade e rigidez do filme. A compreensdo desses mecanismos contribui para a
engenharia de materiais, pois ajuda no desenvolvimento de materiais com propriedades que

atendem aplicagdes industriais especificas.
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