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RESUMO 

 

Há muito se discute sobre o tratamento e os prejuízos, sociais e econômicos, das feridas. Tema 

que vem se tornando cada vez mais relevante em virtude das bactérias resistentes a antibióticos. 

Nesse sentido, uma das abordagens para o tratamento de feridas infectadas é o uso de materiais 

compósitos antimicrobianos. Com base nisso, objetivou-se desenvolver filmes compósitos à 

base de Gelatina, Bentonita e Sulfanilamida com atividade antimicrobiana para cobertura de 

feridas. Os materiais de partida foram caracterizados por meio de difração de raios–X (DRX), 

espectroscopia por infravermelho com transformada de Fourier (FTIR), análise 

termogravimétrica (TG) e fluorescência de raios–X (FRX). Os filmes compósitos foram 

caracterizados quanto a capacidade de absorção de água, conteúdo de umidade, solubilidade e 

capacidade antimicrobiana in vitro. Para a análise dos resultados foi aplicado o teste estatístico 

ANOVA, considerando p < 0,1. Os resultados dos testes de umidade, capacidade de absorção 

de água e solubilidade foram significativos ao nível de probabilidade, com alguns filmes 

absorvendo mais de 200 % em 60 minutos. Mediante otimização simultânea por meio do 

planejamento do tipo Box-Behnken, uma formulação ideal contendo 14,88 % de Gelatina (m/v), 

15 % glicerol (v/v) e 2,5 % Bentonita (m/m) foi obtida. A inserção da Sulfanilamida na estrutura 

da Bentonita deu-se por troca catiônica em diferentes pHs, e a sua entrada foi confirmada por 

meio de DRX e TG, onde atestou-se que o pH (pH = 4 e pH = 7) não interferiu na quantidade 

de antibiótico adsorvido, ficando em torno de 5 %. Os filmes compósitos contendo antibiótico 

mostraram-se eficientes frente aos microrganismos Staphylococcus aureus e Escherichia coli, 

qualificando-os como coberturas promissoras para feridas. 

 

Palavras-chave: Cobertura; Filmes compósitos; Gelatina; Bentonita; Sulfanilamida.  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



 

 

ABSTRACT 

 

There has been much discussion about the treatment and social and economic damage of 

wounds. This topic has become increasingly relevant due to antibiotic-resistant bacteria. In this 

sense, one of the approaches to treating infected wounds is the use of antimicrobial composite 

materials. Based on this, the objective was to develop composite films based on Gelatin, 

Bentonite, and Sulfanilamide with antimicrobial activity for wound dressings. The starting 

materials were characterized by X-ray diffraction (XRD), Fourier-transform infrared 

spectroscopy (FTIR), thermogravimetric analysis (TGA), and X-ray fluorescence (XRF). The 

composite films were characterized for water absorption capacity, moisture content, solubility, 

and in vitro antimicrobial capacity. For the analysis of the results, the ANOVA statistical test 

was applied, considering p < 0.1. The results of the tests for moisture, water absorption capacity, 

and solubility were significant at the probability level, with some films absorbing more than 

200% in 60 minutes. Through simultaneous optimization using Box-Behnken design, an ideal 

formulation containing 14.88% Gelatin (w/v), 15% glycerol (v/v), and 2.5% Bentonite (w/w) 

was obtained. The insertion of Sulfanilamide into the Bentonite structure was carried out by 

cation exchange at different pHs, and its entry was confirmed by XRD and TGA, where it was 

attested that the pH (pH = 4 and pH = 7) did not interfere with the amount of adsorbed antibiotic, 

remaining around 5%. Composite films containing antibiotics were effective against 

Staphylococcus aureus and Escherichia coli microorganisms, qualifying them as promising 

wound dressings. 

 

Keywords: Wound dressing; Composite films; Gelatin; Bentonite; Sulfanilamide 
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1 INTRODUÇÃO 

 

As infecções sempre foram um dos principais problemas no manejo e tratamento de 

feridas. Além disso, as infecções em feridas podem causar sérios problemas, como a formação 

de exsudatos, atraso na cicatrização e a deposição inadequada de colágeno, ainda estando 

relacionadas de forma crucial ao aumento de morbidade e de mortalidade (OKUR et al., 2020; 

SHAO et al., 2017).  

Estima-se que 58 milhões de pessoas são afetadas por feridas graves anualmente, das 

quais 5 milhões morrem por não receberem atenção específica no tratamento de feridas, 

segundo dados da Organização Mundial de Saúde, OMS (VERMA et al., 2024). Portanto, a 

recuperação de feridas é uma questão médica, social e econômica, sendo o curativo o aspecto 

mais importante a se observar em um tratamento (SWETHA MENON et al., 2024). 

A adesão bacteriana à cobertura é o primeiro passo no desenvolvimento da infecção, 

portanto, o desenvolvimento de novas coberturas com amplo espectro de atividade 

antimicrobiana para o tratamento de feridas é crucial. Nesse sentido, os materiais compósitos 

vêm ganhando destaque no tratamento de feridas. 

Compósitos podem ser definidos como uma combinação de dois ou mais materiais que 

juntos originam um novo material. Tais materiais podem ser muito efetivos na construção de 

curativos antimicrobianos, possuindo também, ampla aplicação nos mais variados campos da 

ciência. Diversos biopolímeros vêm ganhando notoriedade na fabricação de compósitos com 

aplicações biomédicas, como: pectina, quitina, quitosana, alginato, colágeno, gelatina, 

queratina e diversos outros. 

 Os biopolímeros possuem propriedades interessantes para aplicações biológicas. 

Dentre as macromoléculas naturais, o colágeno e a gelatina são os mais apropriados para o 

desenvolvimento de curativos e de materiais biomiméticos para a pele humana, pois são de fácil 

obtenção, biocompatíveis, biodegradáveis e não possuem imunogenicidade considerável 

(GASPAR-PINTILIESCU; STANCIUC; CRACIUNESCU, 2019).  

Soma-se a isso, a estrutura molecular variada da gelatina, que permite a formação de 

diferentes ligações químicas, característica que a torna atrativa na produção de filmes 

(HUBNER et al., 2020; NUR HANANI; ROOS; KERRY, 2014). 

Contudo, a maioria dos filmes fabricados a partir de biopolímeros são naturalmente 

frágeis, necessitando da adição de plastificantes (SOTHORNVIT; KROCHTA, 2005). 

Plastificantes são compostos com baixa massa molar incorporados nas soluções formadoras de 
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filmes, com o objetivo de melhorar propriedades mecânicas do material resultante. Portanto, é 

de fundamental importância o controle da concentração de plastificante na solução formadora 

de filme como um parâmetro a ser otimizado. Inúmeros plastificantes estão disponíveis, sendo 

o glicerol o mais amplamente utilizado (JOMLAPEERATIKUL; POOMSA-AD; WISET, 

2017). 

Materiais inorgânicos (óxidos, zeólitas e argilas) podem ser utilizados em filmes como 

suportes para liberação de fármacos, além de influenciarem processos como a coagulação 

sanguínea, proliferação de células, melhoria de propriedades mecânicas e térmicas (HUBNER 

et al., 2020; JIAN et al., 2020; XU et al., 2021).  

A Montmorilonita, principal constituinte da argila Bentonita, tem sido estudada por 

décadas, devido a sua estrutura versátil e possibilidade de aplicações na indústria farmacêutica 

(JAYRAJSINH et al., 2017). A estrutura porosa da Bentonita pode acomodar, no espaço 

interlamelar, diferentes compostos orgânicos, sem perder a integridade cristalográfica e 

alcançando capacidades de troca catiônica de 70 – 120 meq/100 g. As interações com 

antibióticos são muito vantajosas no desenvolvimento de sistemas de liberação modificadas, 

pois estes sistemas vêm ganhando muito interesse nos campos farmacêutico e veterinário 

(JAYRAJSINH et al., 2017; RAPACZ-KMITA et al., 2017). 

Embora uma ampla variedade de antibióticos seja conhecida, menos de 1% desse total 

é utilizado no manejo de feridas, devido a problemas de toxicidade e ou falta de absorção via 

células. Até agora, apenas antibióticos das classes dos aminoglicosídeos, beta-lactâmicos, 

glicopeptídicos, quinolonas, sulfonamidas e tetraciclinas foram utilizados para produção de 

curativos antimicrobianos (SIMÕES et al., 2018). 

As Sulfonamidas possuem importante papel na medicina por serem os primeiros 

antibióticos sintéticos disponíveis para uso. Possuem amplo espectro de ação contra bactérias 

Gram-negativas e Gram-positivas, tendo versatilidade de uso ainda como molécula antiviral, 

antifúngica, antiinflamatória e antitumoral. O mecanismo de ação das Sulfonamidas envolve a 

inibição da síntese do ácido fólico pelos microrganimos, sem o qual as bactérias não conseguem 

realizar a divisão celular (HELENA et al., 2023). Por tratar-se de uma molécula bastante 

estudada, segura e de baixo custo, a Sulfanilamida enquadra-se como potencial antibiótico na 

produção de coberturas antimicrobianas.  

A adição de componentes como plastificante e argila à solução formadora de filme, afeta 

características físico-químicas e biológicas do filme resultante, de forma interdependente, e 

assim, a sua formulação deve ser cuidadosamente otimizada para a obtenção de um produto 

final com características desejadas (BAJIĆ et al., 2020).  
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A metodologia de superfície de resposta consiste em um conjunto de ferramentas 

estatísticas e matemáticas utilizadas para planejamento e otimização de experimentos. Essa 

metodologia possui a vantagem de relacionar variáveis independentes e de resposta, 

minimizando o número de experimentos e o uso de recursos (BAJIĆ et al., 2020; THAKUR et 

al., 2017).  

Para a otimização de formulações, uma metodologia típica de superfície de resposta 

utilizada consiste no modelo de três níveis de Box-Behnken. Essa metodologia tem sido 

aplicada amplamente na síntese de filmes para aplicações biomédicas (LEI; ZHU; FAN, 2020; 

REZVANIAN et al., 2017; SASIKALA; RATHINAMOORTHY; DHURAI, 2018).  

Portanto, a combinação de Gelatina, minerais inorgânicos e antibióticos de amplo 

espectro pode ser explorada com a finalidade de produção de filmes ativos, contribuindo de 

maneira satisfatória para o surgimento de curativos eficazes e de baixo custo. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  



11 

 

2 OBJETIVOS 

 

 Nesta seção estão reunidos os objetivos propostos para a tese, subdivididos em GERAL 

e ESPECÍFICOS.  

 

2.1 GERAL 

 

Desenvolver filmes compósitos à base de Gelatina, Bentonita e Sulfanilamida com 

atividade antimicrobiana para coberturas de feridas. 

 

2.2 ESPECÍFICOS 

 

Para atingir este objetivo geral, os seguintes objetivos específicos foram propostos:  

 

• Estudar as propriedades da Gelatina, Bentonita, Glicerol e Sulfanilamida para 

formulação dos filmes compósitos; 

• Caracterizar os materiais de partida por meio de difração de raios-X, 

fluorescência de raios-X, espectroscopia por infravermelho, termogravimetria e 

capacidade de troca catiônica; 

• Obter filmes compósitos em condições otimizadas por meio de planejamento de 

experimentos e caracterizá-los; 

• Estudar a incorporação do antibiótico sulfanilamida na estrutura da Bentonita 

em diferentes níveis de pH.  

• Produzir filmes compósitos contendo Sulfanilamida e caracterizá-los por meio 

de espectroscopia por infravermelho, termogravimetria, conteúdo de umidade, 

solubilidade e capacidade de absorção. 

• Verificar a atividade antimicrobiana dos filmes compósitos contendo 

Sulfanilamida.  
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3 REFERENCIAL TEÓRICO 

 

Nesta seção serão apresentados vários temas necessários ao entendimento do trabalho 

proposto. A sequência de exibição da temática inicia-se pelo entendimento do que são 

biopolímeros e suas particularidades, ressaltando aplicações relevantes e atuais. Em seguida, 

aborda-se o tópico referente à gelatina, suas propriedades e usos, sobretudo na forma de filmes. 

Por fim, a aplicação dos filmes como coberturas são explicitadas, focando-se nas coberturas 

compósitas, objeto da presente pesquisa.  

 

3.1 BIOPOLÍMEROS 

 

Durante décadas, muitos produtos e materiais sintéticos, sobretudo derivados de 

petróleo, foram fabricados para satisfazer as necessidades humanas. Contudo, é de 

conhecimento geral que tais materiais possuem impacto em potencial a vida e ao meio 

ambiente, ocasionando efeitos nocivos à terra, água e ao ar (VINOD et al., 2020). Com o intuito 

de mitigar possíveis efeitos adversos ao meio ambiente, muitos esforços estão sendo 

concentrados no desenvolvimento de biomateriais (GEORGE et al., 2020). Assim, a produção 

e utilização de biopolímeros, polímeros biodegradáveis e polímeros verdes surge como 

alternativa, alinhando viabilidade técnica e econômica, possibilitando uma rota de grande 

potencial de expansão (BRITO et al., 2011). 

Biopolímeros são polímeros formados na natureza durante os ciclos de crescimento de 

todos os organismos e podem ser oriundos de diversas fontes de matérias-primas naturais, como 

as de origem vegetal, animal e até mesmo sintetizados por microrganismos (CHANDRA; 

RUSTGI, 1998; VIEIRA et al., 2011). Em geral, os polímeros são gerados pela repetição de 

uma unidade de construção chamada monômero. Os monômeros são constituídos por carbono 

(C), oxigênio (O), hidrogênio (H) e nitrogênio (N). 

 As propriedades físico químicas dos polímeros estão intrinsecamente ligadas aos tipo(s) 

de monômero(s) que os constituem, ao grau de polimerização e ao padrão/ordem de ligação 

(KABIR et al., 2020; VILELA et al., 2014). Diversas propriedades e atributos estão 

intimamente ligados à química dos biopolímeros, dentre as quais: densidade, capacidade para 

degradação/biodegradação, cristalinidade e temperaturas de transições, solubilidade e 

permeabilidade ao vapor e ao oxigênio (GEORGE et al., 2020). 

A maioria dos biopolímeros são biodegradáveis, portanto, não possuem impacto 

destrutivo no meio ambiente, porque são derivados de fontes renováveis (SHARMA; MALIK; 
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JAIN, 2018), além disso, possuem excelente biocompatibilidade1, baixa imunogenicidade2 e, 

em alguns casos, atividade antibacteriana (JACOB et al., 2018). O desenvolvimento de 

biopolímeros produziu uma competição ideal com os polímeros derivados de combustíveis 

fósseis em termos de propriedades funcionais e custo de manufatura (GEORGE et al., 2020).   

Além disso, por se originarem de fontes renováveis possuem ciclo de vida mais curto 

comparado com fontes fósseis como o petróleo que leva milhares de anos para se formar. Outros 

fatores que podem ser citados para a crescente utilização dos biopolímeros são: grande impacto 

ambiental nas atividades de extração e refino do petróleo para produção de polímeros, escassez 

de oferta e preço flutuante do petróleo, não biodegradabilidade da grande maioria dos polímeros 

petroquímicos, contribuindo assim para o acúmulo de lixo plástico que levará centenas de anos 

para ser assimilado pela natureza (BRITO et al., 2011). 

O grande interesse pelo uso de biopolímeros consiste principalmente na sua 

biodegradabilidade, pois tal propriedade contornaria os efeitos negativos da acumulação 

persistente de resíduos sólidos (FRANCIS; SASIKUMAR; GOPALAN, 2013).  

Biopolímeros são comumente utilizados para os seguintes propósitos:  

• Embalagens de alimentos 

• Sacolas plásticas para compostagem de resíduos alimentares e transporte de 

alimentos 

• Produtos utilizados em refeições (pratos, talheres, copos, canudos) 

• Agricultura  

• Produtos de higiene  

• Produtos médicos e odontológicos 

 

Uma das áreas que mais tem ganhado a atenção dos pesquisadores é a que envolve 

aplicações biomédicas, por seu considerável impacto no contexto atual. Os bioplásticos têm 

sido utilizados de maneira satisfatória em implantes cirúrgicos para cirurgias ortopédicas e 

vasculares, enxertos, suturas biocompatíveis, curativos e sistemas de liberação controlada de 

medicamentos (GEORGE et al., 2020). 

 

 

 
1 Capacidade de um material desempenhar a sua função sem provocar efeitos tóxicos ou prejudiciais nos 

sistemas biológicos (HUZUM et al., 2021). 
2 É a capacidade de uma substância ou molécula provocar uma resposta imunológica (MAHANTY; PRIGENT; 

GARRAUD, 2015). 
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3.1.1 Classificação dos biopolímeros 

 

Os biopolímeros podem ser classificados de diversas formas. Uma das mais comuns os 

separam em dois grandes grupos: biodegradáveis e não-biodegradáveis. Igualmente importante 

é a classificação com base na fonte de origem ou no método de obtenção dos polímeros: (i) 

obtidos de plantas (celulose, amido, zeína, pectina e lipídios), (ii) obtidos de animais (caseína, 

proteína do soro do leite, gelatina e quitosana), (iii) obtidos por meio de fermentação, (iv) 

obtidos por meio de síntese química de substâncias naturais e (v) obtidos de síntese química de 

fontes fósseis. Outra forma de classifica-los é com base na capacidade de resposta às condições 

térmicas, sendo elastômeros, termofixos ou termoplásticos (GEORGE et al., 2020; KABIR et 

al., 2020). A Figura 1 sumariza uma das classificações aceitas para os biopolímeros, com base 

na biodegradabilidade. 

 

Figura 1 - Classificação dos biopolímeros com base na biodegradabilidade. 

 

Fonte: Vinod et al., (2020) (adaptado) 
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3.1.2 Mecanismos de degradação dos biopolímeros 

 

A degradação de biopolímeros vem recebendo significante atenção no contexto atual, 

sobretudo no tocante ao acúmulo de resíduos sólidos. O grande desafio a enfrentar nos 

processos de biodegradação é a transformação dos materiais em monômeros e/ou sua completa 

mineralização nos constituintes de origem sem que nenhum efeito nocivo seja sentido no meio 

ambiente, isto é, sem que haja poluição, acúmulo de lixo em aterros e concentrações elevadas 

de poluentes orgânicos persistentes no solo. 

 O processo de degradação gera alterações na resistência e cor do material sob condições 

controladas. Inicialmente ocorre a degradação primária, também chamada de envelhecimento, 

onde algumas propriedades dos polímeros são alteradas, entretanto, diversos outros fatores 

também colaboram para uma maior taxa de degradação, como a temperatura e componentes 

químicos (PATHAK; NAVNEET, 2017).  

Vale salientar que nem todos os biopolímeros são biodegradáveis. Observa-se que a 

presença de grupamentos hidroxilas em biopolímeros facilita a degradação por meio de 

hidrólise aquosa, já que uma maior interação com a água ocorrerá. Contudo, propriedades 

químicas e físicas devem ser levadas em consideração na avaliação da degradação de polímeros, 

como: estrutura química, área superficial, cristalinidade, hidrofobicidade/hidrofilicadade, peso 

molecular, ligações químicas presentes na estrutura, etc (KABIR et al., 2020).  

Os processos de degradação de biopolímeros se enquadram em diversas categorias, 

dentre as quais (VINOD et al., 2020): 

• Biodegradável: A degradação ocorre devido à presença de microrganismos. 

• Hidrobiodegradável: A degradação ocorre em presença de microrganismos e 

água. 

• Fotodegradável: Quebra de moléculas em presença de luz. 

• Bioerodível: A degradação ocorre por meio de erosão natural (abrasão). 

• Compostável: A degradação ocorre devido a ação bacteriana e melhora a 

qualidade do solo. 

A seguir, são apresentados, de modo sucinto, os principais mecanismos de degradação 

que ocorrem em biopolímeros. 
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3.1.3 Hidrólise de biopolímeros  

 

A hidrólise é considerada o mecanismo mais recorrente na degradação de biopolímeros. 

Em geral, a hidrólise desses componentes envolve a dissociação de ligações químicas da 

estrutura do polímero em presença de água, originando moléculas que posteriormente se tornam 

ácidos monoméricos solúveis em água por duas vias: erosão do bulk e de superfície. Na erosão 

do bulk polimérico, as moléculas de água difundem rapidamente pelos sítios amorfos, causando 

rápida perda de propriedades estruturais do biopolímero (KABIR et al., 2020). Na erosão por 

superfície, os materiais perdem massa primeiramente no seu exterior, sendo o seu interior 

desgastado posteriormente. O processo de hidrólise depende ainda de muitos outros fatores 

como pH, temperatura, hidrofobicidade, morfologia, cristalinidade e porosidade 

(BURKERSRODA; SCHEDL; GÖPFERICH, 2002). 

 

3.1.4 Degradação de biopolímeros por ação de microrganismos  

 

Os microrganismos agem quebrando componentes complexos em compostos mais 

simples por meio de transformação bioquímica. A transformação bioquímica conduz, na 

maioria das vezes, a uma completa mineralização dos componentes do substrato polimérico. 

Quando os compostos orgânicos são mineralizados por microrganismos produzem CO2 e H2O 

em condições aeróbias, e em condições anaeróbias CH4 e CO2, como exemplificado na Figura 

2, onde é possível observar a ação de microrganismos sobre substratos biodegradáveis. 

Os processos de hidrólise, foto-oxidação e desintegração física podem favorecer o 

processo de biodegradação por meio do aumento da área superficial para ação dos 

microrganismos ou pela redução do peso molecular da cadeia polimérica. A biodegradação é 

descrita como alguma alteração das propriedades do polímero por meio de digestão por enzimas 

de microrganismos, redução de peso molecular, e perda de resistência mecânica e propriedades 

de superfície, em outras palavras, a decomposição do material em fragmentos menores via 

digestão microbiana (PATHAK; NAVNEET, 2017; SINGH; SHARMA, 2008). 
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Figura 2 - Degradação microbiana de biopolímeros 

 

Fonte: Kabir et al., (2020) (adaptado) 

 

O mecanismo de biodegradação de polímeros ocorre através de quatro diferentes vias: 

solubilização, formação de carga na estrutura com posterior dissolução, hidrólise e degradação 

enzimática (SINGH; SHARMA, 2008). 

 

3.1.5 Fotodegradação de biopolímeros  

 

Os raios ultravioletas (UV) compreendem uma faixa do espectro eletromagnético com 

comprimentos de onda que variam de 10 a 400 nm. Tais raios desempenham um papel crítico 

na fotodegradação de biopolímeros (GUILLET, 1968). A decomposição de polímeros por meio 

da luz é um processo no qual a luz solar interage com a estrutura do material, degradando-a. É 

considerado um dos primeiros processos danosos a ocorrer no substrato polimérico quando este 

encontra-se em condições ambientes. Geralmente, a faixa de radiação UV que compreende os 

comprimentos de onda que vão de 290-400 nm determinam o tempo de vida de materiais 

poliméricos em aplicações cotidianas, onde os plásticos são submetidos à exposição solar 

(SINGH; SHARMA, 2008).  

A degradação do polímero ocorre, principalmente, em segmentos da cadeia carbônica 

onde são encontrados grupamentos do tipo éter, que por meio da irradiação da fonte luminosa 

são gerados grupamentos éster, aldeído, formiato e propil terminais (NAGAI et al., 2005). A 

radiação UV também possui energia suficiente para clivar a ligação C-C. O grau de dano ao 

polímero vai depender de alguns fatores como estrutura química e o comprimento de onda 

incidido no material. A fotodegradação altera propriedades físicas e óticas do plástico. Os 
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maiores danos perceptíveis são o amarelamento (efeito visual negativo), a perda de 

propriedades mecânicas e a perda de peso molecular (degradação da cadeia polimérica) 

(SINGH; SHARMA, 2008). 

 

3.2 POLÍMEROS BIODEGRADÁVEIS: DESAFIOS E LIMITAÇÕES 

 

Embora venham ganhando ampla utilização nos mais variados campos de aplicações, 

os biopolímeros ainda possuem limitações que impedem a consolidação de maneira 

generalizada. Um dos atributos marcantes no comparativo polímeros biodegradáveis versus 

polímeros sintéticos é o elevado custo de produção dos primeiros. Outro obstáculo é ausência 

de infraestrutura adequada para triagem, reciclagem e compostagem dos resíduos sólidos 

derivados de biopolímeros. Somado a esses fatores, têm-se a dificuldade para obtenção de 

alguns monômeros (SINGH; SHARMA, 2008). 

Com a crescente demanda por biopolímeros, cresce também a necessidade de áreas 

cultiváveis para a produção de matéria-prima. Tal fato pode constituir impacto negativo na 

produção de alimentos, rações e pastagens para criação de animais. Entretanto, além do custo 

de produção pouco competitivo, algumas características técnicas são inferiores quando 

comparadas com os polímeros derivados de petróleo, como: baixa resistência física, mecânica 

e química. Além disso, a alta permeabilidade ao vapor de água e ao oxigênio tornam os 

bioplásticos inadequados para algumas aplicações, como em embalagens de alimentos (KABIR 

et al., 2020). 

Diversas estratégias podem ser adotadas para o contorno de algumas limitações dos 

biopolímeros, como o uso de plastificantes e de materiais que combinados aos bioplásticos os 

tornam mais adequados para o uso. Um ponto importante a se considerar na utilização de 

polímeros biodegradáveis é o completo entendimento de onde e como o produto será degradado, 

reconhecer e reduzir o ciclo de impacto ambiental desses materiais, além de desenvolver 

tecnologias que permitam uma competição econômica viável com os produtos concorrentes 

(SINGH; SHARMA, 2008). 

Mesmo com as limitaçõe supracitadas, inúmeros biopolímeros já encontram aplicações 

práticas na indústria, sobretudo na área médica onde são utilizados para fabricação de 

implantes, transporte lento de drogas, tecidos sintéticos, coberturas, dentre outras finalidades. 

Alguns podem ser citados, como: amido, quitina, celulose, alginato, glúten, seda, lã, etc 

(FASCIOTTI, 2017).  
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A gelatina possui papel de destaque em aplicações biomédicas pois reúne características 

importantes para essas aplicações, dentre as quais, biocompatibilidade, baixa antigenicidade, 

biodegradabilidade, propriedades anticarcinogênicas, que conferem ao biopolímero capacidade 

para recuperação de ferimentos e granulação de tecidos (HARIRIAN et al., 2023). 

 

3.3 GELATINA 

 

Os polímeros naturais tornam a vida possível na Terra, pois compõem uma gama variada 

de materiais e componentes de fundamental importância para todos os seres vivos. As proteínas 

estão inclusas nesse rol de moléculas fundamentais para a vida. Dentre as inúmeras proteínas 

existentes, pode-se citar o colágeno como uma das mais importantes e utilizadas.  

O colágeno é uma proteína estrutural e principal componente da matriz extracelular, 

servindo de base estrutural para pele, ossos, couro, tecido conectivo e cartilagens da maioria 

dos animais. O colágeno pode ser obtido de uma variedade de fontes, sobretudo daquelas 

oriundas de bovinos, equinos, suínos e de animais marinhos. A extração do colágeno resulta em 

sua forma insolúvel, solúvel em ácido ou na forma de sal neutro, sendo realizada por meio de 

simples hidrólise química ou enzimática (GASPAR-PINTILIESCU; STANCIUC; 

CRACIUNESCU, 2019).  

Existem aproximadamente 29 tipos de colágenos isolados e identificados. A maioria do 

colágeno encontrado no corpo humano é do tipo I, localizando-se majoritariamente em tendões, 

pele, ossos e órgãos. Os métodos de isolamento de colágeno são bem documentados, bem como 

suas propriedades estruturais, físicas, químicas e imunológicas. Outras vantagens do seu uso 

são a inerente biodegradabilidade, biocompatibilidade e baixa citotoxicidade (GORGIEVA; 

KOKOL, 2011). 

A gelatina é uma proteína obtida pela hidrólise parcial do colágeno. É uma substância 

transparente, incolor, frágil (quando seca), sem sabor, sólida e solúvel em água e solventes 

polares. Dependendo da fonte de colágeno e do modo de extração, a gelatina pode ser obtida 

com diferentes pesos moleculares e distintos pontos isoiônicos (FRANCIS; SASIKUMAR; 

GOPALAN, 2013; GORGIEVA; KOKOL, 2011). Como é obtida do colágeno por uma 

hidrólise parcial controlada e não existe na natureza, a gelatina classifica-se como uma proteína 

derivada (KEENAN, 2003). 

Dois tipos de gelatina podem ser comumente encontrados, tipo A e o B. A determinação 

do tipo ao qual a gelatina pertencerá, dependerá do tratamento prévio do colágeno. O tipo A 

possui ponto isoiônico de 6-9 e é obtido por meio do tratamento ácido do colágeno, enquanto 
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que o tipo B, com ponto isoiônico em torno de 5, é obtido por meio de tratamento básico 

(liming) do colágeno. Gelatinas derivadas da pele de suínos são normalmente classificadas 

como de tipo A e as derivadas de bovinos como do tipo B (NUR HANANI; ROOS; KERRY, 

2014). O resultado dos distintos processamentos são gelatinas que possuem naturezas elétricas 

diferentes que se traduzem pela variação dos pontos isoiônicos e isoéltricos (YOUNG et al., 

2005).  

Com relação a sua composição química, a gelatina não pode ser considerada uma 

substância química isolada, mas sim uma mistura complexa de cadeias polipeptídicas. Em 

termos de aminoácidos a estrutura da gelatina se assemelhará com o colágeno que lhe deu 

origem, contemplando uma ampla faixa de pesos moleculares (KEENAN, 2003).  

Algumas análises composicionais indicam que os aminoácidos mais presentes em sua 

estrutura são: Glicina, Prolina, Hidroxiprolina, Ácido glutâmico e Alanina (KEENAN, 2003). 

Os aminoácidos estão ligados entre si por meio de ligações peptídicas. Uma sequência típica 

encontrada na estrutura é: 

Gli – X – Y  

 

onde X é, majoritariamente, Prolina (C5H9NO2) e Y é, majoritariamente, Hidroxiprolina 

(C5H9NO3).  

Na Figura 3 pode-se observar a representação de uma cadeia de gelatina, onde é possível 

visualizar os grupos funcionais presentes em sua estrutura, bem como as interações químicas 

por meio de ligações peptídicas entre eles.  

 

Figura 3 - Estrutura representativa da gelatina 

 

Fonte: Nur Hanani; Roos; Kerry, (2014) (adaptado) 

  

A força do gel e a viscosidade são propriedades físicas importantes da gelatina. A força 

do gel, denominado também de valor Bloom é uma medida da força e da rigidez da gelatina, 

refletindo a distribuição média de pesos moleculares presentes em determinado tipo de gelatina. 
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Usualmente, os valores de Bloom situam-se entre 30 e 300, sendo os valores <150 considerados 

baixos, entre 150-220 valores médios e entre 220-300 valores elevados. Os valores elevados 

indicam boa resistência dos géis formados (NUR HANANI; ROOS; KERRY, 2014). 

Os usos da gelatina baseiam-se em uma combinação de propriedades, tais como: efeitos 

sol-gel em soluções aquosas, viscosidade, habilidade para agir como estabilizador de emulsões, 

permeabilidade em água, insolubilidade em água fria, mas completa solubilidade em água 

quente, além de fatores nutricionais (NUR HANANI; ROOS; KERRY, 2014). 

 Por possuir propriedades únicas, a gelatina é amplamente utilizada na indústria 

alimentícia, farmacêutica, cosmética e de fotografia. No ramo alimentício, o seu uso provê 

propriedades como: gelificação, emulsificação, estabilização e texturização em produtos de 

panificação, bebidas, confeitaria e em diversos outros setores. Em produtos farmacêuticos, a 

gelatina é utilizada para fabricação de cápsulas duras e moles, expansores de plasma, pomadas, 

curativos e emulsões. Em fotografia, os usos mais comuns da gelatina são como coberturas e 

emulsões aplicadas nas mais diversas fases de produção de materiais fotográficos e correlatos 

(KEENAN, 2003; NUR HANANI; ROOS; KERRY, 2014).  

As propriedades fundamentais da gelatina são: gelatinização, solubilidade, caráter 

anfotérico, viscosidade e propriedades emulsificantes.  

 

3.3.1 Gelatinização 

 

A gelatinização é um processo pelo qual a gelatina forma géis. Quando colocada em 

água quente, sua capacidade de absorção de solvente pode chegar a 10 vezes do seu volume 

inicial. Após aquecimento acima do seu ponto de fusão, a gelatina intumescida se dissolve e 

forma um gel quando resfriada. Esta conversão sol-gel é reversível e pode ser repetida. Tal 

característica é usada em diversas aplicações tecnológicas (IMESON, 1997). 

 

3.3.2 Solubilidade 

 

Quando aquecida acima do seu ponto de fusão a gelatina forma soluções aquosas. 

Dissolve-se também facilmente em solventes, como: Glicerol, Propileno glicol, ácido acético e 

formamida. Em solventes não-polares a gelatina é praticamente insolúvel. O grau de 

solubilidade depende ainda de fatores como temperatura, concentração e tamanho das 

partículas. A solubilidade pode ser alterada por meio do uso de sais de metais e aldeídos 

(KEENAN, 2003; MARIOD; ADAM, 2013). 
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3.3.3 Caráter anfotérico  

 

Dependendo do meio em que se encontre, ácido, básico ou neutro, a gelatina pode se 

comportar de diversas formas. Tal característica é devida aos grupos funcionais presentes nos 

aminoácidos da estrutura e dos grupamentos amina e carboxila terminais gerados na hidrólise. 

Em solução ácida, a gelatina encontra-se positivamente carregada e migra como um cátion em 

um campo elétrico. Em solução alcalina, a gelatina é carregada negativamente e migra como 

um ânion sob o efeito de um campo elétrico (KEENAN, 2003). 

 

3.3.4 Viscosidade 

 

A viscosidade é uma das características funcionais mais importantes produzidas pelas 

dispersões coloidais de gelatina (MARIOD; ADAM, 2013). Alguns parâmetros afetam a 

viscosidade da gelatina, como: pH, concentração da gelatina, temperatura, massa molecular, 

presença de impurezas e aditivos.  

Em soluções aquosas acima de 40 °C, a gelatina exibe comportamento Newtoniano, ou 

seja, a sua viscosidade depende apenas da temperatura e pressão. Com o aumento de 

concentração e/ou diminuição da temperatura, as soluções de gelatina tendem ao aumento de 

viscosidade. Em temperaturas entre 30 °C e 40 °C, o comportamento não-Newtoniano é 

observado, isto é, a viscosidade é alterada em função da taxa de deformação imposta sobre o 

fluido. Tal comportamento é atribuído, provavelmente, a formação de aglomerados de gelatina 

via ligações químicas. A adição de sais age diminuindo a viscosidade dos sistemas em que a 

gelatina esteja presente e o efeito é mais pronunciado para soluções concentradas (KEENAN, 

2003; SILVA, 2018). 

 

3.3.5 Propriedades emulsificantes 

 

A gelatina pode agir como protetor coloidal de forma eficiente, prevenindo a 

cristalização e a formação de agregados. Age como emulsificante em diversas aplicações, 

sobretudo naquelas envolvendo dispersões do tipo óleo em água (O/A) (KEENAN, 2003). A 

gelatina não só fornece estabilidade a longo prazo da dispersão coloidal, como também 

determina a morfologia e as dimensões das partículas coloidais durante a formação (LOBO, 

2002). Os campos em que as propriedades tensoativas da gelatina são mais exploradas incluem 

a indústria alimentícia, farmacêutica e médica (MARIOD; ADAM, 2013) 
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3.3.6 Filmes de gelatina e suas aplicações 

 

O uso de biofilmes para cobrir ou tratar feridas é largamente reportado desde os tempos 

mais remotos (GANESAN, 2017). Polímeros naturais são amplamente utilizados no campo da 

medicina regenerativa, sobretudo em coberturas para feridas e queimaduras devido a 

características como: biocompatibilidade, biodegradabilidade e a similaridade com a matriz 

extracelular. Por induzir e estimular o processo de cicatrização de feridas, os polímeros naturais 

estão envolvidos no reparo de tecidos danificados e, consequentemente, na regeneração da pele 

(MOGOŞANU; GRUMEZESCU, 2014).  

Embora muitos biopolímeros sejam conhecidos e aplicados na formação de filmes, um 

dos mais estudados até o momento é a gelatina, sobretudo a de origem bovina (TYUFTIN; 

KERRY, 2021). A ampla utilização da gelatina deve-se ao fato da biocompatibilidade, pois a 

sua composição peptídica é similar a das fibras de colágeno presente nas cartilagens, o que 

facilita a adesão e proliferação celular (AHMADY; ABU SAMAH, 2021). Outras aplicações 

da gelatina no campo da medicina incluem: matriz de implantes, scaffolds (suportes), adesivos 

para formação de tecidos, hemostáticos, coberturas, selantes e fabricação de cápsulas 

(AHMADY; ABU SAMAH, 2021; PINKAS et al., 2017; ROWE; SHESKEY; OWEN, 2006).  

Baseado nas inúmeras pesquisas realizadas com ênfase na aplicação de filmes à base de 

biopolímeros, não há dúvidas da excelente capacidade de formação de filmes com integridade 

estrutural, boas propriedades mecânicas e de barreira (TYUFTIN; KERRY, 2021).  

O processo de obtenção de filmes proteicos pode ser realizado de duas formas, por meio 

de via úmida (uso de solvente) ou por meio de via seca. O processamento úmido ou casting é 

baseado na dispersão ou solubilização da proteína em um solvente, enquanto que o 

processamento seco normalmente envolve o uso de calor em prensas, moldagem por 

compressão e extrusão.  

Os filmes de gelatina são preparados, majoritariamente, pelo processo de casting, por 

ser um processo mais simples, não requerer equipamentos específicos e consumir menos 

material de partida. Contudo, para propósitos comerciais (scale up) o método de casting é 

impraticável em termos de capacidade de produção, tempo de produção e custos. A extrusão é 

uma alternativa mais eficiente no processamento de filmes proteicos em escala, pois é mais 

rápido, envolve menos etapas (footprint) e consome menos energia (NUR HANANI et al., 

2012).  

Os filmes contendo entre 4% e 8% de gelatina em solução aquosa possuem excelentes 

propriedades físicas, como: resistência à tração, alongamento na ruptura, resistência a 
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perfuração, resistência ao rasgo, resistência a acidez e basicidade, relativa permeabilidade ao 

oxigênio e permeabilidade a óleos (WANG et al., 2007). Destacam-se também, como de 

fundamental importância, as análises de absorção de água, umidade, perda de água em função 

do tempo, propriedades térmicas e de barreira (HUBNER, 2017). 

Embora possua boas propriedades mecânicas, os filmes compostos de gelatina 

enfrentam algumas limitações sob determinadas condições, sobretudo às de secagem, tornando-

se rígidos, quebradiços e com baixa capacidade de elongamento. Para minimizar tais limitações 

faz-se necessário a modificação dos filmes com materiais e compostos químicos adequados.   

 

3.4 APLICAÇÃO DE PLASTIFICANTES NA OBTENÇÃO DE FILMES POLIMÉRICOS  

 

Uma das formas eficientes de modificação dos filmes poliméricos é a utilização de 

plastificantes. Os plastificantes são moléculas de baixa volatilidade adicionadas aos materiais 

poliméricos que permitem modificações funcionais nos filmes, sobretudo o aumento da 

extensibilidade, dispensabilidade, flexibilidade, elasticidade, rigidez e melhora nas 

propriedades mecânicas (SUDERMAN; ISA; SARBON, 2018). 

 Outra definição dada pela IUPAC é: “uma substância ou material incorporado a outro 

material (geralmente plástico ou elastômero) para aumentar sua flexibilidade, trabalhabilidade 

ou distensibilidade”. Portanto, a função primária dos plastificantes é a de aumentar a 

flexibilidade e a processabilidade dos polímeros por meio do abaixamento da temperatura de 

transição vítrea (Tg) (VIEIRA et al., 2011). 

O mecanismo de ação dos plastificantes, de forma simplificada, consiste na ocupação 

de espaços intermoleculares entre as cadeias poliméricas, reduzindo as forças de atração entre 

elas. Além disso, estas moléculas alteram a organização molecular tridimensional dos 

polímeros, reduzindo a energia requerida para movimentação molecular e a formação de 

ligações de hidrogênio entre as cadeias.  Como consequência, observa-se um aumento do 

volume livre e, portanto, da mobilidade molecular. Assim, o grau de plasticidade dos polímeros 

é muito dependente da estrutura química do plastificante, incluindo a composição química, 

massa molar e grupos funcionais (VIEIRA et al., 2011). 

Para seleção de um determinado plastificante que integrará um sistema deve-se levar 

em consideração alguns fatores, principalmente os relacionados a compatibilidade entre os 

componentes (polímero/plastificante), a permanência do plastificante na estrutura, a quantidade 

necessária e as características físicas almejadas para o produto final (CAO; YANG; FU, 2009; 

LAI; KARIM; CHEE, 2006).  
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A polaridade das moléculas plastificantes exerce efeito importante sobre a eficiência de 

plastificação. Plastificantes polares devem ser utilizados juntamente com polímeros que contém 

grupos polares para obtenção de boa compatibilidade, pois há uma chance maior de o 

plastificante superar as forças de atração entre as cadeias do polímero à medida que a distância 

entre os grupos polares ao longo dessas cadeias aumente (SUDERMAN; ISA; SARBON, 

2018).  

A classe de plastificantes mais utilizada na modificação de propriedades de filmes é a 

dos polióis. Estão incluídos nesse grupo o glicerol, polietilenoglicol (PEG), sorbitol, 

propilenoglicol (PG) e etilenoglicol (EG), contudo, reporta-se também na literatura o uso de 

óleos vegetais, ceras de lecitina, oligossacarídeos e aminoácidos (GHASEMLOU; 

KHODAIYAN; OROMIEHIE, 2011; TYUFTIN; KERRY, 2021). Dentre esses plastificantes, 

os hidrofílicos mostraram-se particularmente eficientes na plastificação de filmes de gelatina 

(SUDERMAN; ISA; SARBON, 2018).  

O sorbitol e glicerol são os plastificantes mais utilizados em filmes à base de gelatina, 

contudo, o sorbitol possui a limitação de cristalizar, dependendo das condições de estocagem, 

no interior do polímero, fazendo com que algumas características importantes dos filmes sejam 

comprometidas (VANIN et al., 2005). Por outro lado, o glicerol é utilizado há décadas como 

plastificante em filmes proteicos. Os grupos hidroxilas em sua estrutura podem formar ligações 

de hidrogênio com os polímeros, enfraquecendo as ligações polímero-polímero, levando a um 

aumento na mobilidade das moléculas e ao decréscimo da temperatura de transição vítrea (Tg) 

(ÖZEREN et al., 2021). 

Glicerol ou, de acordo com a nomenclatura da IUPAC, propan-1,2,3-triol, contém três 

grupos hidroxilas em sua estrutura que são responsáveis por seu caráter higroscópico e a 

solubildade em água (HEJNA et al., 2016). O glicerol é atóxico para o meio ambiente e para a 

saúde humana, incolor, inodoro, higroscópico, solúvel em água, não irritante para a pele e 

mucosas humanas, exceto em elevadas concentrações (CHONG et al., 2020). 

 A estrutura do glicerol incorpora-se como componente principal na estrutura de todos 

os lipídeos conhecidos como triglicerídeos, constituintes das gorduras animais e dos óleos 

vegetais. Suas aplicações mais clássicas incluem: aditivo da indústria alimentícia, produção de 

fármacos e cosméticos, anticongelantes, explosivos, ração animal, etc (HEJNA et al., 2016). 

A obtenção do glicerol é feita por meio da produção de sabão ou do biodiesel. 

Atualmente, 10% do glicerol é obtido por hidrólise, 12% pela saponificação e 50-80% por meio 

da transesterificação. Estima-se que a produção mundial de glicerol é de aproximadamente 41,9 

bilhões de litros por ano (KAUR et al., 2020; QUISPE; CORONADO; CARVALHO, 2013).  
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A glicerina, outro nome não oficial para o glicerol, já era conhecida desde 2800 aC, 

quando foi isolada por aquecimento de gordura misturada com cinzas para produzir sabão. No 

entanto, considera-se que foi descoberto em 1779 pelo farmacêutico suíço K. W. Scheele, que 

foi o primeiro a isolar este composto, aquecendo uma mistura de litargírio (PbO) com azeite. 

 Em 1811, o químico francês M. E. Chevrel chamou de glicerina um líquido, definindo 

posteriormente as fórmulas químicas dos ácidos graxos e as fórmulas da glicerina em óleo 

vegetal e gordura animal. Todo esse trabalho rendeu-lhe uma patente. 

 Assim, por meio dos trabalhos de Chevrel, os fabricantes de sabão do século XIX 

puderam ter uma ideia do processo químico envolvido, bem como adequar a matéria-prima 

necessária. Ficou conhecido como o primeiro método para obtenção de sabão de glicerina, 

reagindo gordura com cal e material alcalino (QUISPE; CORONADO; CARVALHO, 2013).  

 

3.5 COBERTURAS À BASE DE GELATINA 

 

 Nesta seção serão abordados inicialmente conceitos referentes aos curativos dos mais 

variados tipos, aplicações, propriedades, vantagens e desvantagens, finalizando, de forma 

detalhada, no tipo de cobertura utilizada no presente trabalho.  

 

3.5.1 Coberturas 

 

As coberturas podem ser definidas como materiais que cobrem feridas para protegê-las 

de danos e promover a cicatrização (DONG; GUO, 2021). Muita atenção tem sido dada ao 

desenvolvimento de novas coberturas devido, principalmente, a alta taxa de incidência de 

feridas e o elevado custo para tratá-las (FAROKHI et al., 2018). 

Uma cobertura ideal deve preencher alguns requisitos, técnicos e financeiros, como: (a) 

manter o ambiente local úmido da ferida; (b) permitir trocas gasosas; (c) remover o excesso de 

exsudato; (d) proteger a ferida de microrganismos, infecções ou contaminações; (e) evitar a 

dessecação da ferida; (f) reduzir a necrose da superfície da ferida; (g) estimular os fatores de 

crescimento; (h) fornecer proteção mecânica; (i) ser de fácil remoção, não alergênico, atóxico, 

biocompatível e biodegradável; (j) colaborar com a redução da dor causada pela ferida e ser de 

custo acessível; e (k) ser facilmente esterelizável (KAMOUN; KENAWY; CHEN, 2017). 

As coberturas podem ser classificadas, quanto ao desempenho, em (BORGES et al., 

2008): 

• Passivas: protegem e cobrem as feridas; 
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• Interativas: mantêm um microambiente úmido, facilitando a cicatrização; 

• Bioativas: fornecem elementos necessários à cicatrização, estimulando a cura da 

ferida. 

Quanto a sua relação de contato com o leito da ferida, em (BORGES et al., 2008): 

• Primárias: são aquelas colocadas diretamente sobre a ferida; 

• Secundárias: são aquelas colocadas sobre a cobertura primária, quando 

necessário. 

 

As coberturas ainda podem ser classificadas de outras formas, como por exemplo: 

tradicionais, biológicas e artificiais (KAMOUN; KENAWY; CHEN, 2017). Também podem 

ser inseridas em categorias genéricas, como: coberturas básicas de contato; coberturas 

avançadas; e coberturas especializadas (HOLLOWAY; HARDING, 2022). 

 A descrição dos tipos mais comuns de coberturas é dada abaixo. 

 

3.5.2 Filmes  

 

Esta categoria compreende uma gama variada de materiais, sintéticos, naturais e 

misturas entre ambos. São transparentes, semi-permeáveis, com presença ou ausência de ponto 

absorvedor (ilha de absorção). São impermeáveis a bactérias e podem ser utilizados na liberação 

de drogas, geralmente antibióticos, no leito da ferida.  

Os filmes são vantajosos devido a flexibilidade, permitindo a utilização em áreas difíceis 

como articulações, ou seja, eles conformam-se ao corpo do paciente, permitem alguma 

evaporação de umidade, reduz a dor, provê barreira externa a contaminação e permite a 

inspeção da ferida sem necessitar retirar a cobertura. 

 As maiores desvantagens são a possibilidade de dor na remoção e a limitação de uso 

apenas em feridas com pouco exsudato (HOLLOWAY; HARDING, 2022; SAVENCU et al., 

2021). Ture (2019) sintetizou filmes à base de gelatina e alginato contendo hidroxiapatita e 

tetraciclina para possível uso como cobertura, obtendo excelentes efeitos inibitórios quando 

testados em Staphylococcus aureus e Escherichia coli. 
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3.5.3 Hidrogéis 

 

Hidrogéis são caracterizados como vastas redes macromoleculares hidrofílicas, 

produzidas por ligações cruzadas, químicas e/ou físicas, de polímeros solúveis. Devido a 

propriedades peculiares, como: alta sensibilidade ao ambiente fisiológico, natureza hidrofílica, 

elevado conteúdo de água e adequada flexibilidade os hidrogéis são excelentes candidatos para 

aplicações biomédicas (KAMOUN; KENAWY; CHEN, 2017).  

Estes curativos estão disponíveis como géis ou folhas e podem atuar doando ou 

absorvendo umidade, ficando a aplicação sujeita a quantidade de exsudato do ferimento 

(HOLLOWAY; HARDING, 2022).  

As vantagens desse tipo de cobertura são: capacidade de hidratar e fornecer um ambiente 

úmido a ferida, promover debridamento autolítico, não aderir ao leito da ferida, ser de fácil 

remoção e não causar dor nem danos ao ferimento. Entre as desvantagens, pode-se citar: fraca 

barreira a microrganismos, alto custo, não adequado para ferimentos com elevado teor de 

exsudato e estabilidade mecânica baixa quando entumescido (LEI et al., 2019). Mousavi et al., 

(2019) fabricaram e compararam curativos à base de gelatina, colágeno e quitosana no 

desempenho de crescimento de fibroblastos e a adesão de células ao curativo, obtendo bons 

resultados.  

 

3.5.4 Hidrocolóides  

 

As coberturas de hidrocolóides são elaboradas principalmente utilizando-se materiais 

absortivos como Carboximetilcelulose (CMC), Pectina e Gelatina. 

 Assim como hidrogéis, os hidrocolóides podem absorver quantidades moderadas de 

exsudato. Como são oclusivos, esse tipo de cobertura não permite a passagem de água, oxigênio 

e bactérias para o interior do ferimento, além de ocasionar redução no pH na superfície do 

ferimento, prejudicando o crescimento bacteriano (VOWDEN; VOWDEN, 2017). 

 A capacidade absortiva da cobertura de hidrocolóide é oriunda das partículas coloidais 

(gelatina, pectina, CMC) que, em contato com o exsudato, transforma-se em uma substância 

gelatinosa. 

 A cobertura de hidrocolóide pode ser indicada para vários tipos de ferimentos e tem 

como vantagens: manter o leito da ferida úmido e levemente acidificado; possuem capacidade 

absortiva rápida; formam géis que podem proteger terminações nervosas expostas, reduzir a dor 
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e não causar danos mecânicos; são à prova de água; bacteriostáticos; previnem poluição por 

fezes e urina; são autoadesivos e fáceis de utilizar. 

 Entre as desvantagens pode-se citar: não podem ser utilizados em ferimentos muito 

exsudativos e infeccionados; resíduos deixados no leito da ferida podem ser confundidos com 

infecções bacterianas; são fortemente pegajosos, podendo ocasionar danos à pele na remoção; 

são opacos e podem dificultar a análise do ferimento (LEI et al., 2019). 

 

3.5.5 Hidrofibra 

 

Esta cobertura trata-se de uma variante da de hidrocolóide com propriedades absortivas 

melhoradas, chegando a absorver 25 vezes o seu peso antes de perder a integridade mecânica. 

A estrutura do curativo auxilia na absorção vertical, o que, por sua vez, ajuda o risco de 

maceração da pele. Este tipo de cobertura deve ser utilizado como cobertura secundária 

(VOWDEN; VOWDEN, 2017). Kwak, Kim, Lee (2019) fabricaram fibras à base de gelatina 

contendo nanopartículas de prata por um método “verde”, utilizando-se como solvente a água 

e como agente de reticulação a sacarose. O material foi promissor para aplicações biomédicas, 

sendo capaz de inibir bactérias gram-positivas e gram-negativas quando incorporados 50 ppm 

de prata nas coberturas. 

 

3.5.6 Coberturas de alginato 

 

Essa categoria refere-se a coberturas derivadas de algas marinhas, contendo alginatos e, 

em algumas ocasiões, cálcio, sendo, portanto, hemostáticas. 

Todas as coberturas de alginato requerem níveis de moderado a alto de exsudato, porque 

sua principal função é absorvê-lo. Os alginatos são capazes de absorver 20 vezes o seu peso em 

fluídos, e podem ser utilizados em feridas infectadas ou não. Como são muito absorventes, não 

devem ser utilizados em ferimentos secos ou com pouco exsudato. Necessitam também de uma 

cobertura secundária, geralmente um hidrocoloide ou espuma. Podem permanecer no leito da 

ferida por muitos dias, exceto quando há infecção (HOLLOWAY; HARDING, 2022; 

VOWDEN; VOWDEN, 2017). 

  Balakrishnan et al., (2005) desenvolveram um tipo de cobertura que se forma in situ à 

base de gelatina, alginato e bórax. Os autores afirmam ainda que a vantagem dessa cobertura é 

agregar o efeito hemostático da gelatina, as propriedades cicatrizantes do alginato e o efeito 

antisséptico do bórax.   
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3.5.7 Coberturas antibacterianas 

 

A cicatrização de uma ferida envolve múltiplos fatores, sendo a infecção por 

microrganismos um dos mais preocupantes. A infecção da pele e de tecidos macios são os tipos 

mais comuns de infecções, atingindo milhões de pessoas anualmente em todo o mundo (LEI et 

al., 2019; SIMÕES et al., 2018). Uma ferida aberta é um nicho favorável para a colonização 

microbiana, sendo causa comum de morbidade e mortalidade (HANSES, 2017; WOODFORD; 

LIVERMORE, 2009), 

Geralmente, as feridas contaminadas apresentam microbiota diversa, oriunda sobretudo 

do ambiente externo e da pele adjacente a lesão. Em estágios iniciais da formação da lesão estão 

presentes, majoritariamente, microrganismos gram-positivos, especificamente S.aureus. 

Em estágios mais avançados, podem-se fazer presentes microrganismos gram-negativos 

como E.coli e Pseudomonas, que tendem a colonizar áreas mais profundas da pele, causando 

danos severos aos tecidos.  

Para contornar tais situações, diferentes abordagens envolvendo materiais 

intrinsicamente antimicrobianos, inserção de agentes antimicrobianos e modificações de 

superfícies estão sendo usadas para fabricação de coberturas antimicrobianas. As coberturas 

envolvem diferentes materiais (sintéticos e naturais) e apresentam-se de variadas formas físicas 

(esponjas, hidrogéis, hidrocolóides, filmes, membranas e etc.) (SIMÕES et al., 2018). 

 

3.5.8 Coberturas compósitas com ação antimicrobiana 

 

Um material compósito consiste, de maneira geral, em qualquer material multifásico 

que exiba uma proporção significativa das propriedades das fases que o constituem, sendo 

almejado a melhoria de tais propriedades por meio da combinação (CALLISTER JR, 2002). 

As coberturas compósitas podem ser utilizadas como coberturas de uma ou duas 

camadas e para uma variedade de tipos de feridas (LEI et al., 2019). E, assim como todas as 

categorias de coberturas anteriormente descritas, as coberturas compósitas podem enquadrar-

se como coberturas antimicrobianas, sendo necessário, contudo, abrigar em sua estrutura algum 

agente antibiótico ou possuir de forma inata propriedades antimicrobianas.  

Vários tipos de coberturas compósitas utilizam como base coberturas tipicamente 

“clássicas” modificadas para o uso como cobertura antimicrobiana. Meng et al., (2021) 

desenvolveram esponjas compósitas de quitosana, alginato e ácido hialurônico para aplicação 

como cobertura, exibindo boas propriedades físicas, mecânicas e biológicas. 
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  Wang et al., (2021) prepararam uma cobertura compósita de hidrogel antimicrobioano 

à base de gelatina, quitosana, fibras e folhas de Centella asiatica, sendo, portanto, uma 

cobertura livre de antibióticos sintéticos (antibiotic-free). 

 Barbosa et al., (2021) desenvolveram nanofibras compósitas contendo extrato de Aloe 

Vera como agente cicatrizante e quitosana como agente antimicrobiano, além do polissacarídeo 

Pululano e ácido cítrico, mostrando-se efetivas frente à E.coli, além de apresentarem boa 

absorção de água e promover a adesão e o crescimento de células. 

Outros tipos de coberturas compósitas que vêm ganhando espaço são as que contêm 

peptídeos antimicrobianos em sua estrutura. Os peptídeos antimicrobianos são oligopeptídeos 

compostos de resíduos de aminoácidos arranjados de forma linear ou cíclica. Estas moléculas 

são produzidas de maneira inata por plantas, animais, fungos, protozoários e bactérias, 

possuindo características catiônicas, aniônicas ou anfifílicas. Além disso, apresentam atividade 

biológica contra bactérias gram-positivas, gram-negativas, vírus, fungos, protozoários e 

tumores de diversas naturezas (THAPA; DIEP; TØNNESEN, 2020). 

 Lin et al., (2019) utilizaram o peptídeo antimicrobiano Tet213 como agente bactericida 

em uma cobertura composta por alginato, ácido hialurônica e colágeno. A cobertura mostrou-

se efetiva contra três patógenos: E.coli, S.aureus e S.aureus resistente à meticilina. Além da 

eficiência antibacteriana, a cobertura apresentou boas propriedades mecânicas, elevado grau de 

absorção (swelling), porosidade apropriada para liberação do peptídeo e biodegradabilidade. 

Outros peptídeos antimicrobianos frequentemente citados na literatura, nesse tipo de 

aplicação são a vancomicina, melitina e octapeptídeos (THAPA; DIEP; TØNNESEN, 2020).  

Óleos essenciais também são amplamente aplicados na medicina como antimicrobianos. 

Abdollahi, Raoufi, (2022)  utilizaram o óleo essencial de olíbano ou franquincenso (Boswellia 

carterii) e o extrato de Teucrium polium em coberturas à base de gelatina, goma persa e 

nanocelulose bacteriana, obtendo-se boas atividades antimicrobianas e antiinflamatórias, além 

de natureza não hemolítica. 

Diversos estudos vêm demostrando a eficácia dos óleos essenciais no campo das 

coberturas, como o de orégano (SOBCZYK et al., 2021), a resina de mirra (AJITERU et al., 

2022), entre outros.  

Coberturas compósitas contendo materiais inorgânicos vêm ganhando popularidade 

pela versatilidade de uso. São descritas coberturas contendo zeólitas, óxidos, argilas e outros 

materiais dotados de porosidade (GARCÍA-VILLÉN et al., 2020). 

Os materiais inorgânicos possuem vantagens como suportes para liberação controlada 

de antimicrobianos, além de influenciar processos como a coagulação sanguínea, estímulo a 
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proliferação de células, melhoria de propriedades mecânicas e térmicas  (HUBNER et al., 2020; 

JIAN et al., 2020; XU et al., 2021). 

As argilas naturais são adequadas para o uso em sistemas de liberação controlada de 

fármacos, podendo ser projetadas para fornecer níveis terapêuticos do medicamento ao local de 

ação e mantê-los durante todo o tratamento (ILIESCU et al., 2011). A montmorilonita, principal 

constituinte da argila bentonita, tem sido estudada por décadas por sua estrutura versátil e 

possibilidade de aplicações na indústria farmacêutica (JAYRAJSINH et al., 2017). 
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3.6 BENTONITA 

 

Argila é um material natural, terroso, de granulação fina, que geralmente adquire 

plasticidade quando umedecido com água. São formadas, essencialmente, por silicatos 

hidratados de alumínio, ferro e magnésio (DA SILVA et al., 2017).  

Outra definição caracteriza argila como uma rocha finamente dividida, composta por 

argilominerais, minerais associados, matéria orgânica e impurezas, contendo, 

predominantemente, partículas de diâmetro menor que 2 µm (NASCIMENTO, 2018). Os 

argilominerais são os minerais constituintes das argilas que, além de conferir propriedades e 

características as argilas, recebem esse nome por estar em maiores quantidades em sua estrutura 

(SOUZA, 2021). 

A palavra Bentonita deriva da localização geográfica na qual o primeiro depósito dessas 

argilas foi estabelecido em Fort Benton, Wyoming, nos Estados Unidos. Essa terminação 

técnica aplica-se a argilas com granulação muito fina composta por minerais do tipo esmectitas, 

sobretudo a montmorilonita que responde por 60%-95% do argilomineral presente na estrutura 

(SOUZA, 2021). 

A unidade estrutural da Montmorilonita consiste em duas folhas tetraédricas de silício 

que cobrem uma folha octaédrica de alumínio entre elas, conforme Figura 4. A estrutura possui 

ânions óxido na ponta de subunidades tetraédricas que são orientadas para átomos de silício, 

frequentemente substituídos por alumínio, ferro e/ou outros cátions. Enquanto que as 

subunidades octaédricas contêm íons de alumínio que são substituídos por íons de silício e 

circundam os átomos de hidroxila presentes na extremidade axial dos planos tetraédricos 

(EDELMAN; FAVEJEE, 1940). 

A composição usual da Montmorilonita é [(Na,Ca)0,33 (Al, Mg)2(Si4 O10)(OH)2.nH2O]. 

As imperfeições da rede cristalina e a substituição isomórfica induzem uma carga líquida 

negativa na estrutura, que leva a adsorção de íons de metais alcalino-terrosos no espaço 

interlamelar. Tais imperfeições são responsáveis pela atividade e por reações de troca iônica 

com compostos orgânicos e inorgânicos (ILIESCU et al., 2011; JAYRAJSINH et al., 2017). 

 



34 

 

Figura 4 - Representação idealizada de uma esmectita 

 

Fonte: Melo,(2020) 

 

O espaço interlamelar da Montmorilonita pode ser alterado, sendo a faixa de 0,9 – 1,2 

nm suficiente para acomodar diferentes compostos orgânicos, mantendo a integridade 

cristalográfica e alcançando capacidades de troca-catiônica da ordem de 70-120 meq/100 g. A 

Montmorilonita pode interagir fortemente com alguns antibióticos, afetando a sua 

biodisponibilidade. Estas interações são muito vantajosas no desenvolvimento de sistemas de 

liberação modificadas para controle da liberação de substâncias antibióticas, que atualmente 

vem ganhando muito interesse nos campos farmacêutico e veterinário (JAYRAJSINH et al., 

2017; RAPACZ-KMITA et al., 2017). 

As aplicações da Bentonita são amplas e variadas, indo desde setores da indústria de 

tintas até as aplicações médicas. Na indústria de tintas a Bentonita é utilizada como espessante 

e extensor; na indústria de cerâmicas é um aditivo comumente presente na composição de 

produtos finalizados; para aplicações na área da saúde este material desenvolve um importante 

papel na composição de cosméticos, alimentos e produtos farmacêuticos. Tem sido 

extensivamente utilizada no tratamento da dor, cicatrização de feridas, colite, diarréia, 

hemorroidas, úlceras gástricas, problemas intestinais, acne e anemia, além da capacidade de 
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aumentar o número de fibras de colágeno na pele e uma variedade de outros tecidos (NONES 

et al., 2015).  

A Montmorilonita atraiu muita atenção devido à sua capacidade de liberação controlada 

de drogas, sua mucoadesividade e potente efeito de desintoxicação via adsorção, que 

contribuem sinergicamente para maior eficácia dos medicamentos (FENG et al., 2009; 

KEVADIYA; JOSHI; BAJAJ, 2010). 

Além disso, as argilas utilizadas em cremes, pós ou emulsões, promovem aumento do 

número de fibras de colágeno, sugerindo que o mecanismo de proteção da bentonita seja via 

absorção de alérgenos e melhoria de função de barreira da pele. As argilas também são 

eficientes na redução de danos de tecidos associados ao inchaço, quando aplicados 

externamente em situações de traumas graves (EMAMI-RAZAVI et al., 2006).  

Em nutrição animal, a Bentonita é utilizada como absorvente/adsorvente. A 

Montmorilonita, especificamente, é um potente desintoxicante para os intestinos, podendo 

absorver metabólitos, toxinas e bactérias, bem como íons hidrogênios associados a acidose 

(SLAMOVA et al., 2011; SUN; RANGANATHAN; FENG, 2008). 
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3.7 AGENTES ANTIBACTERIANOS UTILIZADOS PARA FUNCIONALIZAR 

COBERTURAS 

 

A descoberta de compostos naturais que exibem atividade antimicrobiana foi um grande 

avanço no tratamento de doenças infecciosas, como as infecções de pele. 

Embora milhares de antibióticos sejam conhecidos, menos de 1% estão correntemente 

sendo utilizados, devido a toxicidade ou a absorção deficiente em células hospedeiras. Até 

agora, apenas aminoglicosídeos, betalactâmicos, glicopeptídeos, quinolonas, sulfonamidas e 

tetraciclinas têm sido utilizados em coberturas com propriedades antimicrobianas. Entre os 

diferentes antibióticos incorporados até agora em curativos, os mais populares são: tetraciclina, 

ciprofloxacina, gentamicina e sulfadiazina (SIMÕES et al., 2018). 

Como alternativa aos antibióticos convencionais, as nanopartículas, sobretudo as de 

metais, têm sido estudadas amplamente devido a capacidade antimicrobiana elevada contra 

inúmeras cepas, além da minimização de efeitos colaterais adversos e ausência de resistência 

microbiana em decorrência do seu uso. Dentre as nanopartículas metálicas de maior destaque 

estão as de prata e de ouro, apresentando efeito antibacteriano e antiinflamatório (BERTHET 

et al., 2017; SALOUTI; AHANGARI, 2014). 

Nanopartículas de prata têm recebido considerável atenção em aplicações biomédicas 

devido a sua ampla inibição frente a quase 650 espécies de microrganismos, e, sobretudo, contra 

cepas bacterianas resistentes a antibióticos convencionais. Além disso, a química e a morfologia 

das nanopartículas de prata podem ser facilmente ajustadas para a melhoria da sua atividade 

antimicrobiana (RAGHAVAN et al., 2016).  

Com a melhoria da atividade antimicrobiana, por meio do advento da nanotecnologia, 

menores concentrações de prata puderam ser utilizadas e incorporadas nos sistemas para 

cicatrização de feridas exercendo o mesmo grau de efeito. A redução do teor de prata nas 

nanopartículas refletirá também na redução de possíveis interferências nos processos biológicos 

e químicos da cicatrização ocasionadas por elas próprias (NAM et al., 2015). 

Alguns exemplos de coberturas comercialmente disponíveis contendo prata são: 

Acticoat®, Aquacel Ag® e Silvasorb® (SIMÕES et al., 2018). Vale salientar que os metais nas 

suas formas iônicas também são amplamente utilizados, tendo destaque a prata e o cobre. A 

prata iônica possui a maior atividade antimicrobiana dentre todos os íons metálicos, sendo 

vastamente empregada em medicamentos de uso tópico, especialmente para tratamentos de 

queimaduras e infecções oculares (PEHLIVAN et al., 2005). 
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Os produtos naturais com capacidade antimicrobiana são conhecidos há séculos, sendo 

vastamente utilizados como agentes na prevenção de doenças e no cuidado a saúde. Em 

pesquisas recentes, a Organização Mundial de Saúde (OMS) constatou que quase 80% da 

população mundial depende dos medicamentos tradicionais. Atualmente, muitas coberturas 

levam em suas composições produtos naturais com funções antibióticas, como por exemplo: 

mel, óleos essenciais e quitosana (ESSA; MANICKAVASAGAN; SUKUMAR, 2012; 

SIMÕES et al., 2018). 

O  mel como medicamento já é conhecido desde o Egito antigo. Contudo, o uso do mel 

como opção para tratamentos de feridas tem se tornado uma área de pesquisa em pleno 

desenvolvimento, com excelentes resultados clínicos. O mel possui diversos atributos positivos 

para os processos de cicatrização, incluindo poder antibacteriano, atividade debridante e 

desodorizante, antiinflamatória e de epitelização. A ação antimicrobiana do mel pode ser 

atribuída a sua acidez inerente, baixo conteúdo de água, peróxido de hidrogênio, peptídeos, 

flavonoides e ácidos fenólicos. Inúmeros curativos contendo mel são atualmente 

comercializados, como: MediHoney®, Activon Tulle®, Algivon® e Actilite® (PACKER et 

al., 2012; SIMÕES et al., 2018). 

Outra classe de substâncias amplamente utilizadas em coberturas são os óleos 

essenciais. Óleos essenciais são misturas naturais voláteis extraídas de diferentes partes da 

planta (flores, brotos, sementes, folhas, galhos, cascas, ervas, madeira, frutos e raízes) e são 

compostos de terpenóides, estruturas com amplas atividades. Já é bem estabelecido que os óleos 

essenciais contêm metabólitos vegetais secundários voláteis, que exibem propriedades 

inseticidas, antioxidantes, antiinflamatórias, antialérgicas e anticancerígenas, além de 

características antimicrobianas (SEOW et al., 2014). 

Fitoquímicos, que se originam sobretudo de óleos essenciais, são produtos químicos 

com estruturas relativamente complexas e têm mecanismos diferentes dos antimicrobianos 

tradicionais. Eles podem ser categorizados, geralmente, em alcalóides, flavonóides, 

isoflavonas, monoterpenos, ácidos fenólicos, carotenóides, etc. Nas plantas, os fitoquímicos 

ajudam a proteger a planta contra radiação UV, herbívoros e patógenos, atuando também como 

sinalizadores para microorganismos e polinizadores benéficos. Os fitoquímicos mais ativos 

isolados dos óleos essenciais foram timol, carvacrol, ρ-cimeno, γ-terpineno, 1,8-cineol, 

cisocimeno, cânfora, linalol, terpineno-4-ol, tujona, limoneno, α-bisabolol e camazuleno. 

Outros fitoquímicos reconhecidamente antimicrobianos são o eugenol, perilaldeído, 

cinamaldeído e ácido cinâmico (SEOW et al., 2014). 
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Além dos antimicrobianos citados anteriomente, destaca-se como de amplo uso a 

quitosana, notável por ser um biopolímero inerentemente antibiótico. A quitosana é um 

homopolímero natural não ramificado obtido da quitina, subproduto abundante do 

processamento de frutos do mar, via reação de desacetilação com álcalis. Possui boa capacidade 

de formação de filmes e devido a sua alta versatilidade tem sido utilizada em diversos ramos de 

aplicações, como: indústria de alimentos, indústria biomédica, liberação controlada e 

remediação ambiental. Na área de curativos as propriedades antimicrobianas da quitosana já 

são exploradas comercialmente em produtos sob os nomes Hidroki®, Patch®, Chitopack®, 

Tegasorb® e KytoCel®. Diversos modelos sugerem que a capacidade de inibição de 

microorganismos origina-se da natureza catiônica da quitosana. As interações eletrostáticas 

entre os sítios positivos do polímero com os sítios negativos da parede celular bacteriana 

desencadeariam a lise celular, inativando-as. Além disso, a quitosana poderia interagir com 

nutrientes essenciais às bactérias, impedido seu crescimento (GOY; MORAIS; ASSIS, 2016; 

SIMÕES et al., 2018). 
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3.8 COBERTURAS À BASE DE GELATINA-BENTONITA INCORPORADAS COM 

SULFANILAMIDA 

 

O grupo das Sulfonamidas compreende uma família de moléculas que contém o grupo 

funcional (SO2NH), utilizadas farmacologicamente para uma gama variada de infecções 

humanas e animais, incluindo: amidalite, septicemia, meningite meningocócica, disenteria 

bacilar e inúmeras infeccções do trato urinário (OVUNG; BHATTACHARYYA, 2021a). 

A Sulfanilamida, (4-aminobenzenosulfonamida) pertence ao grupo das sulfonamidas, 

agentes antimicrobianos sintéticos comumente utilizados em tratamentos contra 

microrganismos gram-negativos e gram-positivos, como também em tratamentos de infecções 

por fungos e protozoários (PETROVIĆ et al., 2017). A Sulfanilamida constitui-se em uma boa 

escolha para tratamento de infecções  por ser de baixo custo e possuir ações antimicrobianas e 

antiinflamtórias (MA et al., 2015). 

As sulfonamidas agem bloqueando a síntese de moléculas essenciais aos 

microrganismos. O mecanismo de ação envolve a mimetização de um substrato necessário para 

o metabolismo celular das bactérias. Esse processo faz com que as enzimas bacterianas se 

liguem ao antibiótico ao invés do substrato normal. Em particular, as sulfonamidas atuam como 

tetrahidrofolato, molécula necessária para a síntese do ácido fólico em células bacterianas. O 

ácido fólico é vital no metabolismo de síntese dos ácidos nucleicos e aminoácidos, por esse 

motivo, as sulfonamidas acabam interrompendo a produção de DNA, RNA e aminoácidos.  

Embora as sulfonamidas sejam consideradas boas e eficazes no tratamento de várias 

doenças e infecções, são recomendadas e administradas com cautela devido à sua toxicidade e 

efeitos colaterais (ETEBU; ARIKEKPAR, 2016).  Alguns dos efeitos adversos mais descritos 

na literatura incluem problemas gástricos e do trato respiratório, diarreia, vômito, deficiência 

de folato, dores de cabeça e candidíase (OVUNG; BHATTACHARYYA, 2021a). Uma das 

estratégias para contornar a toxicidade de antibióticos aos tecidos humanos, pode ser a 

formulação de compósitos capazes de liberá-los de forma lenta e localizada (AMBROGI et al., 

2017). 

 As zeólitas e argilas são extensivamente utilizadas como carreadores de substâncias 

antibióticas, capazes de inibir o crescimento bacteriano em conexão com a administração e 

distribuição controlada dos antimicrobianos. 

 A estrutura em camadas organizadas de forma específica e a alta capacidade de troca 

iônica dos aluminossilicatos são acompanhadas pela elevada área superficial e capacidade de 

adsorção, carga negativa superficial, estabilidade química, e baixa ou mesmo nula toxicidade, 
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tornam esses materiais particularmente atrativos para aplicações biomédicas (RAPACZ-

KMITA et al., 2017). 

Inúmeros trabalhos citam o uso de Bentonita (Montmorilonita) associados a polímeros 

e antibióticos como forma de mitigar os efeitos citotóxicos da liberação localizada dos 

antimicrobianos. 

 Ambrogi et al., (2017) utilizaram a Montmorilonita em associação com quitosana e 

clorexidina com atividade antibiofilme, obtendo melhora considerável com relação a 

citoxicidade quando utilizado como cobertura. 

 Rapacz-Kmita et al., (2017) utilizaram a Montmorilonita e o antibiótico gentamicina 

no estudo de diferentes temperaturas para intercalação do antibiótico na estrutura da argila, 

como também a avaliação das propriedades antibióticas frente à bactéria E. coli. 

 Kevadiya et al., (2014) utilizaram a Gelatina como biopolímero em conjunto com a 

Montmorilonita e o ciprofloxacino como antibiótico obtendo excelentes resultados na sua 

liberação sustentada. Os testes com células evidenciaram que o material compósito induz a 

progressão na cicatrização de ferimentos.  

Até onde se sabe, poucos trabalhos foram reportados investigando a inserção de 

Sulfanilamida em compósitos formados por Bentonita e Gelatina. Nesse sentido, o 

desenvolvimento e o estudo de novas coberturas, sobretudo as que utilizam materiais acessíveis 

como a do presente estudo, possibilitam o fortalecimento das bases científicas do cuidado e 

tratamento de feridas. Pela relevância da temática, faz-se necessário o desenvolvimento de 

coberturas simples, baratas e eficazes que consigam contornar os problemas sociais e 

econômicos envolvidos no tratamento de feridas.  
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4 MATERIAIS E MÉTODOS 

 

A presente seção objetiva apresentar a metodologia utilizada na realização dos 

experimentos, descrevendo reagentes, materiais, técnicas e equipamentos. 

Os experimentos de síntese dos filmes foram realizados no Laboratório de 

Microbiologia dos Alimentos – UFRN/FACISA. As caracterizações foram realizadas no 

Laboratório de Peneiras Moleculares – LABPEMOL/UFRN e no Instituto Federal de Educação 

Ciência e Tecnologia do Rio Grande do Norte – IFRN/Currais Novos. A Figura 5 sumariza as 

etapas, de maneira simplificada, do desenvolvimento do trabalho.  

 

Figura 5 – Fluxograma simplificado das etapas do trabalho. 

 

Fonte: autor 

 

4.1 MATERIAL 

 

A Gelatina utilizada na elaboração dos filmes foi a gelatina do tipo A, derivada da pele 

de porco, com Bloom number ~300, adquirida da empresa (Sigma-Aldrich, EUA). Glicerol P.A. 

(Sigma-Aldrich, EUA) e a argila Bentonita (Al2O3.4SiO2.H2O) (Sigma-Aldrich, EUA), 

Sulfanilamida puríssima (Dinâmica, Brasil). Todos os reagentes eram de grau analítico. 
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4.2 PLANEJAMENTO ESTATÍSTICO DE EXPERIMENTOS 

 

A etapa de elaboração dos filmes deste estudo foi realizada por meio de planejamento 

estatístico. O uso dessa abordagem se justifica por se tratar de uma ferramenta poderosa 

empregada para estudar o efeito de inúmeras variáveis que afetam a resposta ou características 

de um processo ou produto. Por meio do planejamento estatístico de experimentos pode-se obter 

inúmeras vantagens, como: (1) diminuição do número de ensaios; (2) o estudo de um número 

elevado de fatores; (3) redução de custos; (4) detecção de interações entre fatores; (5) detecção 

de níveis operacionais ótimos; (6) melhoria da precisão dos resultados; (7) otimização dos 

resultados (MACEDO et al., 2014). 

Elaborou-se um planejamento de experimentos que contemplasse as variáveis mais 

importantes do sistema em estudo, quais sejam: concentrações de Gelatina, Glicerol e 

Bentonita. Trata-se de um delinamento do tipo Box-Behnken com 3 níveis e 3 fatores, 

totalizando 15 ensaios, sendo 3 ensaios de repetições no ponto central.   

Os pontos foram escolhidos com base em valores reportados na literatura, levando-se 

em conta critérios importantes para a formação de filmes baseados em biopolímeros. Para a 

formação de filmes de gelatina, recomenda-se uma faixa entre 4% – 20% em massa de polímero 

(TONICIOLLI RIGUETO et al., 2022; TYUFTIN; KERRY, 2021), a adição de plastificante 

não deve ser inferior a 12%, sob risco dos plastificantes perderam a função desejada, tendo 

como ótima a faixa entre 20-40% (BEN; SAMSUDIN; YHAYA, 2022; PAUDEL; REGMI; 

JANASWAMY, 2023). Por fim, a quantidade de Bentonita pode variar muito dependendo do 

objetivo a que se destina a sua adição ao polímero, entretanto, baseado em trabalhos que 

utilizaram a gelatina como matriz polimérica os valores flutuaram entre 2% e 10% (DAI et al., 

2022; FLAKER et al., 2015; GE et al., 2015; RIBEIRO et al., 2018). 

O delineamento Box-Behnken (DBB) está inserido em uma classe de delineamentos de 

segunda ordem rotativos ou quase rotativos baseados em experimentos fatoriais incompletos de 

três níveis. A sua representação pode ser vista na Figura 6, sendo um cubo que consiste no 

ponto central e nos pontos médios das arestas (FERREIRA et al., 2007). 
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Figura 6 - Cubo de representação do delineamento de Box-Behnken. 

 

Fonte: Ferreira et al., (2007) 

O número de experimentos no delineamento do tipo Box-Behnken é definido como N 

= 2k(k-1) + C0 (onde k é o número de fatores e C0 a quantidade de pontos centrais). Para efeitos 

de comparação, a quantidade de experimentos no delineamento rotacional composto é N = 2k 

+ 2k + C0 (FERREIRA et al., 2007; HIBBERT, 2012). Portanto, a metodologia de Box-

Behnken foi escolhida em detrimento do delineamento composto central rotacional em virtude 

da realização de menos experimentos, prezando-se pelo fator economicidade, sem perda de 

informações importantes. 

Além disso, a comparação entre o DBB e outras metodologias de superfície de resposta 

tem demonstrado que o DBB é ligeiramente mais eficiente que o delineamento composto 

central rotacional e muito mais eficiente que o fatorial completo de três níveis, levando-se em 

conta a eficiência como o número de coeficientes estimados no modelo dividido pelo número 

de experimentos (FERREIRA et al., 2007). 

A matriz dos experimentos é mostrada na Tabela 1. 
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Tabela 1- Matriz do planejamento experimental 

Série 
Valores reaisa Valores codificadosb 

x1 x2 x3 X1 X2 X3 

1 5,0 15,0 5,0 -1 -1 0 

2 15,0 15,0 5,0 +1 -1 0 

3 5,0 35,0 5,0 -1 +1 0 

4 15,0 35,0 5,0 +1 +1 0 

5 5,0 25,0 2,5 -1 0 -1 

6 15,0 25,0 2,5 +1 0 -1 

7 5,0 25,0 7,5 -1 0 +1 

8 15,0 25,0 7,5 +1 0 +1 

9 10,0 15,0 2,5 0 -1 -1 

10 10,0 35,0 2,5 0 +1 -1 

11 10,0 15,0 7,5 0 -1 +1 

12 10,0 35,0 7,5 0 +1 +1 

13 (C) 10,0 25,0 5,0 0 0 0 

14 (C) 10,0 25,0 5,0 0 0 0 

15 (C) 10,0 25,0 5,0 0 0 0 

a Valores reais: x1 – Concentração de gelatina (m/v); x2 – concentração de glicerol (v/v); x3 – Concentração de 

argila bentonita (m/m; calculado pela massa de gelatina). 
b Valores codificados: X1 – o nível codificado de gelatina; X2 – o nível codificado de glicerol; X3 – o nível 

codificado de argila bentonita. 

 

  

Com relação a análise estatística, todas as medidas foram feitas em replicatas (triplicata 

ou duplicata) e os valores médios utilizados na análise. O software Minitab (versão 12, Statsoft) 

foi utilizado para obtenção dos coeficientes de regressão, gráficos de Pareto e superfícies de 

resposta. A qualidade do modelo foi avaliada pelo parâmetro R2, R2 ajustado e análise de 

variância (ANOVA). A robustez do modelo foi verificada por meio do Teste de Fisher (TesteF). 

Para o teste de Tukey foi utilizado o software livre PaSt – Palaeontological Statistics. 

A solução numérica dentro das restrições do modelo foi calculada pelo software 

Minitab® (versão 12, Statsoft) empregando abordagem baseada em função desejabilidade 

(desirability function). 
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A função desejabilidade propicia a conversão de múltiplas respostas em uma única, por 

meio da combinação de respostas individuais em uma função composta seguida de sua 

otimização. De maneira mais técnica, a abordagem consiste em converter modelos de resposta 

estimados, que geralmente são de segunda ordem, em funções desejabilidade individuais que 

são então agregadas em uma função composta. Esta função geralmente é uma média geométrica 

ou aritmética, que será maximizada ou minimizada, respectivamente (COSTA; LOURENÇO; 

PEREIRA, 2011). 

 

4.3 PREPARO DOS FILMES 

 

Os filmes compósitos à base de Gelatina foram preparados de acordo com o método 

casting (fusão), o qual consiste na desidratação de uma solução formadora de filme 

(filmogênica) adequadamente aplicada em um suporte.  

As concentrações iniciais de Gelatina, plastificante e argila seguiram estritamente o 

planejamento experimental. Inicialmente, uma determinada quantidade de gelatina foi hidratada 

em um béquer a temperatura ambiente por 30 minutos. Em seguida, a temperatura foi elevada 

para 50 ºC, sob agitação magnética, por mais 30 minutos. O glicerol foi adicionado à solução 

de gelatina, sob agitação, a 50ºC por mais 15 minutos para a efetivação das reações de 

plastificação. Após, ocorreu a adição da argila no sistema gelatina/glicerol, sob agitação e a 

temperatura de 50ºC, até completa homogeneização. Posteriormente, a solução resultante foi 

colocada em uma placa de petri, mantendo-se a massa adicionada de solução constante (20g). 

A secagem dos filmes ocorreu em estufa com circulação forçada de ar a 30ºC por 24h. Após a 

secagem, os filmes foram acondicionados em dessecador com umidade relativa controlada entre 

53-58% para posteriores caracterizações (HUBNER et al., 2020; SOBRAL et al., 2001). 

Após o processo de otimização, chegou-se à formulação contendo 14,88 % de Gelatina 

(m/v), 15 % de glicerol (v/v) e 2,5 % de Bentonita (m/v), a qual foi utilizada ao longo deste 

trabalho. Antes de prosseguir com as etapas de caracterização e funcionalização com 

antibiótico, esta formulação foi confeccionada e caracterizada, com o intuito de validação dos 

resultados obtidos por meio do planejamento estatístico. 

 

 

 



46 

 

4.4 PREPARO DOS FILMES NA COMPOSIÇÃO OTIMIZADA CONTENDO 

SULFANILAMIDA 

 

Os filmes produzidos na composição otimizada contendo o antibiótico Sulfanilamida, 

diferem dos demais pelo fato da inserção do antibiótico. O antibiótico foi inserido na estrutura 

da argila bentonita em pH distintos, a fim de avaliar o impacto na adsorção do fármaco. Por 

meio de troca catiônica em pH = 4 e em pH = 7, a Sulfanilamida foi adsorvida na estrutura 

porosa da argila e, posteriormente, utilizada na síntese dos filmes ativos.  

 

4.5 DETERMINAÇÃO DA CAPACIDADE DE TROCA CATIÔNICA 

 

O processo de troca catiônica para a obtenção da capacidade de troca da argila foi 

realizado pelo método do azul de metileno. Em um béquer, reuniu-se 300 mL de água destilada 

e 0,5 g da argila Bentonita. Adicionou-se a esse conjunto, 2 mL de azul de metileno 0,01 mol/L. 

Após cada incremento de azul de metileno, uma gota foi retirada e colocada em papel filtro. O 

ponto de viragem ocorre quando a mancha formada pela difusão da gota no papel apresentar 

aura azul clara. A Capacidade de Troca Catiônica (CTC), calculada por este método, foi de 93 

± 1,7 meq/100g. A equação utilizada para o cálculo foi: 

 

Equação 1: 𝐶𝑇𝐶 =
𝑉.𝐶.100

𝑀𝑀𝑀𝑇
 

Onde:  

CTC: capacidade de troca catiônica em meq/100g 

V: volume, em mL, da solução de azul de metileno  

C: Concentração da solução de azul de metileno 

MMMT: Massa da argila utilizada. 

 

O processo de troca catiônica na argila para inserção do antibiótico deu-se da seguinte 

forma: Em um béquer, reuniu-se 50 mL de água destilada, 2 g de argila Bentonita e 0,320 g de 

Sulfanilamida (1 CTC). A quantidade de antibiótico foi calculada por meio da Equação 2:  

 

Equação 2: 𝑆𝑢𝑙𝑓𝑎𝑛𝑖𝑙𝑎𝑚𝑖𝑑𝑎 (𝑔) =
𝐶𝑇𝐶

100 𝑔
 . 𝑀𝑀𝑀𝑇  .

𝑀𝑀𝑆𝑢𝑙𝑓𝑎𝑛𝑖𝑙𝑎𝑚𝑖𝑑𝑎

1000
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O conjunto permaneceu em agitação por 24h em temperatura ambiente e em diferentes 

pHs (4 e 7). Para secagem, utilizou-se uma estufa com circulação forçada de ar por 24h a 60°C. 

Em seguida, o material foi conduzido para a estufa com secagem à vácuo por mais 24h em 

70°C.  

 

4.6 CONTEÚDO DE UMIDADE DOS FILMES 

 

A umidade dos filmes foi calculada pelo método gravimétrico (Equação 3). O método 

consiste na medida da massa dos filmes (1cm2) em uma balança analítica, antes e após a 

secagem em estufa em temperatura de 105ºC por 24h (BAJIĆ et al., 2020). 

Equação 3: 𝑈𝑚𝑖𝑑𝑎𝑑𝑒 (%) =
𝑚𝑖−𝑚𝑓

𝑚𝑖
 𝑥 100 

onde mi e mf referem-se, respectivamente, a massa inicial e a massa final dos filmes. 

 

4.7 CAPACIDADE DE ABSORÇÃO DE ÁGUA 

 

O método consiste, basicamente, na medição da capacidade de absorção de água por 

meio de amostras dos filmes (1cm2). As amostras foram previamente pesadas e, em seguida, 

imersas em 50 mL de água destilada (25ºC) por 1, 15, 30, 45 e 60 min. Após, o excesso de água 

foi retirado dos filmes cuidadosamente com auxílio de papel toalha, e a massa medida 

novamente. A Equação 3 forneceu a medida da capacidade de absorção dos filmes (HUBNER 

et al., 2020; TÜRE, 2019). 

Equação 4: 𝐴𝑏𝑠𝑜𝑟çã𝑜 (%) =  
𝑚𝑓−𝑚𝑖

𝑚𝑖
 𝑥 100 

onde mi e mf são, respectivamente, a massa inicial e final dos filmes. 

 

4.8 ENSAIO DE SOLUBILIDADE DOS FILMES 

 

Os filmes foram cortados em peças retangulares com diâmetro de 1 cm x 2 cm, pesadas 

e imersas em 100 mL de água bidestilada a 25°C por 24h. Após, a amostra foi retirada e secada 

a 105°C por 24h. Os resultados foram expressos como a diferença entre a massa inicial e a 

massa final (TÜRE, 2019).  

Equação 5: 𝑆(%) = (
𝑚𝑖−𝑚𝑑

𝑚𝑖
) 100 
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onde mi e md são, respectivamente, massa inicial e massa do filme degradado (calculado após 

secagem da amostra). 

 

4.9 TESTE DE DISCO-DIFUSÃO EM ÁGAR  

 

Os testes antimicrobianos foram realizados em triplicata, por meio de disco-difusão em 

ágar (método de Kirby-Bauer). Discos de 4 mm de diâmetro foram obtidos dos filmes 

preparados previamente. Em cada placa contendo Ágar Mueller Hinton (TM MEDIA) foram 

inoculados três discos que correspondiam ao branco (filme de gelatina com Bentonita) e aos 

dois filmes contendo Sulfanilamida adsorvida em diferentes pHs (pH= 4 e pH = 7), conforme 

Figura 7. Os inóculos bacterianos testados foram ajustados previamente em espectrofotômetro 

para corresponder a 0,5 na escala de Mc’- Farland, o que corresponde a aproximadamente 1,5 

x 108 bactérias/mL. Após a semeadura, as placas foram incubadas a 35°C por 24h. A inibição 

foi constatada utilizando-se paquímetro manual para medição dos halos. A medição dos halos 

é feita levando-se em consideração o diâmetro do disco aplicado mais a área da zona opaca 

(halo). Os resultados foram expressos em milímetros (mm). 
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Figura 7- Representação esquemática do teste de disco-difusão. 

 

Fonte: Autor 
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4.10 TÉCNICAS DE CARACTERIZAÇÃO DOS MATERIAIS  

 

Os materiais preparados no presente trabalho foram caracterizados por meio das técnicas 

apresentadas a seguir. 

 

4.10.1 Difração de raios – X (DRX) 

 

Os difratogramas de raios X da Bentonita e da gelatina foram obtidos com um aparelho 

Bruker D2 Phaser (Bruker, Alemanha), utilizando-se radiação de CuKα (λ = 1,54 Å), equipado 

com filtro de Ni, corrente de 10 mA, voltagem de 30 KV, munido de detector Lynxeye, faixa 

2θ de 2°- 40°. Os resultados foram expressos por meio de gráfico de intensidade por ângulo 2θ. 

 

4.10.2 Fluorescência de raios X (FRX) 

 

A Bentonita foi caracterizada por fluorescência de raios X em um aparelho Bruker S2 

Ranger (Bruker, Alemanha) utilizando radiação Pd ou Ag anôdo Max. Power 50 W, máxima 

voltagem 50 kV, corrente máxima 2 mA, detector XFlash® Silicon Drift. Os resultados foram 

expressos em termos dos óxidos dos metais analisados. 

 

4.10.3 Análise Termogravimétrica (ATG/DTG) 

 

Os ensaios de análise termogravimétrica (ATG) foram realizados no equipamento 

Netzsch modelo TG209F1 Libra (Netzsch, Alemanha).  O cadinho utilizado para análise era de 

Platina, o gás de purga N2 com vazão de 20 mL/min, a razão de aquecimento foi de 10°C/min 

até temperatura final de 900°C. Os resultados foram expressos em gráficos da porcentagem de 

perda de massa pela temperatura de análise em °C. 

 

4.10.4 Análise química estrutural  

 

Os materiais, Bentonita, gelatina, Sulfanilamida e glicerol foram caracterizados por 

espectroscopia de infravermelho com transformada de Fourier (IV-TF) para verificação de 

grupos funcionais em suas estruturas. O espectro foi obtido em um espectrômetro modelo 

Shimadzu – IRSpirit (Shimadzu, Japão). Os espectros foram obtidos em unidades de 
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transmitância, na faixa de frequência 600-3500 cm-1, sendo cada espectro coletado 32 vezes. 

Os resultados foram expressos em gráficos de transmitância por número de onda em cm-1. 
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5 RESULTADOS E DISCUSSÃO 

 

Nesta seção serão apresentados e discutidos, inicialmente, os resultados referentes às 

caracterizações dos materiais de partida. Em seguida, os resultados do planejamento 

experimental e, por fim, os filmes sintetizados na composição otimizada contendo o antibiótico 

em estudo.  

 

5.1 CARACTERIZAÇÃO DOS MATERIAIS DE PARTIDA 

 

 Nesta seção estão reunidas as caracterizações referentes aos materiais de partida 

utilizados na síntese dos filmes compósitos.  

 

5.1.1 Caracterização da Gelatina 

  

As técnicas de caracterização aqui reunidas foram utilizadas com o intuito de elucidar 

propriedades e fornecer subsídios teóricos para o entendimento da formação dos filmes à base 

de gelatina. A gelatina foi caracterizada por meio de FTIR e TG/DTG. 

 

5.1.2 Análise química estrutural  

 

A análise química estrutural por meio da espectroscopia de infravermelho auxilia na 

resolução da estrutura de moléculas através da interação de grupos funcionais específicos em 

determinados números de onda. A Figura 8 apresenta o espectro obtido para a Gelatina em 

estudo. A banda observada em 3290 cm-1 é característica do alongamento das ligações N-H em 

amidas (HUBNER et al., 2020). Outra banda característica ocorre em 1628 cm-1 e é devida à 

absorção de C=O das amidas (Banda de Amida I). Em 1529 cm-1 ocorre uma banda de Amida 

II (1570-1515 cm-1) que se origina na interação entre a deformação angular de N – H e a 

deformação axial de C – N do grupo C – N – H. Geralmente essa banda tem metade a um terço 

da intensidade da banda de Amida I (C = O). Uma segunda banda, mais fraca, em 1250 cm-1, 

também é oriunda da interação entre a deformação angular de N – H e a deformação axial de C 

– N. Por fim, a banda em 1079 cm-1 está relacionada a vibrações de estiramento das ligações C 

– O, comumente presente em carboidratos (HUBNER et al., 2020; SILVERSTEIN; 

WEBSTER; KIEMLE, 2012). 
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Figura 8 - Espectro de infravermelho da Gelatina. 

 

 

Portanto, pela análise qualitativa do padrão gerado para o espectro de infravermelho e 

pela identificação de bandas características dos grupos funcionais presentes em uma molécula 

de gelatina, a estrutura é condizente com a gelatina do tipo A derivada de pele suína.  

 

5.1.3 Análise Termogravimétrica (TG/DTG) 

 

A análise termogravimétrica permite caracterizar um material por meio de perdas de 

massa em faixas de temperatura específicas. Na Figura 9, encontra-se o termograma referente 

a Gelatina utilizada nos experimentos. É possível observar duas regiões nítidas de perda de 

massa. A primeira compreendida entre 50 – 170 °C, referente à perda de água livre ou da água 

ligada às cadeias poliméricas da gelatina, como também de outros componentes voláteis nessa 

faixa de temperatura. A perda de massa relacionada a essa primeira faixa fica em torno de 10 

%. Resultados semelhantes foram obtidos por İnal, Mülazimoğlu (2019), onde na faixa de 40 a 

175°C foram perdidos 8,285% de massa relacionada a água (livre ou absorvida). Outro fato que 

reforça a evidência da retirada de água da estrutura da gelatina é a intensificação da perda em 

torno de 100°C, temperatura em que ocorre a ebulição da água (HUBNER, 2017). A segunda 

região de perda de massa encontra-se entre 228 – 400°C. Pode-se observar que a temperatura 

máxima de degradação é 323°C, onde 59,51% de massa é perdida. A perda de massa nessa 

região está relacionada a degradação térmica da cadeia polimérica da gelatina 

(RUJITANAROJ; PIMPHA; SUPAPHOL, 2008). 
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A gelatina possui boa estabilidade térmica, evidenciada pelas temperaturas de 

degradação elevadas, mostrando-se um material promissor na tecnologia de filmes para as mais 

variadas aplicações. 

 

Figura 9 - Curva termogravimétrica e sua derivada da Gelatina. 
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5.1.4 Caracterização da Bentonita 

 

 A caracterização da Bentonita como suporte para adsorção de antibiótico e componente 

dos filmes compósitos se deu por meio de FTIR, DRX, FRX, TG/DTG e CTC.  

 

5.1.5 Análise química estrutural  

 

Na Figura 10 está apresentado o espectro na região do infravermelho para a Bentonita. 

Pela análise do espectro, é possível atestar as bandas características do argilomineral 

Montmorilonita (MMT), e as bandas correspondentes as vibrações de alongamento dos grupos 

O – H e Si – OH, os alongamentos O – H do grupo Al – OH, além dos alongamentos dos grupos 

hidroxilas da água ligada por ligações de hidrogênio. Em 3430 cm-1, a banda corresponde ao 

alongamento da ligação O – H, indicando água adsorvida a MMT. Outra banda referente a água 

adsorvida surge em 1634 cm-1, fazendo parte de um importante conjunto de vibrações 

localizadas na faixa de 1550 a 1700 cm-1, que podem ser identificadas como vibrações de flexão 

dos grupos H – O – H e O – H da água adsorvida a materiais siliciosos. Além disso, bandas de 

vibrações de alongamento estão presentes na região de 1100 e 1020, referentes ao grupo Si – 

O. Em regiões que vão desde 450 a 950 cm-1, estão presentes vibrações derivadas do grupo Al 

– Al – OH (915 cm-1), alongamento do Si – O em 798 cm-1 e 690 cm-1, além da deformação da 

ligação Al-MgOH (COSTA; MELO; PASKOCIMAS, 2013; MADEJOVÁ et al., 2002; 

RAPACZ-KMITA et al., 2017). 
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Figura 10 - Espectro de infravermelho da argila Bentonita 
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5.1.6 Análise mineralógica por difração de raios – X 

 

A análise mineralógica do argilomineral por meio de difração de raios – X revela 

reflexões características de cada constituinte da amostra desta classe de materiais, apresentando 

um padrão único que permite a sua identificação. Na Figura 11 é mostrado o difratograma de 

raios - X da argila em estudo.  

 

Figura 11 - Difratograma de raios - X da argila Bentonita. 

 

 

O difratograma obtido é característico do argilomineral Montmorilonita, isto é, o padrão 

de reflexões gerado corresponde a argila bentonita, embora algumas reflexões referentes a 

outros materiais estejam presentes, caso do quartzo em 2θ = 26,5°, o que é aceitável, visto que 

trata-se de uma argila natural. A primeira reflexão é referente as lamelas que geram o plano de 

reflexão com índice de Miller (001), característica dos filossilicatos. Com a posição 2θ da 

primeira reflexão é possível estimar o espaçamento basal (d001) da argila. O espaçamento basal 

corresponde a distância entre as superfícies basais das lamelas do argilomineral, 

compreendendo a espessura da lamela e o espaço interlamelar, e é calculado por meio da 

fórmula de Bragg (λ = 2dsenθ) (NASCIMENTO, 2018). 

O padrão de difração de raios X da Bentonita revela sua primeira e intensa reflexão em 

6,38° 2θ, que corresponde a um espaçamento basal d(001) de 13,87 Å, típico de montmorilonitas 

com cátions trocáveis do tipo Ca2+, Mg2+ ou policátions (RODRIGUES; ANGÉLICA; PAZ, 
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2021). Este valor para o espaçamento basal está de acordo com o reportado na literatura, embora 

seja dependente da umidade na qual o material se encontra (ALVES et al., 2016; 

NASCIMENTO, 2018; PONGJANYAKUL; PRIPREM; PUTTIPIPATKHACHORN, 2005). 

 

5.1.7 Fluorescência de raios – X (FRX) 

 

Na Tabela 2 estão apresentados os elementos oriundos da análise química, na forma de 

óxidos, encontrados na amostra de bentonita. Pela análise dos dados, fica evidenciada a maior 

presença de óxidos de silício (SiO2) e de alumínio (Al2O3), perfazendo aproximadamente 85% 

da composição total da amostra. 

A sílica (SiO2) está relacionada a impurezas como o quartzo, e também é um dos 

constituintes do argilomineral montmorilonita. O óxido de alumínio (Al2O3) está mais 

intimamente relacionado ao argilomineral montmorilonita, pois impurezas como o quartzo não 

possuem alumínio em sua composição (ALVES et al., 2016). 

Com relação ao cálcio, a quantidade encontrada pode indicar a presença de cálcio 

trocável, ou na forma de impurezas, como calcita ou carbonato de cálcio. O teor de magnésio 

entre 2 e 3% indica a presença do cátion situado nas folhas octáedricas na estrutura cristalina 

da argila, resultado este corroborado pelos resultados de espectroscopia vibracional na região 

do infravermelho. Pode indicar também a presença de magnésio na forma de cátions trocáveis 

ou contaminações.  

Sódio e potássio, mesmo em baixas concentrações, podem se tratar de cátios trocáveis, 

sobretudo o sódio, já que alguns contaminantes levam potássio em suas composições, caso do 

Feldspato (CAETANO, 2015). 

O teor significativo de ferro pode estar relacionado com a etapa de corte, onde utiliza-

se granalha de ferro para otimização do processo ou estar presente de maneira natural na 

estrutura da argila (CAMILA; NOGUEIRA, 2022). 

Portanto, a análise química da Bentonita permite inferir que trata-se de um material 

promissor para inserção de agentes antibióticos, pois em sua estrutura há presença de inúmeros 

cátions trocáveis, fato relevante na tecnologia de filmes e coberturas antibióticas. 
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Tabela 2 - Análise mineralógica da argila bentonita 

Analito Bentonita (%) 

SiO2 65,22 

Al2O3 19,68 

Fe2O3 6,86 

MgO 2,30 

CaO 2,13 

Na2O 1,80 

SO3 0,76 

K2O 0,70 

TiO2 0,21 
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5.1.8 Análise termogravimétrica (TG/DTG) 

 

A curva termogravimétrica referente à Bentonita está mostrada na Figura 12. Dois 

eventos de perda de massa são constatados. O primeiro ocorre até 100°C, e corresponde a perda 

de água adsorvida no espaço interlamelar. É importante mencionar que existem três tipos de 

água na estrutura da Montmorilonita. O primeiro tipo são moléculas de água livre; o segundo 

as moléculas de água ligadas por meio de ligações de hidrogênio; por fim, o terceiro tipo são 

aquelas moléculas de água fortemente coordenadas a cátions no espaço interlamelar. Assim, no 

processo de desidratação, geralmente, a água livre é perdida primeiro, seguida da ligada por 

ligações de hidrogênio/coordenadas (BALA; SAMANTARAY; SRIVASTAVA, 2000). 

Portanto, a perda de massa até 100°C no presente estudo está atrelada a remoção da água livre 

do espaço interlamelar.  

O segundo evento de perda de massa, iniciado após os 100°C e estendendo-se até em 

torno de 700°C, relaciona-se com o processo de desidroxilação da estrutura da argila. Nas 

temperaturas compreendidas entre 200°C – 400 °C, o processo ocorre em menor magnitude, 

sendo mais acentuado próximo a 700°C, conforme pode-se observar na curva da DTG. A perda 

constante de massa na região compreendida entre 200°C – 500°C é característica dos 

argilominerais do grupo das esmectitas, além de demonstrar uma sobreposição do fim da 

desidratação com o início da desidroxilação (NASCIMENTO, 2018). 

Pela análise da curva termogravimétrica é possível observar duas perdas de massa mais 

acentuadas, sendo a primeira correspondente a 6,6 % e a segunda a 4,5 %, totalizando 11,1%, 

embora outras perdas menores possam ser computadas. Estes resultados estão em linha com os 

encontrados na literatura para argilas do tipo Bentonita (ELKHALIFAH; MAITRA, 2012). O 

resíduo médio foi 86,1, indicando uma perda de aproximadamente 14%.  
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Figura 12 - Curva termogravimétrica e sua derivada da argila Bentonita 
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5.1.9 Capacidade de troca catiônica (CTC) 

 

A capacidade de troca catiônica da Bentonita foi realizada pelo método de adsorção do 

azul de metileno, onde a CTC é calculada a partir do volume de azul de metileno adicionado à 

dispersão de água e argila, até a obtenção visual do ponto de saturação (auréola azul clara em 

volta da gota disposta em papel filtro). Este método exibe vantagens como: baixo custo, boa 

reprodutibilidade, rapidez e simplicidade (CAETANO, 2015). 

A CTC de um argilomineral é a quantidade de cátions que este pode adsorver e trocar, 

característica que repercute drasticamente nas características físico-químicas das argilas 

esmectitas. A capacidade de troca de uma argila bentonítica resulta do desequilíbrio das cargas 

elétricas na estrutura cristalina devido às substituições isomórficas nos sítios tetraédricos e 

octaédricos, às ligações químicas quebradas nas arestas dos cristalitos ou tactóides e à interação 

dos cátions H3O
+ com as cargas nestas ligações quebradas. As cargas negativas resultantes do 

desequilíbrio de cargas são compensadas por cátions trocáveis, que estão fixos 

eletrostaticamente ao longo das faces e nas intercamadas. Os cátions mais comumente 

encontrados são: Na+, K+, Ca2+ e Mg2+ (RODRIGUES; ANGÉLICA; PAZ, 2021). 

O valor de CTC obtido para a Bentonita utilizada no presente trabalho foi de 93 ± 1,7 

meq/100g, coerente com valores encontrados na literatura para o mesmo tipo de material 

(MELO et al., 2021; VAZQUEZ et al., 2008). O parâmetro capacidade de troca catiônica é um 

fator importante na escolha da argila a ser utilizada como carreador de antibiótico, e quanto 

maior esse valor maior a capacidade de reter o antibiótico em sua estrutura, sendo de relevante 

interesse na produção de filmes e coberturas antimicrobianas.  
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5.1.10 Caracterização da Sulfanilamida 

 

 A Sulfanilamida foi o fármaco utilizado como molécula modelo para inibição dos 

microrganismos testados, sendo incorporado a Bentonita e, consequentemente, ao filme 

compósito. O antibiótico foi caracterizado por meio de FTIR.  

 

5.1.11 Análise química estrutural 

 

Na Figura 13 está apresentado o espectro na região do infravermelho para o antibiótico 

sulfanilamida. A Sulfanilamida é um insumo de baixo custo com ações antibiótica e 

antiinflamatória que age inibindo reações enzimáticas envolvidas na síntese do ácido fólico, 

utilizada no presente trabalho como molécula modelo (MA et al., 2015). 

 

Figura 13 - Espectro de infravermelho da Sulfanilamida. 

 

 

Pela análise das bandas de absorção contidas no espectro, pode-se deduzir os principais 

grupos funcionais presentes na estrutura do antibiótico. Os picos em 3475 cm-1, 3373 cm-1 e 

3268 cm-1 são devidos ao grupamento amina primária presente na Sulfanilamida. As absorções 

em 1628 cm-1 e 1593 cm-1 são atribuídas a vibração do esqueleto carbônico do anel benzênico, 

e em 1313 cm-1 e 1144 cm-1 ocorrem bandas características do grupamento sulfonil 
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(CHANDRAN et al., 2011; MA et al., 2015). As bandas que estão compreendidas entre 1215 – 

1175, 1125 – 1080, e 860 – 810 cm-1 são devidas às vibrações de deformação planar e 

extraplanar de átomos de hidrogênio adjacentes de anéis benzênicos para-substituídos. A banda 

responsável pelo estiramento S – N da sulfonamida surge entre 940 e 890 cm-1. O estiramento 

da ligação C – S é observado em torno de 800 cm-1 (GANESH et al., 2016). 

Com base nas técnicas utilizadas no presente estudo, que se complementam entre si, 

pode-se confirmar tratar-se dos seguintes materiais: Gelatina, Bentonita, Sulfanilamida e 

Glicerol, sendo atestadas também a qualidade e a pureza de todos eles.  
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5.2 DELINEAMENTO EXPERIMENTAL 

 

 Nesta seção será apresentado o tipo de planejamento experimental utilizado no trabalho, 

bem como os resultados obtidos atrelados ao modelo.  

 

5.2.1 Delineamento experimental de Box-Behnken (DBB) 

 

Os delineamentos experimentais do tipo Box-Behnken são uma classe de planejamentos 

experimentais de três níveis, propostos por Box e Behnken na década de 1960. Esses 

delineamentos baseiam-se em combinações particulares de um experimento fatorial do tipo 3k 

(MEDEIROS, 2019). 

O uso do delineamento de Box-Behnken é popular em pesquisas industriais devido ser 

um delineamento com menos experimentos que os análogos Delineamento Rotacional 

Composto Central, requerendo apenas três níveis para cada fator, o que gera menos 

experimentos. Outra vantagem do DBB é que esse tipo de plano experimental não possui 

condições de teste localizadas nas regiões de extremo, ou seja, aquela região em que todos os 

fatores estão em seus pontos máximos ou mínimos, figurando como alternativas para a 

realização de experimentos em que a operação em condições extremas é muito custosa, perigosa 

ou de difícil controle (KHURI; MUKHOPADHYAY, 2010; MEDEIROS, 2019). 

No presente estudo, a influência de três fatores independentes (concentrações de 

Gelatina, glicerol e Bentonita) foi analisada sobre as respostas: capacidade de absorção de água, 

solubilidade dos filmes e conteúdo de umidade. A Tabela 3 sumariza as respostas obtidas para 

os parâmetros em estudo.  
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Tabela 3 - Respostas para teor de Umidade, capacidade de absorção de água e solubilidade dos filmes 

elaborados com gelatina, glicerol e bentonita. 

Série 
Resposta experimental 

U (%)  Ab (%) S (%) 

1 83,32 92,94 85,94 

2 33,77 178,89 63,02 

3 91,01 126,75 94,19 

4 66,33 107,03 79,27 

5 84,97 151,91 90,50 

6 53,66 145,92 75,92 

7 86,88 80,29 89,75 

8 51,55 111,22 73,12 

9 50,96 155,19 73,66 

10 80,75 156,69 85,18 

11 49,68 150,48 73,43 

12 78,43 97,98 84,01 

13 71,20 139,23 80,82 

14 76,85 114,24 82,11 

15 69,21 102,87 82,95 

Min. 33,77 80,29 63,02 

Max. 91,01 178,89 94,19 

Média das séries 67,84 127,44 80,92 

U, conteúdo de umidade (n=3); Ab, capacidade de absorção de água (aumento de peso) (n=3); S, solubilidade 

(n=2). 
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5.2.2 Modelo de regressão e superfície de resposta para o conteúdo de umidade (U) 

 

O conteúdo de umidade constitui parâmetro importante no desenvolvimento de filmes 

porque afeta propriedades mecânicas e de barreira, além das propriedades térmicas, exercendo 

grande influência na aplicação do material (AGUIRRE-LOREDO et al., 2016). Os 

experimentos conduzidos, revelaram uma variação de umidade entre 33,77% a 91,01% (Tabela 

3).  

O processamento adicional dos dados conduziu ao desenvolvimento de um modelo 

matemático linear que descreve de forma eficiente a relação entre as variáveis independentes e 

o conteúdo de umidade (U), dada pela equação: 

 

U (%) = 68,58 – 17,61 Gelatina + 12,35 Glicerol + 6,22 Gelatina*Glicerol 

 

A análise de variância evidenciou, por meio do Teste F, que o modelo foi significante, 

com p-valor < 0,1, conforme Tabela 4 que explicita a estatística envolvida na ANOVA do 

modelo proposto. A equação para o modelo explica 95,38% (R2) das variações das respostas 

obtidas. Além disso, uma pequena diferença entre R2 e o R2 ajustado indica que não há inclusão 

de termos desnecessários no modelo (BAJIĆ et al., 2020). 

 

Tabela 4 - Resumo da estatística ANOVA para o conteúdo de umidade. 

 Fonte SQa GLa QMa F-Valor p-Valor R² R²ajust
b 

U 

Modelo 3854,7 3 1284,9 75,7 <0,0001 0,9538 0,9412 

Falta de 

ajuste 
155,23 9 17,25 1,10 0,564   

Erro 

puro 
31,44 2 15,72 * *   

Total 4041,34 14      

U: conteúdo de umidade (%);a SQ, soma dos quadrados; GL, graus de liberdade; QM, quadrado médio; R²ajust, R² 

ajustado. 

 

O efeito das três variáveis independentes no conteúdo de umidade dos filmes pode ser 

visto no gráfico de Pareto apresentado na Figura 14. O gráfico de Pareto explicita os efeitos 
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estimados padronizados gerados a partir do modelo completo. Por meio da análise do gráfico, 

verifica-se a influência apenas dos efeitos da concentração de Gelatina, Glicerol e da interação 

Gelatina-Glicerol, corroborando a equação linear que descreve o modelo.  

 

Figura 14 - Gráfico de Pareto de efeitos padronizados mostrando o impacto das variáveis independentes sobre o 

conteúdo de umidade. 

 

Legenda: A: Gelatina; B: Glicerol; C: Bentonita; AB: Interação Gelatina-Glicerol; BB: Interação Glicerol-Glicerol 

 

Como pode ser observado a partir da equação de regressão do modelo, o conteúdo de 

umidade (U) sofre influência por efeitos lineares (Gelatina e glicerol) e um pequeno efeito de 

interação Gelatina*Glicerol das variáveis. O efeito de interação significa que alterações em uma 

combinação de variáveis do processo agem sinergicamente na resposta experimental (ZHAO et 

al., 2018). Ainda de acordo com a equação, pode-se observar a influência antagônica da variável 

gelatina no conteúdo de umidade, isto é, aumentando-se a quantidade de Gelatina, diminui-se 

o teor de umidade. O oposto é observado para o glicerol, ou seja, quanto maior a quantidade de 

glicerol adicionada ao sistema maior será o conteúdo de umidade. O mesmo vale para a 

interação de glicerol com gelatina, entretanto, em menor magnitude.  

O gráfico correspondente à superfície de resposta para o conteúdo de umidade está 

explicitado na Figura 15, onde o comportamento linear observado na equação proposta pode 

ser confirmado. A superfície de resposta retrata a relação entre as variáveis glicerol e Gelatina 

sobre a umidade do filme gerado. Pela análise da superfície, pode-se inferir que o conteúdo de 

umidade é máximo em valores elevados de glicerol combinados a menores valores de Gelatina. 
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O contrário, isto é, menores valores de umidade, são obtidos com a diminuição do teor de 

glicerol e aumento no de Gelatina.  

 

Figura 15 - Gráfico de superfície de resposta apresentando os efeitos das variáveis independentes sobre o 

conteúdo de umidade 

 

 

Em um estudo que também avaliou o efeito da quantidade de glicerol na umidade de 

biopolímeros à base de quitosana, observou-se comportamento similar ao encontrado no 

presente trabalho: o aumento da concentração do glicerol proporcionou aumento no teor de 

umidade (BAJIĆ et al., 2020).  

Uma possível explicação para o aumento de umidade com o aumento da concentração 

de glicerol pode ser obtida pela análise da estrutura da molécula do plastificante, que contém 

três hidroxilas por molécula (-OH), promovendo a ação higroscópica desse componente 

(THAKUR et al., 2017).  

Além disso, a molécula de glicerol pode estabelecer ligações com cadeias adjacentes de 

Gelatina, causando mudanças na conformação espacial da matriz tridimensional do filme, 

expondo sítios de ligações de hidrogênio disponíveis para interação água/polímero, retendo 

umidade no filme (BAJIĆ et al., 2020). O conteúdo de umidade em qualquer tipo de filme 

também está diretamente relacionado com a porosidade e os grupos hidrofílicos presentes na 

estrutura, sendo ambos, Gelatina e glicerol, dotados de grupos hidrofílicos, como hidroxilas (-

OH) e aminas (-NH2), com vasta capacidade para absorção de água (PATEL et al., 2018). 

Por fim, os filmes de gelatina confeccionados com glicerol são sensíveis à umidade e 

mais “esticáveis” do que os confeccionados com sorbitol. O glicerol é frequentemente citado 

como um bom plastificante para materiais baseados em proteína, devido a sua habilidade de 
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reduzir ligações de hidrogênio intermoleculares enquanto aumenta o espaço intermolecular 

(SUDERMAN; ISA; SARBON, 2018). 

Acerca da influência do teor de Gelatina na umidade dos filmes compósitos, Luo et al., 

(2022) apontam que formulações complexas de filmes baseados em gelatina, apresentam 

menores percentuais de umidade, devido à modificação da matriz polimérica com o aumento 

de ligações cruzadas, e provável formação de camadas mais densas. 

No presente estudo, apenas o aumento da quantidade de gelatina promoveu redução do 

teor de umidade, que provavelmente pode ter ocorrido devido ao seu Bloom (força de 

gelificação), ou seja, quanto maior a concentração da gelatina com essa característica em 

formulações, menor a umidade observada no filme produzido. O controle da umidade constitui 

fator importante na aplicação almejada no presente trabalho, isto é, a utilização como cobertura 

para feridas. Portanto, a influência do teor de gelatina na umidade deve ser compreendida e 

trabalhada para a aquisição de coberturas funcionais do ponto de vista físico-químico e 

microbiológico.  

Coberturas que criam e mantêm o ambiente da ferida úmido são importantes para o 

fornecimento de condições ideais para a cicatrização. A umidade sob curativos oclusivos não 

apenas aumenta a taxa de epitelização, mas também promove a cicatrização através da própria 

umidade e da presença inicial de baixa tensão de oxigênio. 

 Os hidrocoloides, como a gelatina, produzem uma cobertura adesiva plana e oclusiva, 

formando um gel na superfície da ferida, promovendo a cicatrização úmida (JONES; GREY; 

HARDING, 2006). Além de proporcionar uma cicatrização mais rápida, o ambiente úmido da 

ferida tem inúmeros outros benefícios relevantes, pois facilita o debridamento autolítico, reduz 

a dor local, reduz a formação de cicatrizes, ativa a síntese do colágeno, facilita e promove a 

migração de queratinócitos sobre a superfície da ferida, além de promover e facilitar o pleno 

funcionamento dos nutrientes e fatores de crescimento solúveis no microambiente da ferida 

(NUUTILA; ERIKSSON, 2021). 

 Portanto, a umidade constitui parâmetro importante no gerenciamento de feridas agudas 

e crônicas, devendo ser controlada e entendida de forma que a melhor cobertura seja sintetizada 

para a aplicação requerida. 
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5.2.3 Modelo de regressão e superfície de resposta para a capacidade de absorção de água 

(Ab) 

 

A capacidade de absorção de água, também conhecida como retenção de água ou teor 

de água, é definida como a quantidade de água absorvida pelo material. É, geralmente, expressa 

em termos de porcentagem de água em relação ao peso seco das partículas (MOHAJERANI et 

al., 2020). A capacidade de absorção é uma importante propriedade no âmbito da aplicação de 

filmes como curativos, visto que uma cobertura saturada de fluido necessita ser trocada. 

Portanto, é pertinente sintetizar um curativo cuja capacidade de absorção corresponda à 

quantidade de fluido que a ferida esteja produzindo, a fim de evitar-se acúmulo de exsudato ou 

desidratação do leito do ferimento (NUUTILA; ERIKSSON, 2021). 

Os valores obtidos experimentalmente para a capacidade de absorção de água (Ab) 

variaram de 80,29% a 178,89%, com relação ao peso inicial, como pode ser visto na Tabela 3.  

A relação entre as variáveis independentes e Ab foi considerada linear do tipo interação com 

dois fatores, conforme equação: 

 

Ab (%) = 127,63 + 11,40 Gelatina – 11,13 Glicerol – 21,22 Bentonita – 26,42 

Gelatina*Glicerol 

A análise de variância evidenciou, por meio do Teste F, que o modelo foi significante, 

com p-valor < 0,1, conforme Tabela 5. A equação para o modelo explica 73,30% (R2) das 

variações das respostas obtidas. 

 

Tabela 5 - Resumo da estatística ANOVA para a capacidade de absorção. 

 Fonte SQa GLa QMa F-Valor p-Valor R² R²ajust
b 

Ab 

Modelo 8423,5 4 2105,9 6,86 0,006 0,7330 0,6262 

Falta de 

ajuste 
2460,2 8 307,5 1,01 0,587   

Erro 

puro 
608,0 2 304,0 * *   

Total 11491,7 14      

Ab: capacidade de absorção (%);a SQ, soma dos quadrados; GL, graus de liberdade; QM, quadrado médio; R²ajust, 

R² ajustado. 
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O efeito das variáveis independentes e das interações entre elas na capacidade de 

absorção dos filmes pode ser visto no gráfico de Pareto da Figura 16. A análise do gráfico 

mostra a influência da Bentonita, Glicerol, Gelatina e a interação Gelatina-Glicerol na resposta 

capacidade de absorção. No gráfico percebe-se ainda que o glicerol (B) situa-se em posição 

limítrofe para ser considerado influente na Ab, contudo, o modelo estatístico julgou necessário 

a inclusão dessa variável, além disso a remoção do glicerol poderia reduzir os graus de liberdade 

e comprometer a análise de Ab com base nas variáveis escolhidas. 

 

Figura 16 - Gráfico de Pareto de efeitos padronizados mostrando o impacto das variáveis independentes sobre a 

capacidade de absorção. 

 

Legenda: A: Gelatina; B: Glicerol; C: Bentonita; AB: Interação Gelatina-Glicerol; BB: Interação Glicerol-Glicerol 

 

O modelo linear do tipo interação com dois fatores não possui termos quadráticos, 

indicando que as interações Glicerol*Glicerol, Gelatina*Gelatina e Bentonita*Bentonita, não 

afetam a capacidade de absorção de água (BAJIĆ et al., 2020). Pela análise da equação proposta 

para o modelo, observa-se que bentonita, glicerol e a interação gelatina e glicerol reduzem a 

porcentagem de absorção de água dos filmes. Com relação a gelatina, o comportamento oposto 

é observado, isto é, aumentando-se a quantidade de gelatina aumenta-se a capacidade de 

absorção dos filmes.  

As interações supracitadas podem ser observadas nos gráficos de superfície de resposta, 

explicitados na Figura 17.  
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Figura 17 - Gráficos de superfície de resposta para a capacidade de absorção de água dos filmes. Em a) tem-se a 

interação Glicerol x Gelatina; b) interação Bentonita x Gelatina; c) interação Bentonita x Glicerol 

 

 

 

 

 

 

Na Figura 17a, evidencia-se a redução na capacidade de absorção de água devido a 

interação Gelatina*Glicerol, quando ambas as concentrações são elevadas. Hubner et al., (2020) 

observaram que a adição de glicerol causa decréscimo na absorção de água, o que pode indicar 

que o caráter higroscópico da gelatina desempenha um papel mais importante que o do glicerol. 

A adição de plastificante pode causar a reorganização da estrutura molecular do filme, 
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tornando-o menos susceptível a absorção de água (HUBNER et al., 2020). Lavorgna et al., 

(2010) constataram menor volume de água sorvido em filmes sintretizados com glicerol em 

comparação àqueles sem a adição do plastificante, atribuindo tal fato a uma maior estabilidade 

dimensional conferida pelo glicerol, por meio de ligações de hidrogênio entre o plastificante e 

a substância formadora do filme.  

Efeito semelhante pode ser observado na Figura 17c, pois ambas as variáveis observadas 

apresentam influência no decréscimo da absorção de água quando elevadas as suas 

concentrações. A ação da Bentonita no decréscimo de absorção pode ser explicado pela 

dificuldade de penetração de moléculas de água devido à alta proporção de silicatos em 

camadas, podendo ocorrer o estabelecimento de interações específicas entre argila, Gelatina e 

glicerol, em virtude de uma estruturação superficial e volumétrica diferente das cadeias 

proteicas na presença da bentonita (ALEXANDRE et al., 2016). 

 As fortes interações entre Gelatina e argilas esmectitas consomem muitos grupos 

hidrofílicos, reduzindo a absorção de água no filme correspondente, além disso, a presença de 

plaquetas de silicato impermeáveis a água ou outras estruturas com grandes proporções 

dispersas na matriz polimérica, também contribuem para obstruir e retardar a passagem de água 

ou do seu vapor através da matriz (MARTUCCI; RUSECKAITE, 2017). 

Na Figura 17b, pode-se verificar o aumento da capacidade de absorção de água com o 

aumento da quantidade de gelatina, mesmo em concentrações mais elevadas de Bentonita. Esse 

efeito pode ser explicado pelo caráter hidrofílico da Gelatina, capaz de proporcionar a formação 

de ligações de hidrogênio com as moléculas de água, aumentando a intumescência do filme 

(LUO et al., 2022; TÜRE, 2019). 

A capacidade de absorção para uma cobertura depende de vários fatores, não existindo 

um valor exato ou “correto” para tal parâmetro. Contudo, alguns autores relatam valores 

distribuídos entre 100 – 500% como uma capacidade de absorção aceitável, embora haja 

coberturas com capacidades que ultrapassam 2000% (SHOJAEE et al., 2015). 

 Sabendo-se que a absorção de água por um filme previne a desidratação excessiva e o 

acúmulo de exsudato, os valores encontrados no presente trabalho estão coerentes com as 

recomendações para aplicações de curativos.  
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5.2.4 Modelo de regressão e superfície de resposta para a solubilidade (S) dos filmes 

 

A solubilidade de um filme indica a sua integridade em um ambiente aquoso, 

constituindo parâmetro importante no desenvolvimento de coberturas à base de proteínas e 

carboidratos, matérias-primas com elevada afinidade por água (ROCHA, 2009; ROMERO-

BASTIDA et al., 2005). 

Os resultados observados de solubilidade em água variaram entre 63,02 – 94,19% para 

os filmes testados, conforme Tabela 3. A relação entre as variáveis independentes e e a 

solubilidade (S) foi considerada linear, conforme equação a seguir: 

 

S (%) = 82,171 – 8,632 Gelatina + 5,825 Glicerol – 2,329 Glicerol*Glicerol + 2,001 

Gelatina*Glicerol 

 

A análise variância evidenciou, por meio do Teste F, que o modelo foi significante, com 

p-valor < 0,1, conforme Tabela 6. 

 

Tabela 6 - Resumo da estatística ANOVA para a solubilidade. 

 Fonte SQa GLa QMa F-Valor p-Valor R² R²ajust
b 

S 

Modelo 903,73 4 225,93 122,71 <0,0001 0,9800 0,9720 

Falta de 

ajuste 
16,104 8 2,013 1,74 0,415   

Erro 

puro 
2,308 2 1,154 * *   

Total 922,14 14      

S: Solubilidade (%);a SQ, soma dos quadrados; GL, graus de liberdade; QM, quadrado médio; R²ajust, R² ajustado. 

 

A equação para o modelo explica 98% (R2) das variações das respostas obtidas. O efeito 

das variáveis independentes e das interações entre elas na solubilidade dos filmes pode ser visto 

no gráfico de Pareto, conforme Figura 18. Pela análise do gráfico, observa-se a influência 

significativa das variáveis Gelatina, Glicerol, Glicerol-Glicerol e Gelatina-Glicerol na 

solubilidade dos filmes. 

 



76 

 

Figura 18 - Gráfico de Pareto de efeitos padronizados mostrando o impacto das variáveis independentes sobre a 

solubilidade. 

 

Legenda: A: Gelatina; B: Glicerol; C: Bentonita; AB: Interação Gelatina-Glicerol; BB: Interação Glicerol-Glicerol 

 

Pela análise da equação proposta pode-se observar que a gelatina age reduzindo a 

solubilidade dos filmes, assim como a interação glicerol*glicerol. Contudo, o glicerol e a 

interação gelatina*glicerol agem aumentado a solubilidade dos filmes.  

Dependendo da aplicação prática do filme, pode ser necessária a insolubilidade em água 

para aumentar a integridade do produto ou pode ser preferida a alta solubilidade, como no 

encapsulamento de drogas, aditivos e alimentos (SLAVUTSKY et al., 2014). A relação entre 

as variáveis independentes e a solubilidade dos filmes pode ser observada no gráfico de 

superfície de resposta na Figura 19.  

 

Figura 19 - Gráfico de superfície de resposta apresentando os efeitos das variáveis independentes sobre a 

solubilidade. 
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Pela análise da superfície de resposta pode-se observar o efeito do aumento da 

concentração do glicerol na solubilidade, em concentrações mais baixas de Gelatina. Resultados 

semelhantes foram encontrados por Hidayati et al., (2021), onde o aumento da concentração de 

glicerol aumentou a solubilidade dos filmes à base de algas marinhas, carboximetilcelulose e 

glicerol. Os mesmos autores ainda argumentam que a solubilidade se eleva com o aumento da 

concentração do glicerol em virtude da natureza hidrofílica do plastificante. É esperado que a 

adição de plastificantes causem maior permeabilidade do filme, este fato pode levar a água a 

difundir-se de maneira facilitada no interior do polímero.  

Com relação à Gelatina, em altas concentrações a solubilidade dos filmes é reduzida e 

isso pode ser explicado pelo fato de ocorrer a compactação da estrutura, via interações de 

hidrogênio entre o glicerol, Gelatina e a própria argila. Türe, (2019) encontrou resultados 

semelhantes ao verificar que com o aumento da quantidade de alginato, ocorria a diminuição 

na solubilidade dos filmes compostos por Gelatina, hidroxiapatita e o próprio alginato. Isso 

ocorria devido a interação forte entre os componentes do filme, resultando em uma estrutura 

mais compacta. Em baixas concentrações, a hidrofilicidade natural da Gelatina resulta em 

filmes mais solúveis, como vastamente reportado em literatura (KAZEMI et al., 2023; 

MOHAJER; REZAEI; HOSSEINI, 2017). 

Embora a Bentonita não tenha apresentado efeito na solubilidade no presente estudo, 

possivelmente pela pequena quantidade adicionada, existem inúmeros relatos do impacto da 

adição de materiais siliciosos nas propriedades dos filmes, inclusive na solubilidade. Wu et al., 

(2023) trabalharam com filmes de Gelatina contendo diatomita e carvacrol, constatando que a 

diminuição da solubilidade dos filmes era oriunda da insolubilidade da diatomita, quando 

elevada a sua concentração. De forma semelhante, Dai et al., (2022) encontraram valores muito 

menores de solubilidade em filmes contendo Gelatina e Montmorilonita em comparação aos 

que somente continham Gelatina, justificando tal comportamento pela formação de cadeias na 

estrutura polimérica, dificultando a entrada e a difusão de água. Por fim, Echeverría et al., 

(2016) relataram diminuição da solubilidade de filmes proteicos contendo óleo essencial de 

cravo com a adição de Montmorilonita. 
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5.3 OTIMIZAÇÃO SIMULTÂNEA E VALIDAÇÃO DO MODELO 

 

 A otimização simultânea é uma ferramenta que permite adequar as variáveis para 

cumprir um determinado objetivo que, neste caso, foi a melhora de propriedades relacionadas 

à síntese de um curativo. 

 

5.3.1 Determinação da composição otimizada dos filmes 

 

A otimização foi realizada nas variáveis independentes, objetivando-se a obtenção dos 

níveis ótimos dentro das condições experimentais efetuadas no presente trabalho. Vale salientar 

que a otimização simultânea das variáveis que regem propriedades importantes dos filmes nem 

sempre é uma tarefa fácil, pois implica um compromisso entre diferentes atributos do material 

final, sendo por vezes guiado por decisões subjetivas, por tais atributos não estarem bem 

definidos em literatura ou até mesmo alguma limitação encontrada na realização dos 

experimentos (BAJIĆ et al., 2020).  

Contudo, todas as decisões tomadas na síntese dos filmes foram pensadas para a 

aplicação do material final como uma cobertura para feridas, sendo considerada a manutenção 

do ambiente úmido do ferimento como fator determinante, resultando em melhores e mais 

rápidos processos de cicatrização. 

Além disso, outro fator que deve ser levado em consideração é o tempo de uso da 

cobertura, fator estritamente ligado à capacidade de absorção e a integridade do filme. Portanto, 

a composição final buscada pelo processo de otimização foi realizada com o intuito de obter-se 

um material que atendesse a essas premissas, com razoável umidade de partida, elevada 

capacidade de absorção de fluidos e média solubilidade. 

À luz dos dados disponíveis, a umidade foi escolhida com um valor alvo de 33%, a 

solubilidade em 60% e a capacidade de absorção no valor máximo permitido pelo modelo, 

conforme sumarizado na Tabela 7.  

 

Tabela 7: Parâmetros utilizados para otimização das respostas. 

Resposta Meta Inferior Alvo Superior Peso Importância 

Umidade (%) Alvo 29,70 33,00 91,01 1 1 

Solubilidade (%) Alvo 54,00 60,00 94,19 1 1 

Cap. Absorção (%) Máximo 80,29 178,89  1 1 
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Para atender a estes parâmetros, a composição ideal em termos de valores reais para os 

filmes foi: 14,88 % de Gelatina (m/v), 15 % de glicerol (v/v) e 2,5 % de Bentonita (m/m; 

calculado pela massa de gelatina), conforme solução gerada pelo modelo, explicitada na Tabela 

8. 

 

Tabela 8 - Solução do modelo para a otimização dos parâmetros. 

Solução Gelatina Glicerol Bentonita 

Umidade 

(%) 

Ajuste 

Solubilidade 

(%) 

Ajuste 

Cap. Abs 

(%) 

Ajuste 

Desirability 

composta 

1 0,97 -1 -1 33 63,65 196,9 0,96 

 

5.3.2 Validação do modelo 

 

A validação do modelo foi realizada por comparação dos valores previstos pelo modelo 

com aqueles obtidos experimentalmente nas condições otimizadas. Os resultados para a 

comparação dos valores obtidos com os valores previstos são mostrados na Tabela 9, abaixo. 

O erro residual situou-se entre 1,87% e 27,00%, estando coerente com a acurácia de outros 

modelos gerados para sistemas de filmes poliméricos (SABERI et al., 2016; THAKUR et al., 

2017). 

O intervalo de predição diz respeito a uma única observação obtida com o conjunto de 

variáveis utilizadas, enquanto que o intervalo de confiança apoia-se mais em parâmetros 

populacionais, como a média e a mediana de um conjunto de dados (FORTHOFER; LEE; 

HERNANDEZ, 2007). O intervalo de predição ajuda a avaliar a significância prática dos 

resultados, sendo um parâmetro mais importante nesta etapa da pesquisa  
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Tabela 9 - Respostas preditas e experimentais dos filmes preparados na composição otimizada. 

Respostaa 
Valores 

preditosb 

Valores 

experimentais (n = 

3)c 

Intervalo de 

predição 

(90%)d 

Erro residual 

absoluto (%)e 

Conteúdo de 

umidade 
33,00 41,25 ± 5,32 (23,80; 42,20) 20,01 

Solubilidade 63,65 64,86 ± 0,97 (60,53; 66,77) 1,87 

Capacidade de 

absorção 
196,8 154,95 ± 2,12 (155,8; 237,9) 27,00 

 

a Conteúdo de umidade (%); Solubilidade (%); Capacidade de absorção (%). b Valores preditos obtidos das equações do modelo. 
c Valores experimentais obtidos dos filmes de gelatina contendo bentonita e glicerol nas condições otimizadas. d Intervalo que 

provavelmente contém uma única resposta futura para uma combinação especificada de configurações de variáveis. e Erro 

residual absoluto (%) = [(valor experimental – valor predito) / valor experimental] *100 
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5.4 SÍNTESE DOS FILMES NA COMPOSIÇÃO OTIMIZADA CONTENDO 

ANTIBIÓTICO 

 

Esta seção contempla a inserção do antibiótico na estrutura da Bentonita, por meio de 

troca catiônica e em diferentes pHs, além de caracterizações necessárias para a quantificação 

da Sulfanilamida.  

 

5.4.1 Inserção de Sulfanilamida na estrutura da Bentonita por troca catiônica 

 

A estrutura da Bentonita antes da intercalação com o antibiótico e após intercalação em 

diferentes pHs foi avaliada por difração de raios – X (DRX). A posição dos principais picos de 

reflexão foram utilizadas para esta avaliação, e as mudanças no espaço interlamelar da argila, 

com e sem antibiótico, foram estimadas com base no deslocamento das reflexões basais após a 

modificação da argila (RAPACZ-KMITA et al., 2017). 

Para intercalação, foi utilizada sulfanilamida em dois valores de pH, pH = 4 e pH = 7. 

A sulfanilamida é um antibiótico de origem sintética, tendo como nome oficial 4-

aminobenzenosulfonamida, possuindo em sua estrutura química os grupamentos amina e 

sulfonamida, conforme Figura 20. 

 

Figura 20 - Estrutura química do antibiótico Sulfanilamida. 

 

Fonte: Ovung; Bhattacharyya,( 2021) 

 

As sulfonamidas, grupo que inclui a sulfanilamida, são caracterizadas por dois valores 

de pKa que indicam, respectivamente, a protonação do grupamento amina em pH = 2 a 3, e a 

desprotonação do grupo sulfonamida em pH = 5 a 11 (THIELE-BRUHN, 2003). Portanto, em 

soluções com pH < pKa1, as sulfas são carregadas positivamente, em pH > pKa2, são carregadas 

negativamente. No presente trabalho, duas condições de troca catiônica foram testadas: pH = 4 

e pH = 7. A escolha do pH = 4 e pH= 7 baseou-se em estudos prévios, onde maiores quantidades 

de Sulfanilamida foram adsorvidas em faixas de pH variando de 4-8. 
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Nessa faixa de pH, há prevalência da adsorção por interações do tipo ligações de 

hidrogênio, por meio do grupamento amino, interações eletrostáticas do tipo íon-dipolo dos 

grupos funcionais protonados ou desprotonados com o material, assim como interações das 

espécies neutras com as cargas presentes na superfície da argila (MASSARIOL, 2019). O valor 

de pH está associado a ionização da molécula de Sulfanilamida, portanto, constitui fator crucial 

na interação com os argilominerais da Bentonita.  

A Figura 21 fornece informações acerca da distribuição de cargas presentes na molécula 

de Sulfanilamida de acordo com o pH em que ela se encontra, variando desde a forma protonada 

até a forma desprotonada, passando pela neutra.   

 

Figura 21 - Distribuição da estrutura da sulfanilamida em função do pH. 

 

Fonte: Chemaxon 

 

No pH = 4, tem-se 98,19% das moléculas na forma neutra e 1,81% na forma protonada. 

Em pH = 7, 99,99% das moléculas estão neutras, enquanto que 0,01% estão na forma 

desprotonada.  

Os padrões de DRX da Bentonita e da Bentonita intercalada com Sulfanilamida estão 

ilustrados na Figura 22. O difratograma de raios-X do material de partida, apresentou a sua 

reflexão primária em torno de 6,38° 2θ, que corresponde a um espaçamento basal d(001) de 13,87 

Å ou 1,387 nm. Para o material trocado em pH = 4, ocorreu deslocamento da reflexão para o 

valor de 5,72° 2θ, correspondendo a um espaçamento basal d(001) de 15,45 Å (1,545 nm). De 

forma análoga, para a argila intercalada com sulfanilamida em pH = 7 ocorreu deslocamento 

para valores menores de 2θ, sendo o valor encontrado de 5,67° 2θ e o correspondente 

espaçamento basal de 15,58 Å (1,558 nm). 
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Figura 22 - Difratogramas de raios - X da bentonita e da bentonita contendo sulfanilamida em diferentes pHs. 

 

 

O deslocamento mais pronunciado das reflexões dos materiais intercalados em valores 

diferentes de pH pode ser resultado da introdução do antibiótico sulfanilamida no espaço 

interlamelar da Bentonita, fato sustentado pelo aumento do espaçamento basal após a reação de 

intercalação com o antibiótico. Como a espessura de uma folha de montmorilonita é de 0,96 

nm, a altura do espaço entre camadas da Bentonita contendo a Sulfanilamida pode ser estimada 

em aproximadamente 0,59 nm (1,55 nm – 0,96 nm) (KEVADIYA et al., 2012a). 

Contudo, os difratogramas para os materiais trocados com Sulfanilamida apresentaram 

reflexões significativamente mais intensas que o material de partida. Tal fato pode indicar um 

maior ordenamento da estrutura do material, causado pela troca catiônica, e maior restauração 

da densidade de carga durante a inserção do antibiótico (KEVADIYA et al., 2014). As 

observações apontadas foram análogas às realizadas em outros estudos (JOSHI; KEVADIYA; 

BAJAJ, 2010; KEVADIYA et al., 2012b).  

Na estrutura da Montmorilonita, os átomos inseridos em camadas únicas estão 

fortemente ligados entre si, mas as camadas adjacentes são empilhadas por forças dipolares 

fracas ou interações de Van der Walls, levando à intercalação de água ou moléculas orgânicas 

polares, fazendo com que a rede cristalina se expanda na direção c. A imperfeição da rede 

cristalina e a substituição isomórfica de cátions (alcalinos e alcalinos terrosos) no espaço 



84 

 

interlamelar propiciam o surgimento de alguma carga residual, que não é uniformemente 

distribuída em relação à região intercamada. Como resultado, a interestratificação ocorre com 

camadas de silicato desigualmente espaçadas devido a diferentes graus de hidratação. 

Consequentemente, algumas das camadas de silicato estão fortemente ligadas umas às outras e 

não permitem que as moléculas de antibiótico penetrem na camada de Montmorilonita. Por 

outro lado, as camadas de silicato que estão fracamente ligadas umas às outras, permitem que 

moléculas entrem nas camadas da argila (JOSHI et al., 2012). 

 

5.4.2 Análise química estrutural da Bentonita contendo Sulfanilamida 

 

Na Figura 23, estão apresentados os espectros de infravermelho para a bentonita, 

bentonita intercalada com sulfanilamida em pH = 4 e sulfanilamida pura. Para o caso do sistema 

híbrido da argila contendo antibiótico, o espectro de infravermelho confirma as bandas 

características de ambos, bentonita e sulfanilamida. No Quadro 1, estão apresentadas algumas 

estruturas e seus respectivos números de onda, com o intuito de corroborar as informações 

contidas na Figura 19.  

 

Figura 23 - Espectro de infravermelho da Bentonita, Bentonita-Sulfanilamida e Sulfanilamida pura. 

 

Bent-Sulf.: Bentonita trocada com Sulfanilamida 
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Quadro 1 - Grupos funcionais e seus respectivos números de onda. 

Número de onda (cm-1) 

1043 – 746 cm-1 1628 – 1144 cm-1 1313 e 1144 cm-1 3500 – 3325 cm-1 

Estiramento S – N; C - S 

Vibrações 

 

 

Aminas primárias 

Fonte: autor. 

 

Pela análise do gráfico, bandas características da Sulfanilamida estão visíveis no 

espectro da Bentonita, como destacado acima. Na zona destacada que compreende os 

comprimentos de onda 1043 – 746 cm-1, estão presentes estiramentos S – N da sulfonamida, 

além do estiramento C – S. Nas demais zonas abaixo de 2000 cm-1, estão presentes vibrações 

do esqueleto carbônico do anel benzênico (1628 e 1593 cm-1), bandas características do grupo 

Sulfonil (1313 cm-1 e 1144 cm-1), além de inúmeras bandas referentes às vibrações de 

deformações planares e extraplanares de átomos de hidrogênio adjacentes de anéis benzênicos. 

A zona compreendida entre 3500 – 3325 cm-1 são atribuídas ao grupamento amina primária 

presente na Sulfanilamida (CHANDRAN et al., 2011; GANESH et al., 2016).  

Portanto, a intercalação da Sulfanilamida na estrutura da argila fica evidenciada pela 

diferença nos espectros de infravermelho, com o espectro do material híbrido revelando 

similaridades entre os espectros dos materiais de partida, tanto da Bentonita como do 

antibiótico. O surgimento de bandas características do antibiótico, ou seja, que só ocorrem em 

virtude da sua estrutura única, pode, eventualmente, confirmar a interação dele com a argila em 

estudo. Inúmeros casos semelhantes são reportados na literatura, mesmo com drogas e suportes 

diferentes do utilizado na presente pesquisa (AMBROGI et al., 2017; FAJARDO et al., 2013; 

MA et al., 2015; RAPACZ-KMITA et al., 2017; SHAO et al., 2017). 

Vale ressaltar que deslocamentos de bandas ou até mesmo o desaparecimento de 

algumas delas são previstos e podem ocorrer, não invalidando o processo de inserção do 

antibiótico na estrutura da argila. Tais eventos podem derivar da temperatura de intercalação e 

do deslocamento de moléculas de água no espaço interlamelar do material, também podem se 

originar da interação do molécula de Sulfanilamida com a argila (RAPACZ-KMITA et al., 

2017). 
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5.4.3 Análise termogravimétrica da Bentonita contendo Sulfanilamida  

 

O termograma da Bentonita contendo Sulfanilamida em pH= 4 é mostrado na Figura 

24. Na figura, são apresentados, em conjunto, o termograma da Bentonita com e sem 

antibiótico, e suas respectivas DTGs. Percebe-se, de forma qualitativa, a diferença nítida entre 

as curvas, indicando a possível presença do antibiótico na estrutura da argila, reforçando as 

hipóteses levantadas nas outras caracterizações (DRX e FTIR).  

 

Figura 24 - Curva termogravimétrica e sua derivada da argila Bentonita e da argila Bentonita contendo 

Sulfanilamida em pH = 4. 

 

 

Com relação aos eventos de perda de massa, nota-se que os dois eventos referentes à 

Bentonita são mantidos. O primeiro, em torno de 100 °C, está relacionado a perda de moléculas 

de água, e o segundo, iniciando-se após os 100 °C e extendendo-se até próximo de 700 °C, diz 

respeito a desidroxilação da argila. Para o antibiótico, o primeiro evento, próximo aos 100 °C, 

continua sendo referente à perda de água na argila, contudo, os eventos compreendidos entre 

300°C – 400°C referem-se à degradação térmica da Sulfanilamida fisicamente adsorvida, e 

entre 400°C e 700°C, ocorre tanto a degradação do antibiótico intercalado como a 

desidroxilação das lamelas da argila (AMBROGI et al., 2017). Os eventos de perda 

compreendidos entre 300 °C – 400 °C, podem ser observados em outros trabalhos utilizando 
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sulfonamidas, reforçando a tese da presença desse composto na estrutura da Bentonita 

(KHATTAB; HASSAN; AMER, 1981). 

De forma análoga, o termograma da Bentonita contendo Sulfanilamida em pH= 7 

apresentou semelhanças com o explicitado anteriormente, conforme Figura 25. Os eventos de 

perda de massa são idênticos e ocorrem nas mesmas faixas de temperatura. Portanto, fica 

evidenciada a presença da Sulfanilamida na estrutura da Bentonita em ambos os pHs, restando 

diferenciar se houve mudanças significativas na quantidade de antibiótico inserida em virtude 

da mudança de pH.  

 

Figura 25 - Curva termogravimétrica e sua derivada da argila bentonita e da argila bentonita contendo 

sulfanilamida em pH = 7. 

 

 

Na Tabela 10, estão apresentados os resíduos médios, as perdas de massa médias e a 

quantidade de antibiótico para as amostras contendo sulfanilamida em pH= 4 e pH= 7. O 
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Tabela 10 - Quantificação do antibiótico Sulfanilamida adsorvido na argila por meio de termogravimetria. 

Quantificação de Sulfanilamida 

Amostra Resíduo (%) Perda de massa (%) Sulfanilamida (%) 

Bentonita 86,08 ± 0,86 13,92 ± 0,86 - 

Bent._Sulf. pH 4 82,02 ± 0,57 17,98 ± 0,57 4,06 ± 1,44a 

Bent._Sulf. pH 7 81,26 ± 0,02 18,74 ± 0,02 4,82 ± 0,83a 

Médias seguidas por letras distintas na mesma coluna apresentam diferença significativa, pelo teste de Tukey, com 5% de 

probabilidade (p < 0,05). A quantificação foi realizada em triplicata (n=3). 

 

Pelos valores encontrados para a quantidade de Sulfanilamida, infere-se que não houve 

diferença estatística significativa com a alteração do pH na inserção do antibiótico na estrutura 

do material em estudo.  

A quantidade de Sulfanilamida encontrada para a Bentonita nos valores de pH 

trabalhados (4 e 7), ficou em torno de 4%, o que significa que a cada 100 mg do material 4 mg 

correspondem ao antibiótico. 

Com relação a quantidade de sulfanilamida ser ou não adequada para inibição de 

microorganismos, alguns testes são necessários para o esclarecimento. No presente trabalho, a 

metodologia de disco difusão foi adotada para avaliação da inibição bacteriana, sendo uma das 

mais utilizadas na área biomédica. 

Na literatura, os valores encontrados em trabalhos análogos ao aqui apresentado relatam 

valores diversos, não havendo um parâmetro adotado como correto ou fixo. Sun et al., (2020), 

trabalhando com fibras de alginato contendo Sulfanilamida, relatam quantidades em torno de 

14,2 mg/g de fibra. Ma et al., (2015), utilizaram fibras de alginato contendo Sulfanilamida como 

material antibacteriano, variando as quantidades de antibiótico de 1% a 10%, obtendo fibras 

com 9,1 mg/g até 18,4 mg/g. Ambrogi et al., (2017), utilizaram filmes compósitos à base de 

Montmorilonita-quitosana-clorexidina como coberturas para feridas, obtendo, por meio de 

análise termogravimétrica, valores próximos a 30% de antibiótico.  
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5.5 FILMES COMPÓSITOS ANTIMICROBIANOS À BASE DE GELATINA 

 

 Nesta seção, os filmes na composição otimizada contendo o antibiótico serão 

caracterizados e testados in vitro frente a microrganismos de interesse em saúde pública e 

relacioandos a feridas.  

 

5.5.1 Filmes de Gelatina com Bentonita e Sulfanilamida 

 

A última etapa do trabalho contemplou a síntese de filmes compósitos contendo a argila 

e o antibiótico em estudo. Como citado anteriormente em outros tópicos, a mudança do pH de 

inserção do antibiótico não acarretou em mudanças na quantidade incorporada à argila. 

Contudo, neste tópico, serão abordadas características importantes na tecnologia de filmes, que 

podem ser afetadas ou não pela presença do antibiótico e pela quantidade incorporada.  

 

5.5.2 Análise química estrutural dos filmes de Gelatina com Bentonita e Sulfanilamida 

 

Os espectros de infravermelho para os filmes compósitos e para os componentes 

individuais são mostrados na Figura 26.  
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Figura 26 - Espectros de infravermelho dos filmes compósitos e de seus componentes individuais. 

 

Bent-Sulf: Bentonita trocada com Sulfanilamida; GGB: Filme de gelatina contendo glicerol e Bentonita; GGBS: Filme de 

gelatina contendo glicerol, Bentonita e Sulfanilamida. 

 

Pela observação dos espectros, é notória a sobreposição e o deslocamento de bandas dos 

materiais compósitos em relação aos componentes individuais, sobretudo comparando-se o 

espectro do glicerol (plastificante) com os filmes de Gelatina que o levam em sua composição.  

Provavelmente, a semelhança entre tais espectros ocorra em virtude da quantidade de 

glicerol utilizada na síntese dos filmes. Além disso, o plastificante e o biopolímero apresentam 

afinidade química, o que acaba dificultando o discernimento entre ambos.  

As bandas posicionadas entre 3500 a 3000 cm-1 nos espectros dos filmes, são 

características tanto da Gelatina como do glicerol, e correspondem ao alongamento das ligações 

N – H dos grupamentos amina e também dos grupos -OH. As bandas observadas entre 2930 e 

2870 cm-1 estão relacionadas ao estiramento C – H, também presente em ambos, Gelatina e 

glicerol. Por fim, outra banda que se superpõe ocorre em torno de 1030 cm-1, correspondendo 

ao estiramento da ligação C – O (HUBNER et al., 2020).  

Portanto, os resultados obtidos por meio da espectroscopia na região do infravermelho 

indicam que a Gelatina possui boa interação com a Bentonita e o antibiótico, e que tais 

interações podem, provavelmente, ser do tipo ligações de hidrogênio entre os grupamentos C-
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H e Si-O-Si (KEVADIYA et al., 2014). O indicativo de interação também fica claro pela 

observação da boa dispersão da argila na matriz do biopolímero.  

 

5.5.3 Análise termogravimétrica dos filmes de Gelatina com Bentonita e Sulfanilamida  

 

A análise termogravimétrica dos filmes contendo gelatina, glicerol, Bentonita e 

Sulfanilamida, aqui chamados de GGB - pH - 4 e GGB - pH -7, foi realizada com o intuito de 

se investigar a estabilidade térmica do material compósito. Pela análise dos termogramas, 

apresentados na Figura 27, pode-se perceber que não houve diferença significativa entre ambos 

os materiais, até porque eles não diferem na composição, exceto pelo pH de inserção da 

Sulfanilamida na argila.  

 

Figura 27 - Termograma dos filmes compósitos contendo antibiótico em diferentes pHs. 

 

GGB_pH4: Filme de gelatina, glicerol, Bentonita e Sulfanilamida trocada em pH = 4; GGB_pH7: Filme de gelatina, glicerol, 

Bentonita e Sulfanilamida trocada em pH = 7. 

 

Os filmes foram estáveis até aproximadamente 242 °C e revelaram comportamento de 

decomposição em seis etapas. A perda de massa inicial, até 200 °C, refere-se quase que 

completamente a água adsorvida. Acima de 242 °C, há perda moderada de massa. A completa 

degradação térmica da Gelatina ocorre entre 500 °C – 600 °C, devido a desintegração das 

ligações das amidas entre as cadeias polipeptídicas da Gelatina e das ligações de hidrogênio 

formadas com o complexo Sulfanilamida-Bentonita (KEVADIYA et al., 2014). As demais 

regiões de perda seguiram o padrão previsto dos termogramas apresentados anteriormente, 

sobretudo no que se refere à Bentonita.  
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5.5.4 Conteúdo de umidade e solubilidade dos filmes de Gelatina com Bentonita e 

Sulfanilamida 

 

Os filmes sintetizados e testados seguiram o protocolo otimizado, definido de acordo 

com a metodologia de superfície de resposta. Nesse sentido, busca-se definir se o antibiótico 

influenciou, de maneira positiva ou negativa, alguma propriedade em estudo.  

Na Tabela 11, estão apresentados os resultados obtidos para conteúdo de umidade e 

solubilidade dos filmes compósitos contendo antibiótico (pH= 4 e 7).  

 

Tabela 11 - Conteúdo de umidade e solubilidade dos filmes contendo Sulfanilamida em diferentes pHs. 

Filmes Conteúdo de umidade (%) Solubilidade (%) 

GGB - pH4 37,58 ± 3,43a 65,53 ± 0,40a 

GGB - pH7 34,66 ± 2,43a 65,75 ± 0,58a 

GGB - Branco 41,25 ± 5,32a 64,86 ± 0,97a 

Médias seguidas por letras distintas na mesma coluna apresentam diferenças significativas, pelo teste de Tukey, com 5% de 

probabilidade (p < 0,05). GGB – pH4: Filme de gelatina/glicerol/Bentonita trocada em pH = 4; GGB – pH7: Filme de 

gelatina/glicerol/Bentonita trocada em pH = 7; GGB – Branco: Filme de gelatina/glicerol/Bentonita. Para todas as análises n=3. 

 

O fator pH de inserção do antibiótico não resultou em diferenças significativas nas 

propriedades testadas (p > 0,05). Tais fatos podem estar relacionados a quantidade de 

antibiótico na estrutura do filme ou pouca influência do antibiótico nas propriedades em estudo.  

Do ponto de vista técnico, o conteúdo de umidade constitui fator importante na redução 

da formação de cicatrizes, ao mesmo tempo em que facilita a epitelização e a migração celular 

para o leito da ferida (KOEHLER; BRANDL; GOEPFERICH, 2018). Além disso, em alguns 

tipos de feridas são requeridas coberturas bioativas, ou seja, que liberem alguma substância 

adicionada, como um antibiótico, sendo a solubilidade um fator interessante a ser controlado e 

estudado (BOATENG; CATANZANO, 2015). 

A escolha dos valores para a umidade e solubilidade não são orientados única e 

exclusivamente pela literatura, visto que não existem normas predeterminados para essas 

propriedades. Então, além de critérios subjetivos para a escolha de tais valores, o mais adequado 

seria conduzir testes in vivo e/ou in vitro para o ajuste desses parâmetros.  
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5.5.5 Capacidade de absorção de água dos filmes de Gelatina com Bentonita e 

Sulfanilamida  

 

Na Tabela 12 são mostrados os resultados para a capacidade de absorção de água como 

função do tempo para os filmes GGB-pH4, GGB-pH7 e GGB - Branco.  

 

Tabela 12 - Capacidade de absorção dos filmes contendo Sulfanilamida. 

Filmes 
Capacidade de absorção (%) 

1 min 30 min 60 min  

GGB - Branco 58,26 ± 4,46aA 141,31 ± 17,29bB 154,95 ± 2,12bB 

GGB - pH4 36,94 ± 4,54aA 149,03 ± 30,97bB 243,80 ± 14,80cB 

GGB - pH7 37,22 ± 14,62aA 147,68 ± 1,74bB 212,59 ± 7,68cB 

Médias seguidas por letras distintas na mesma coluna apresentam diferenças significativas, pelo teste de Tukey, com 5% de 

probabilidade (p < 0,05). Médias seguidas por letras maiúsculas distintas na mesma linha apresentam diferenças significativas, 

pelo teste de Tukey, com 5% de probabilidade (p < 0,05). GGB – pH4: Filme de gelatina/glicerol/Bentonita e Sulfanilamida 

trocada em pH = 4; GGB – pH7: Filme de gelatina/glicerol/Bentonita e Sulfanilamida trocada em pH = 7; GGB – Branco: 

Filme de gelatina/glicerol/Bentonita. A análise foi feita em duplicata (n=2). 

 

Fica evidente, pela análise dos valores obtidos, a tendência de aumento da absorção no 

decorrer do tempo em todos os filmes. 

No tempo máximo de 60 minutos, os filmes contendo Sulfanilamida apresentaram maior 

capacidade de absorção. Uma possível explicação seria a introdução de um antibiótico que é 

hidrossolúvel, com capacidade de interagir com moléculas de água ou o fato de o antibiótico 

promover algum tipo de repulsão entre as cadeias poliméricas, resultando em um maior 

distanciamento entre elas e o aumento da absorção. 

 Shao et al., (2017), trabalhando com filmes compósitos à base de alginato e celulose 

bacteriana, encontraram tendência semelhante, ou seja, aumento da capacidade de absorção 

com o aumento da quantidade de antibiótico. Contudo, tratava-se da sulfadiazina de prata, que 

nas condições utilizadas estava carregada negativamente, causando afastamento das cadeias 

poliméricas e aumentando o conteúdo absorvido. 

 Ganesh et al., (2016), entretanto, utilizando Sulfanilamida em formulações de 

nanofibras de polivinil e quitosana, encontraram tendência de redução no grau de absorção dos 

filmes, justificando a formação de ligações de hidrogênio entre o antibiótico e as cadeias 

poliméricas, fato que impediria ou dificultaria a entrada de fluidos. Tendência semelhante foi 

encontrada por Ma et al., (2015) em fibras de alginato com Sulfanilamida, onde a adição 
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crescente de antibiótico, resultou em decréscimo de absorção. Tal fato foi justificado pela 

presença de interações eletrostáticas entre o grupamento carboxila do alginato com o 

grupamento amina da Sulfanilamida, reduzindo a afinidade por água do grupo carboxil.  

Portanto, a adição da Sulfanilamida pode ou não causar aumento da capacidade de 

absorção, sendo necessária uma maior bateria de análises onde a concentração do antibiótico 

possa ser variada, mantendo-se fixos os demais parâmetros utilizados na síntese otimizada.  

A capacidade de absorção de água é, talvez, a característica mais importante no 

desenvolvimento de coberturas, porque previne a desidratação excessiva e a acumulação de 

exsudato. Absorções da ordem de 200% são adequadas para a drenagem de exsudato em 

excesso e para manutenção do ambiente úmido, condições importantes para o sucesso da 

cicatrização da ferida (HUBNER et al., 2020). 

Os filmes aqui estudados enquadram-se como promissores no manejo de feridas, 

embora esse campo seja vasto e requeira, muitas vezes, que várias coberturas sejam utilizadas 

em um mesmo ferimento, dependendo do estágio em que ele se encontre (SILVA et al., 2017). 
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5.5.6 Testes in vitro dos filmes de Gelatina com Bentonita e Sulfanilamida  

 

Os resultados de inibição por disco-difusão para todos os filmes estão sumarizados na 

Tabela 13.  

 

Tabela 13 - Atividade antimicrobiana dos filmes compósitos contendo Sulfanilamida. 

d0 = 4 mm 
Halo de inibição (mm) 

GGB Branco GGB - pH4 GGB - pH7 

E.coli 4 

 

 

6,50 ± 0,36a 

 

 

6,59 ± 0,23a 

 

 

S.aureus 4 

 

 

7,67 ± 0,23a 

 

 

7,44 ± 0,53a 

 

 

    

GGB – pH4: Filme de gelatina/glicerol/Bentonita e Sulfanilamida trocada em pH = 4; GGB – pH7: Filme de 

gelatina/glicerol/Bentonita e Sulfanilamida trocada em pH = 7; GGB – Branco: Filme de gelatina/glicerol/Bentonita. As 

análises foram realizadas em triplicata (n=3). Médias seguidas por letras minúsculas distintas na mesma linha apresentam 

diferenças significativas, pelo teste de Tukey, com 5% de probabilidade (p < 0,05). 

 

A inibição encontrada para ambos os microrganismos foi satisfatória, no entanto, 

especula-se que, considerando o tamanho reduzido dos discos utilizados (4 mm) e a quantidade 

de antibiótico neles contida, melhores resultados poderiam ser obtidos em termos de difusão do 

antibiótico, caso sejam empregados discos de maior dimensão. 

Com relação à extensão da inibição obtida, de acordo com o Standard Antibacterial test 

SNV 195920 - 1992 uma zona de inibição maior que 1mm é considerado um bom resultado, e 

a presença de zona menor que 1 mm como razoavelmente bom (POLLINI et al., 2011; 

RAGHAVENDRA et al., 2014). 
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O filme sem antibiótico (GGB Branco), não apresentou inibição alguma, o que 

evidencia que os materiais que compõem o filme sem antibiótico não possuem qualquer 

atividade inibitória no crescimento dos microrganismos testados. Resultados semelhantes 

foram reportados em pesquisas que empregaram discos com dimensões maiores que no presente 

trabalho, variando de 10 mm até 30 mm (HUBNER et al., 2020; MARTUCCI; RUSECKAITE, 

2017; SHAO et al., 2017). 

Embora apresente inibição frente a microrganismos de interesse no campo da saúde 

pública e em um teste amplamente utilizado em laboratórios do mundo todo, faz-se necessário 

a utilização de outros meios para validar a capacidade antimicrobiana do filme em estudo, 

sobretudo os testes in vivo.  

Vale ressaltar que a toxicidade dos componentes dos filmes compósitos aqui testados já 

são conhecidas na literatura médica. A Montmorilonita, por exemplo, é amplamente utilizada 

nas mais diversas áreas, sobretudo em cosméticos e medicamentos, sendo considerada segura, 

exceto em altas concentrações e por longos tempos de exposição, constatado ainda por meio de 

testes in vivo que a dosagem de 1,000 mg/kg não causou citotoxicidade (BAEK; LEE; CHOI, 

2012). Com relação à genotoxicidade, há indícios que a Montmorilonita seja potencialmente 

genotóxica, entretanto, mais pesquisas precisam ser desenvolvidas para elucidar o mecanismo 

de genotoxicidade (MAISANABA et al., 2016).  

A gelatina não apresenta toxicidade, mesmo quando aplicada na forma de filmes ou 

esponjas, degradando-se rapidamente in vivo, exceto quando algum agente químico é utilizado 

na formação de ligações cruzadas (ULUBAYRAM et al., 2002), o que não constitui objetivo 

do presente trabalho. O glicerol é outro componente vastamente aplicado na indústria, 

considerado seguro e atóxico (HIDAYATI et al., 2021). Com relação à Sulfanilamida, assim 

como qualquer medicamento, seu uso de forma inadequada pode trazer efeitos colaterais 

adversos. Contudo, os efeitos que potencializam a sua toxicidade são: duração e dosagem do 

tratamento, idade do paciente, estado nutricional do usuário e o estado de saúde dos seus rins 

(OVUNG; BHATTACHARYYA, 2021b).   

Embora bem documentados em literatura, os testes in vitro complementares dos filmes 

reunindo todos estes componentes nas proporções propostas precisam ser realizados, no intuito 

de verificar-se a toxicidade dos filmes compósitos em células de mamíferos, fator relevante 

para a proposição do seu uso como cobertura de feridas. 
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6 CONCLUSÃO 

  

No presente trabalho foram desenvolvidos filmes de gelatina, glicerol e Bentonita 

impreganada com o antibiótico Sulfanilamida visando a utilização como coberturas para 

feridas. 

Por meio de planejamento de experimentos utilizando a metodologia de Box-Behnken 

foi possível obter uma composição otimizada para os filmes: 14,88% Gelatina (m/v), 15% 

Glicerol (v/v) e 2,5% Bentonita (m/v).  

A Bentonita apresentou resultado satisfatório como plataforma de adsorção do 

antibiótico Sulfanilamida em diferentes pHs, tendo como CTC o valor de 93 ± 1,3 meq/100g, 

Os filmes sintetizados na composição otimizada apresentaram boas propriedades físico-

químicas, sobretudo no que diz respeito a capacidade de absorção, onde foi observado valores 

maiores que 200%, umidade e solubilidade, parâmetros importantes na tecnologia de 

coberturas, atestando que a metodologia utilizada foi eficaz na síntese de novos materiais 

compósitos na forma de filmes.    

Os filmes antimicrobianos na composição otimizada apresentaram características 

adequadas com relação a capacidade de absorção de água, umidade e solubilidade. Além disso, 

atestou-se que a concentração de 5% de Sulfanilamida contida nos filmes foi a responsável pela 

inibição de bactérias gram-negativas e gram-positivas de interesse nos cuidados com feridas.  

Por fim, os materiais obtidos neste estudo são promissores e podem futuramente ser 

aplicados como coberturas para feridas, atuando como filme antimicrobiano e auxiliando na 

manutenção de um ambiente adequado para a completa cicatrização do ferimento. Contudo, 

mais testes e caracterizações, sobretudo os in vivo, precisam ser conduzidos para o 

aprimoramento da cobertura e para a avaliação da sua eficácia.   
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