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RESUMO

A pele, o maior 6rgdo do corpo humano, € uma membrana fibroelastica que apresenta
uma gama muito grande de funcionalidades indispensaveis para os seres vivos. Frente
a seu papel essencial para a manutencdo da vida, faz- se necessario o
desenvolvimento de novos produtos capazes de regenera-la de modo rapido e
eficiente diante dos mais diversos tipos de ferimentos sofridos pela mesma. Tendo isto
em vista, a engenharia de tecidos vem como uma area estratégica na confec¢cédo de
novos métodos e produtos que visam a melhor forma de se desenvolver matrizes
biocompativeis para tal finalidade. Este trabalho teve como objetivo o desenvolvimento
de uma membrana provinda da mistura de coldgeno e gelatina, com a combinacao de
resina de jatoba em diferentes concentracdes. O coldgeno foi obtido por hidrélise
alcalina de serosa porcina por 72h a 25°C, seguido da estabilizacdo e extracdo em
solucdo de acido acético pH 3,5. O gel de gelatina foi preparado por dissolucdo de
gelatina comercial (Sigma®, Tipo A) em agua, sendo gelatinizada a 60 °C durante 30
min, seguido por resfriamento. As misturas foram caracterizadas por estudo reoldgico,
e as membranas por espectroscopia no infravermelho (FT-IR), microscopia eletrénica
de varredura (MEV), analise térmica (TGA, DSC), angulo de contato e absorcdo de
agua. A reologia revelou um aumento da viscosidade, mas mais ainda da elasticidade
das misturas com o aumento da concentracdo da resina. O espectro FT-IR apresentou
bandas que geralmente estdo presentes em resinas naturais contendo terpenos e
compostos acidos. MEV mostrou que para as diferentes concentracdes de resina, a
membrana muda de uma superficie homogénea para rugosa e que tal rugosidade
aumenta com o aumento de concentracdo de resina. As curvas DSC mostram que o
estrutura do colageno sofre alteragbes com a adicdo da resina havendo o
aparecimento de uma transicdo de desnaturacdo em torno de 40°C. As curvas
termogravimétricas mostraram que a adi¢cao da resina junto ao colageno néo altera a
temperatura de decomposicdo, mas diminui a quantidade de agua perdida no primeiro
estagio (25-200°C). Em relacdo a absorcdo de agua, observou-se que todas as
amostras hidratou-se com menos de 1 minuto e que a presenca da resina diminuiu a
quantidade de agua absorvida, como constatado também no experimento de angulo
de contato, que mostrou que elas sdo mais hidrofébicas.



ABSTRACT

The skin is the biggest organ in human body and is a fibroelastic membrane which has
a wide variety of indispensable functionalities for every human being. Giving its vital
role of maintaining life, it is necessary the development of new products capable of
repairing it in a quick and efficient way. With that in mind, tissue engineering shows up
as a strategic area in the confection of new methods and products that aim a better
approach for promoting biocompatible membranes for this purpose. This project had
the objective of developing a new membrane derived from a mixture of collagen and
gelatin with the addition of Jatoba resin in different concentrations. Collagen has been
obtained by alkaline hydrolysis of porcine serosa (72h) at 25°C, followed up by
stabilization and extraction in acetic acid solution pH 3.5. Gelatin gel has been
prepared by dissolution of commercial gelatin (Sigma®, Tipo A) in water, being
gelatinized at 60°C for 30 minutes followed by cooling. The mixtures were
characterized by their rheological study, whereas membranes were characterized by
infrared spectroscopy (FT-IR), scanning electron microscopy (SEM), thermal analysis
(TGA, DSC), contact angle, and water absorption. Rheological study revealed an
elevation in viscosity and an even higher elevation in elasticity of mixtures as the resin
concentration is increased. FT-IR spectrum showed peaks that are generally present in
natural resins which contain terpenes and acid components. SEM images revealed that
for different resin concentrations the membranes surface change from a homogenous
characteristic to a rugose one and rugosity increases as the resin concentration goes
up. The DSC curves exhibited that the collagen-gelatin structure goes through
modification as resin is added because it displayed the increment of a new
denaturation transition at 40°C in those cases. TG curves showed that the addition of
resin in the mixture does not alter the decomposition temperature, but it decreases the
amount of water lost in the first stage (25- 200 °C). Regarding the water absorption, it
has been observed that all samples hydrated in less than a minute and that the
presence of resin in the mixture contributed in a way that decreased the amount of
water absorbed, as also observed at the contact angle experiment, which showed them
as being more hydrofobic.
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1 INTRODUCAO

1.1 PELE

A pele é o maior o6rgdo do corpo humano, constituindo
aproximadamente 16% de seu peso total e apresentando em média 1,8 m? de
area. Ela apresenta diversas fungdes, sendo que dentre elas a mais importante
€ a de protecdo fisica contra meio ambiente, ou seja, microorganismos,
radiacdo UV e choques mecanicos. Além do mais, ela também serve para
controle de agentes toxicos e permite e limita a passagem de agua, eletrolitos e
vérias outras substancias *. A Figura 1 mostra a estrutura da pele de um ser

humano.

Figura 1 - Estrutura da pele humana 2.

Sebo

Glandula sebacea

EPIDERME
Rede de colédgeno N
e elastina T
‘ DERME
HIPODERME

Glandula sudoripara z -
P Foliculo piloso

Fonte: Site - sendicosmeticos.com.br

Existem trés camadas estruturais na pele: a epiderme, a derme e a
hipoderme. As principais células da epiderme sdo os queratindcitos, que
produzem a queratina e sdo interconectados por uma rede de proteinas
chamadas desmossomos. Nesta camada ha uma subdivisdo de quatro partes
dependendo da maturacdo da queratina, que se encontra em constante
movimento para a camada mais externa da pele para substituir células velhas.
Esta camada pode variar de 0,05 a 1,50 mm de espessura. A derme se

encontra debaixo da epiderme e pode variar de espessura de 0,6 a 3 mm e é
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composta por uma matriz celular rigida que serve como base. Ela é subdividida
em duas camadas, sendo que a mais exterior se conecta com a epiderme e
contém fibras de coldgeno frouxamente organizadas, enquanto que a camada
mais interna apresenta grossos aglomerados de colageno. A derme é
composta por fibroblastos que dao origem ao colageno, que compde 70 % de
sua camada e promove forca e rigidez, a elastina, que confere flexibilidade, e
0s proteoglicanos, que provém viscosidade e hidratacdo. Por fim, tem-se a
hipoderme, que € composta por tecidos frouxamente conectados e gordura e
pode chegar a até 3 cm de espessura no abdémen. Nesta camada estédo

presentes vasos sanguineos e nervos maiores do que na derme °.

1.2 BIOMATERIAIS

Uma revolucdo em cuidados médicos comecou com a substituicdo
bem sucedida de tecidos. Afortunadamente, tal revolugdo coincidiu com o
aumento na expectativa de vida dos seres humanos. Para esta operacdo, duas
alternativas eram possiveis, o implante ou o transplante. A primeira op¢do na
maioria dos casos era encontrar um tecido do paciente de um local doador e
transplanta-lo para um local alvo tornou-se o objetivo da maioria dos
procedimentos cirargicos. Este tipo de enxerto, chamado autogratft,
apresentava diversas limitacdes, especialmente referente a sua disponibilidade,
morbidez do tecido alvo, tendéncia de reabsorcdo e algumas vezes
comprometimento de propriedades biomecanicas. Uma solucdo parcial para
algumas dessas limitacGes era utilizar-se tecidos transplantados de doadores
humanos (homograft) vivo, ou morto. Disponibilidade, necessidade de farmacos
imunossupressores, preocupacdo com contaminacfes prévias e embates
éticos e religiosos tornaram-se constantes para este tipo de procedimento *.

Uma segunda opc¢éo na revolucdo de substituicdo de tecidos foi o
desenvolvimento, ou em muitos casos a modificacdo de materiais elaborados
para implante a partir de biomateriais. As vantagens significativas de implantes
sobre transplantes sdo disponibilidade, reprodutibilidade e confiabilidade *.

Segundo a Clemson University Advisory Board for Biomaterials, um
biomaterial pode ser definido como “uma substancia sistematicamente e
farmacologicamente inerte, criada para implantacdo ou incorporacdo em

organismos vivos”, ou seja, além de suas caracteristicas desejadas, como
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resisténcia a corrosdo e propriedades mecanicas destinadas ao seu uso, ela
ainda deve ser biocompativel com o organismo em questdo, o que significa ndo
poder provocar qualquer tipo de irritagcdo no tecido ao redor, ndo provocar
nenhuma resposta inflamatéria anormal, ndo incitar resposta alérgica ou
imunolégica e, finalmente, ndo causar cancer °.

Hoje em dia, biomateriais sao rotineiramente utilizados em
aplicacbes médicas com diversas finalidades como liberacdo de farmacos,
engenharia de tecidos, terapias com base em dispositivos e estudo de imagem
meédica. A muito se tem reconhecido que as propriedades dos materiais afetam
os resultados biologicos, incluindo meia-vida de farmacos, biocompatibilidade
de dispositivos implantados e taxas de liberacdo de carreadores de farmacos.
De mesmo modo, as propriedades dos biomateriais podem ter profundo
impacto na proliferacdo de células e remodelacéo de tecidos °.

Atualmente existe uma grande variedade de biomateriais e estes
podem ser divididos em dois grupos, os sintéticos, que se entende pelos
polimeros sintéticos, metais, ceramicos e compdsitos, e 0s naturais, nos quais
fazem parte o colageno, a elastina, a seda dentre outros ’.

Para um biomaterial ser bem sucedido quando aplicado a um
possivel reparo tecidual, ele deve contar com certas caracteristicas, como
promover o crescimento celular, ser bem vascularizado e promover um suporte
elastico estrutural para a pele. Essas caracteristicas fazem do colageno o

material ideal para ser utilizado ®.

1.3 COLAGENO

7

O coldgeno é a proteina mais abundante encontrada no corpo
humano com diversas funcées biomecanicas nos 0ssos, tenddes e ligamentos
e controlando a expresséo de gene celular em seus desenvolvimentos °.

Atualmente, 29 moléculas se classificam como moléculas de
colageno, sendo que dentre elas o colageno tipo | € o mais abundante e o
componente principal do tecido conjuntivo, dos ossos, tenddes e ligamentos °.
Seu peso é de aproximadamente 283.000 Daltons e ele é composto por trés
cadeias polipeptidicas que formam a hélice tripla, sendo que duas delas séo
iguais e uma diferente (2a; e lap). Mais de 95% de seus aminoacidos

apresentam a conformacéo Gly-Pro-Hyp e os 5% restantes n&o, o que faz com
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gque esta parte ndo se apresente com o mesmo formato de tripla hélice que o
restante, sendo conhecida por telopeptideos Sua estrutura helicoidal é
estabilizada por fatores como a presenca de ligacdes de hidrogénio entre os
hidrogénios ligados ao nitrogénio e oxigénio de residuos de aminoacido
distintos; um conciso arranjo dos aminoacidos na hélice tripla e finalmente a
contribuicdo das moléculas de agua para a formacdo das ligacbes de
hidrogénio. A Tabela 1 lista a composicdo dos principais aminoacidos
encontrados na molécula de

colageno °.

Tabela 1- Aminoéacidos presentes na proteina de colageno °.

Aminoacido Contendo (Residuos/1000 Residuos)
Glicina 334

Prolina 122

Hidroxiprolina 06

Acido Polar (Asp. 124

Glu, Asn)

Basico Polar (Lys, 01

Arg_His)

Outros 233

A regido de telopeptideos é onde comumente se explora técnicas de
clivagem do colageno para formacdo de derivados por rompimento das
ligacbes de reticulacdo por enzimas proteoliticas como a pepsina. O
tropocolageno € importante construtor estrutural agregando-se para formar
estruturas maiores, as fibrilas (Figura 2 e 3). A organizacdo das moléculas de

colageno nas fibrilas é especifica de cada tecido °.
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Figura 2 - Processo de formac&o das fibrilas de colageno *°.

—p
Tropocolageno Formagao de Agregacao Agregagao Ligagoes Fibrila de
Microfibrilas Lateral Longitudinal Cruzadas Colageno

Fonte: BATISTA, 2008, p.26.

Figura 3- Fibras de colageno de tecidos conectores compostos por unidades de

fibrilas °.

UNIT FIBRILS
. 800A-1000A

Fonte: BRONZINO, 2003, p. 122.

A agregacéo das fibrilas forma as fibras que possuem as funcdes de
desenvolvimento e orientacdo dos tecidos que estdo se formando, além de
apresentar alta capacidade de tenséo elastica e ser também bastante flexivel, o

que torna a utilizacdo do colageno como biomaterial muito atraente **.

1.4 GELATINA

A gelatina é um biopolimero natural derivado do colageno que
contém um alto teor de glicina, prolina e hidroxiprolina. Sua fibra € um polimero
biodegradavel com excelente biocompatibilidade, adesividade, adesao celular e

além do mais ela tem a capacidade de promover o crescimento celular .
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Geralmente tém-se dois tipos de gelatina, a tipo A, extraida e processada a
partir de um pré-tratamento acido do colageno, e a tipo B, na qual é obtida ao
passo que o colageno é submetido a um pré-tratamento alcalino, convertendo
os residuos de glutamina e asparagina em &cido glutamico e aspartico **. A

Figura 4 apresenta o processo de obtencéo da gelatina.

Figura 4- Extracdo de gelatina de tecidos contendo colageno **.

g2 ws)
Tk
Aquecimento CEE’_QQ_@B &2

(em agua) &= %ig%qﬂ

Nativo Hidrolisado

Resfriamento Formacé&o da gelatina

Fonte: Site- albumen.conservation-us.org.

Durante o processo de desnaturacdo do colageno para a obtencéo
da gelatina, sua hélice tripla é hidrolisada nos locais onde os crosslinks
covalentes unem os trés peptideos.

A gelatina forma géis em solventes que possam formar ligacdes de
hidrogénio. Sua formacdo, acompanhada por um rearranjo ordenado-
desordenado nos quais as cadeias da gelatina recuperam parcialmente a
estrutura de hélice tripla do colageno levam a formagéo de uma gelatina com
regibes principais amorfas de cadeias enroladas randomicamente, que s&o
estabilizadas por ligacdes de hidrogénio entre a ligacdo N-H da Glicina e C=0
da Prolina **.

Existem estudos que apontam a gelatina como sendo uma grande

aliada na area de engenharia de tecidos por auxiliar no suporte e fixagéo além
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do crescimento celular, como as ceélulas epiteliais, endoteliais, fribroblastos e

osteoblastos °.

1.5 RESINA DE JATOBA

O cerrado é um conjunto de ecossistemas compostos por florestas,
gramineas, savanas e florestas ribeirinhas. Ele chega a ocupar um quarto de
todo o territorio brasileiro e € o segundo maior bioma da América do Sul,
apenas atrds da Amazonia.

No cerrado, muitas plantas foram reconhecidas pela acdo bioativa
de suas resinas, sementes e frutos *’. As resinas vegetais podem ser definidas
funcionalmente como “uma mistura lipossoluvel de compostos fendlicos ou
terpendides secundarios que sao usualmente secretados por estruturas
especializadas localizadas tanto internamente quanto na superficie da planta e

de potencial significado em interacdes ecoldgicas” 2.

Dentre as plantas
presentes no cerrado que podem apresentar 0os compostos bioativos esta o
Jatoba (Hymenaea courbaril L.), uma arvore tipica desta regido que pode
alcancar de 15 a 20 metros de altura e ter um tronco que pode ultrapassar
1 metro de diametro *®. Sua resina apresenta um aspecto opaco (e algumas
vezes translicido) de fragmentos amarelos-palidos e €& composta
principalmente por sesquiterpenos, tendo como principal constituinte o 6xido de
cariofileno, e diterpenos, constituidos majoritariamente por acidos labdandicos
19 A Figura 5 mostra a arvore de Jatoba e sua resina.

2 19,20
a .

Figura 5 - Arvore e resina de Jatob

@., il ki 4 4

Fonte: Site- onordeste.com; DOMENECH-CARBO, 2008, p.82.

R
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2l & estudos

A resina é obtida através de talhos em seu tronco
recentes mostram que o0 uso de Jatoba exibe diversas propriedades
interessantes para 0 emprego junto a biomateriais, como atividade
antimicrobiana contra bactérias gram-positivos e virus da dengue tipo 2, além
de ser usada na prevencdo e terapia contra cancer por ser uma substancia
menos tdxica que 0s outros agentes quimioterapicos. Adicionalmente, seus
metabolitos secundarios como a fisetina, tém acgdes anti-inflamatorias e anti-

oxidantes %2
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2 OBJETIVOS

O objetivo principal deste trabalho foi o preparo e a caracterizacéo
de membranas de colageno e gelatina com a adi¢cdo de resina de jatoba para
estudar-se sua influéncia na mistura, visando atingir qualidades que
proporcionariam tais membranas serem atrativas como biomateriais para
utilizacdo em regeneracéao de pele.

Secundariamente, visou-se analisar o efeito de diferentes
concentracbes da resina no meio a fim de investigar se este parametro era
suficiente para alterar suas propriedades fisicas e dentre elas apontar
supostamente qual seria a mais interessante frente a suas caracteristicas

apresentadas.
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3 PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

3.1 MATERIAIS E METODOS

Os reagentes e solventes foram de grau PA e utilizados como tal.

3.2 PREPARACAO DOS MATERIAIS

3.2.1. Obtencéo do coladgeno

A serosa bruta foi comprada em casa de carnes, lavada interna e
externamente com bastante 4gua e agua desionizada para se retirar 0 excesso
de sal sendo entéo cortada longitudinalmente e depois em pedacos de 5,0 cm.
Em seguida se fez um tratamento com solucdo de &acido acético (HAc)
0,5 mol L™ por 30 minutos e apés esse periodo novamente lavou-se com agua
desionizada para posteriormente trata-la com hidroxido de sodio (NaOH)
0,5 mol L™ por 30 minutos a temperatura de 5°C. Ap6s esse procedimento, a
serosa foi lavada alternadamente, por 1 hora de intervalo, com &gua
desionizada e NaOH 0,1 mol L™ & temperatura ambiente até o momento em
que ela adquiriu uma coloracdo creme/branca com posterior lavagens com
agua desionizada até pH de 6,84. Retirou-se o0 excesso de agua da mesma
escorrendo-se em uma peneira e secando-se com um papel absorvente e
entdo a serosa foi cortada em pedacos menores de cerca de 1,0 cm cada.

Preparou-se uma solug¢do basica contendo os sais de cloretos e
sulfatos de sdodio, potassio e calcio na qual ela foi imersa por um periodo de
72 horas 2. O sistema foi mantido a temperatura ambiente durante esse tempo,
agitando- o por volta de 4 vezes ao dia. ApGs esse processo, ela foi removida,
lavada com de agua desionizada e adicionada a uma solucdo aquosa dos
mesmos cloretos e sulfatos anteriores por um periodo de 6 horas, também a
temperatura ambiente. Repetiu-se o procedimento de escorrer e lavar com de
agua desionizada e entdo se colocou em uma solugédo de acido borico 3%.
Lavou-se a serosa com agua desionizada por 3 vezes, esperando-se 1 hora
entre cada lavagem e entdo ela foi tratada com uma solucdo de EDTA 0,3%
(m/m) com pH 11,0. O colageno foi extraido com uma solugcédo de HAc pH 3,5

sendo homogeneizado e desareado. Pelo processo de liofilizacdo
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determinou-se que sua concentracao foi de 2,1 %. A partir de uma solucéo

estoque preparou-se uma solucéo de 1 % por diluicdo com HAc pH 3,5.
3.2.2 Preparacéo do gel de gelatina 1%

Para se preparar a gelatina (Sigma, tipo A, pele porcina) 1%, pesou-
se 2,0 g da mesma adicionando-se 198 mL de agua desionizada. Aqueceu-se 0

sistema a 60°C por 30 minutos para sua gelatinizacao.
3.2.3 Mistura de coldgeno 1% e gelatina 1% (CG11)

Para se fazer esta mistura, prosseguiu-se do seguinte modo: pesou-
se 15 g de cada um dos componentes e homogeneizou-se por agitacao

mecanica a 1500 rpm por 30 minutos.
3.2.4 Resina (RES)

A resina utilizada nos experimentos é oriunda de arvores adultas da
espécie Hymenaea courbaril, obtida no municipio de Jatai-GO e cedida pelo
Prof. Dr. Valcinir Aloisio Scalla Vulcani da Universidade Federal de Goias.

Primeiramente a resina bruta foi triturada e peneirada. Para purifica-
la testaram-se diversos solventes nos quais a resina poderia, porventura,
dissolver- se, como agua, dimetilsulféxido, acetona, cloroférmio e etanol. O que
apresentou melhor resultado dentre eles foi o etanol e desta maneira foi o
escolhido para se continuar o experimento.

Uma massa de 250 mg de resina foi colocada em 5mL de etanol,
sob agitacdo e aguecimento a 75°C. A seguir ela foi filtrada em placa porosa e
seus residuos insoluveis foram aferidos para se calcular a concentracéo final
da resina na solucao. A resina solubilizada teve a concentracéo de sua solucao
ajustada para 48 mg mL™ e desta uma segunda solucdo de concentracdo de
96 mg ml™ obtida por concentracdo da anterior sob evaporacdo do etanol por

ar comprimido.
3.2.5 Mistura de colageno/gelatina/resina

A 20 g da CG11 foi adicionado uma solucdo de resina com
concentracéo de 48 mg mL™ sob agitacdo mecanica (1500 rpm) e temperatura

ambiente. Essa mistura foi denominada de CG11R48.
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De maneira similar foi feita a mistura utilizando-se uma solucao de

resina com concentracdo de 96 mg mL™ que foi denominada de CG11R96.

3.3 PREPARACAO DAS MEMBRANAS

Com as solucdes descritas no item 3.2.5 fizeram-se 20 membranas
circulares de 0,8 g de solucio em moldes de teflon. Deixaram-se as

membranas secarem em uma camara sob fluxo de ar constante.

3.4 CARACTERIZACAO

3.4.1 Estudo reoldgico

As misturas formadas tiveram suas propriedades reoldgicas
determinadas em um rebmetro de tensdo controlada (AR-1000N - TA
Instruments), com geometria cone-placa de 60 mm e angulo 30° com gap de
15 um em um sistema termostatizado por um banho circulatério modelo FS18
da Julabo.

A regido viscoelastica foi determinada por varredura de 0,05 a
100 Pa,comv =1 Hz e T = 25°C para obter os moédulos elastico (G’) e viscoso
(G”) em fungdo da deformagdo. Os modulos de armazenamento (G’) e de
perda (G”) foram obtidos em fungdo da temperatura e frequéncia angular
dentro da regido Vviscoelastica. A determinacdo da temperatura de
desnaturacao do colageno foi feita com variacao de temperatura de 20 a 65°C,
raz&o de aquecimento de 5°C min™, v = 1 Hz e deformac&o 1,0%. Os ensaios
de varredura de frequéncia foram feitos de 0,1 a 100 rad s™ com deformacéo
de 1,0%, a temperatura de 25 °C.

3.4.2 Espectroscopia no infravermelho (FT-IR)

O espectro de absorcdo no infravermelho foi feito a partir das
misturas diluidas (aproximadamente 0,5 mg delas em 1 mL de HAc pH 3,5). A
solucgéo foi colocada em um molde de teflon para se formar filme sob um fluxo
de ar constante. No caso da resina, sua solugéo foi seca em fluxo de ar,
acondicionada em dessecador a vacuo na presenca de parafina e
posteriormente triturada. O espectro foi feito a partir do pé em pastilha de KBr.

Para ambos 0s casos o intervalo estudado foi entre 4000 a 400 cm™,

com resolucdo de 4 cm™, utilizando um espectrofotdmetro de infravermelho
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com transformada de Fourier (FTIR), modelo IRAffinity-1 Shimadzu, software IR

solution.
3.4.3 Termogravimetria (TG)

Para a determinacéo da estabilidade térmica das membranas, foram
obtidas as curvas termogravimétricas utilizando-se amostras de
aproximadamente 10 mg em atmosfera de ar sintético, com variacdo de
temperatura de 25 a 800°C e razdo de aquecimento de 10°C min™® em um
equipamento TGA Q-50 (TA Instruments). Este procedimento foi realizado no
laboratorio da Prof® Dra. Agnieszka Joanna Pawlicka Maule, no Instituto de
Quimica de Sao Carlos-USP.

3.4.4 Calorimetria exploratéria diferencial (DSC)

Para se conduzir o experimento de DSC, pesou-se por volta de
20 mg das amostras que foram colocadas em suporte hermético de aluminio.
A medida foi iniciada em 25°C, com razdo de 10 °C min®, até 120°C. Foi
utilizado nitrogénio como gas de arraste, com fluxo de 80 mL min™. Utilizou-se

0 equipamento da TA — Instruments, modelo DSC 2010.
3.4.5 Microscopia eletrénica de varredura (MEV)

As fotomicrografias das superficies membranas foram obtidas ap6s
serem coladas em stubs por fita condutora de carbono e recobertas com uma
fina camada de ouro de 6 nm de espessura em um metalizador Coating System
BAL-TEC MED 020 (BAL-TEC, Liechtenstein) com pressao na camara de 2,00
x10 mbar, corrente de 60 mA e taxa de deposicéo de 0,60 nm/s. Utilizou-se o
equipamento ZEISS LEO 440 (Cambridge, England) com detector OXFORD

(model 7060), operando com feixe de elétrons de 20 kV.
3.4.6 Angulo de contato

Os ensaios de angulo de contato foram feitos no Laboratério de
Polimeros do Instituto de Fisica de Sdo Carlos-USP, sob a supervisdo da
técnica responsavel, Dra. Débora Goncalves e sob orientacdo do Prof. Dr.
Osvaldo Novais de Oliveira Junior. As membranas tiveram seu angulo de
contato medido em temperatura ambiente com o uso do equipamento CAM 200

KSV Instruments — Helsinki. Foram escolhidos trés pontos para teste em cada
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membrana e uma gota de agua de 3 pL foi depositada sobre sua superficie,
sendo feitas cinco medidas, uma a cada minuto, com as quais foi calculado o
valor médio. A forma assumida pela gota foi registrada por camera digital CCD
(LG) com aquisicdo de imagens pelo software KSV, o qual determinou a

evolucdo do angulo de contato.
3.4.7 Absorcao de dgua

Para se analisar a absorcdo de agua pelas membranas, amostras de
massa conhecida que variaram de 2 a 5 mg foram mergulhadas em agua
desionizada a temperatura de 25°C. Em tempos pré-determinados foram
removidas da agua com o excesso de agua retirado com papel de filtro e
pesadas. Esse procedimento foi realizado até se obter uma massa absorvida
constante em cada amostra. A equacdao (1) utilizada para o estudo foi:

(massa membrana hidratada) — (massa membrana seca)

Abs. (%) = 100 1
5. (%) (massa membrana seca) ¥ @
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

4.1 CARACTERIZACAO DAS MISTURAS

Pdde-se observar que as misturas que continham resina
apresentavam um aspecto mais liquido quando comparadas com a sem resina
(Figura 6). Adicionalmente, suas coloragdes se tornaram mais esbranquigado-
amareladas, sendo esta ultima cor tipica da solucdo de resina (Figura 7).

Figura 6 - Misturas de colageno e gelatina CG11 (sem resina), CG11R48 (com resina

de concentracdo 48 mg mL™) e CG11R96 (com resina de concentracéo 96 mg mL™).

 CG11R48 CG11R96

| =20 s 8
E :»a:}‘

As misturas foram caracterizadas por ensaios reoldgicos.
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4.1.1 Estudo reolbgico

A palavra “viscoelastica” significa a existéncia simultdnea de
propriedades viscosas e elasticas no material. Pode-se pensar que todos os
materiais reais sao viscoelasticos; quando o experimento for relativamente
devagar, a amostra tendera a parecer mais viscosa que elastica, enquanto que
se 0 experimento for relativamente rapido, ela apresentara ser mais elastica
que viscosa. Em situagcbes intermediarias, uma mistura viscoelastica €
observada.

A reologia permite se conhecer a estrutura do material através das
propriedades viscoelasticas. As funcdes e parametros dos materiais medidos
nos experimentos se mostram uma poderosa ferramenta para o controle de
qualidade nos produtos industriais. Por fim, um respaldo em viscoelasticidade
linear pode ser de grande ajuda quando se deseja proceder a andlises mais
complexas como os demais ensaios reoldgicos por ser utilizado como condi¢do
de contorno #*.

Na regido viscoelastica linear, a resposta (tensdo) por parte da
amostra analisada a qualquer momento € diretamente proporcional ao valor do
sinal inicial (estresse aplicado). Assim, por exemplo, se aplicarmos o dobro de
estresse na amostra, a tensdo também devera dobrar **. Em outras palavras,
essa regido é onde os médulos de armazenamento e perda sdo constantes a

uma faixa de deformacéo.

4.1.1.1 Varredura de Deformacéo

A partir da varredura de deformacao péde-se avaliar que o colageno
apresenta o modulo de armazenamento G’ com um valor maior que o médulo
de perda G”(Figura 08), apresentando uma maior caracteristica do tipo sélido
do que do tipo fluido e se mostrando altamente estruturado, ou seja, > com

cadeias longas e flexiveis °.
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Figura 08 - G’ (s¢lido) e G” (vazio) em funcéo da % de deformacéo para (*) CG11,
(m) CG11R48 e (A) CG11R96.
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De acordo com a Figura 08 foi escolhida a deformacdo de 1% na
regido viscoelastica linear para ser utilizada nos demais ensaios oscilatorios.

Foi feito o teste de varredura de deformacdo também para a resina,
no entanto esta ndo apresentou uma regido viscoelastica linear e deste modo

nao se conduziu 0s experimentos seguintes.

4.1.1.2 Varredura de Frequéncia

Para este estudo, se analisou a resposta das amostras frente ao
aumento da frequéncia a temperatura constante de 25°C. Tal estudo é
importante para se caracterizar a natureza da amostra em questao, bem como
definir de forma clara a variagdo dos modulos G’ e G” presentes nos graficos. A

Figura 9 mostra os resultados obtidos.
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Figura 9 - Médulos G’ (s6lido) e G” (vazio) em fungéo da frequéncia angular para
(*) CG11, (m) CG11R48 e (A) CG11R96.
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As curvas de varredura de frequéncia mostram que o mddulo
elastico G € maior que o viscoso G” para todas as misturas liquidas
estudadas, sendo elas também dependentes da frequéncia aplicada. Escolheu-
se a frequéncia de 5,0 rad seg™ para aferir os dados de ambos os médulos em

cada uma das misturas, resultando na tabela a seguir.

Tabela 2 - Valores de G’ e G” para as misturas na frequéncia de 5,0 rad s™.

Modulos
Amostra
G’ (Pa) G” (Pa)
CG11 45,71 10,29
CG11R48 5903 521,1
CG11R96 11770 957,2

Com base na Figura 9 e na Tabela 2 se conclui que a presenca da
resina na membrana aumenta o carater elastico das mesmas. Enquanto que
em CG11 a diferenga entre os modulos G’ e G” era de 35,4 Pa, na CG11R48
foi de 5382 Pa e na CG11R96 10813 Pa, indicando uma relacdo de quanto
maior a concentracao da resina, maior sera o carater elastico da mistura. Outro
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fator que corrobora com este fato € o espacamento entre 0s mesmos modulos
das diferentes misturas. Fazendo-se a razdo o G'cgiiras / G'ccii1, Obteve-se
uma ordem de grandeza de aproximadamente 130 vezes. Para a razao
G’ce11res / G'ce1r @ ordem de grandeza foi para aproximadamente 260 vezes,
indicando que o dobro da concentracdo da resina ocasionou no dobro de
elasticidade da misturas em relacdo a misturas sem resina.

No caso da viscosidade (Figura 10) teve-se que a razdo entre 0s
modulos descritos na Tabela 2 G”cgi1ras / G ce11 foi de 50 vezes e G”cgi1ros /
G’cc11 foi de 90 vezes, o que mostra que também ha o aumento da
viscosidade, mas que este parametro ndo segue a mesma relacdo da
elasticidade entre a quantidade de resina e seu aumento no médulo. Através
desse resultado, concluiu-se entdo que de fato aumentou-se o carater viscoso

das misturas, mas o elastico supera seus valores.

Figura 10 - Curvas de viscosidade complexa em fungdo da frequéncia angular para as
misturas: (*) CG11, (m) CG11R48 e (A) CG11R96.
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Com base na Figura 10 verifica-se que a CG11l e CGR96 tém um
comportamento exclusivamente pseudoplastico em toda a varredura da
frequéncia estudada, ou seja, ha uma diminui¢cdo drastica na viscosidade com
o aumento da frequéncia angular *’. A adicdo da resina & solugcdo CG11R48

mostra um efeito de formacdo de um patamar Newtoniano em frequéncias
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préximas de 0,1 rad s™ para até por volta de 0,4 rad s* onde a deformacéo
aplicada é proporcional a frequéncia angular. A frequéncias maiores, CG11R48

também se comporta como material pseudoplastico.

4.1.1.3 Varredura de Temperatura

Esta andlise foi feita para determinar o comportamento das amostras
com a variacdo de temperatura, além de obter-se a temperatura de
desnaturacao do colageno.

Primeiramente analisaram-se os modulos G’ e G” em funcéo da
temperatura, que estdo mostrados na Figura 11.

Figura 11 - G’ (s¢lido) e G” (vazio) em fungdo da temperatura para (*) CG11, (m)
CG11R48 e (A) CG11R96.
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Na Figura 11 pode-se observar que a CG1l1l, com o aumento da
temperatura, tem seus médulos decrescendo, indicando que ha a desnaturacao
do colageno no decorrer do experimento. A CG11R48 se manteve
praticamente constante durante toda a analise, enquanto que a CG11R96
demonstrou um aumento abrupto de seus médulos com o aumento da
temperatura.

A Figura 12 contém as curvas de viscosidade complexa vs.

temperatura.
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Figura 12 - Curvas de n* vs. Temperatura para as misturas (*) CG11, (m) CG11R48
e (A) CG11R96.
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Novamente verifica-se que a resina manteve a viscosidade num
patamar constante em funcdo da temperatura para CG11R48, ao passo que
para a CG11R96 houve um aumento com 0 aumento da temperatura. Isto
mostra que a alteracdo na viscosidade das misturas é uma acédo
exclusivamente proporcionada pela resina adicionada, que provavelmente
atuou na conformacéo tridimensional da mistura.

A partir da Figura 12 é possivel se construir a curva da primeira
derivada da CGll de forma que esta ird& mostrar a temperatura de
desnaturacao do colageno.

Constatou-se que o colageno apresentou uma temperatura de
desnaturacdo de 40,7°C. Este valor difere do obtido pelo DSC, uma vez que
aquele se apresentava na forma soélida, enquanto que este se apresenta na
forma de gel, possuindo um maior grau de liberdade o que modifica suas

propriedades.

4.2. CARACTERIZACAO DAS MEMBRANAS

As membranas obtidas tiveram um aspecto similar ao das misturas,

sendo que as que continham a resina apresentavam uma coloracdo mais
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amarelada e dependendo da concentracdo, mais ou menos pontos brancos
estavam distribuidos pela sua superficie.

Figura 13 — Foto digital das membranas.
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4.2.1 ANALISE TERMICA

4.2.1.1 Termogravimetria (TG)

A andlise termogravimétrica foi utilizada para se avaliar a
estabilidade térmica das membranas obtidas e também da resina frente ao

aumento gradual da temperatura. A Figura 14 reproduz as curvas obtidas para
cada uma delas.

Figura 14- Curvas TG para as varias amostras analisadas, sendo (—) CG11, (—)
RES, (—) CG11R48, (—) CG11R96.
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Todo o processo de perda de massa, no caso das membranas, pode
ser dividido em trés fases. A primeira consiste na perda de agua estrutural e
absorvida das amostras entre as temperaturas de 25 a 200°C. A segunda fase
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consiste na decomposicdo térmica do colageno e gelatina e compreende a
regido de 200 a 500°C. A partir dos 500°C, a terceira fase, esta relacionada a
carbonizagdo dos materiais. No caso da resina, a curva TG mostrou 4 fases: a
primeira também compreendendo a perda de agua estrutural e absorvida entre
as temperaturas de 25 e 200°C, a segunda fase de 200 a 370°C, a terceira de
370 a 450°C, com essas duas Ultimas sendo referentes a
degradacdo/decomposi¢do dos componentes da resina e por fim a ultima fase
vai de 450°C em diante, que foi devido a carbonizacdo do material. A Tabela 3
mostra a quantidade de perda de massa em cada fase para as membranas e

para a resina.

Tabela 3 - Porcentagem de perda de massa nas diferentes fases para cada uma das

membranas e para a resina.

Porcentagem de massa perdida
Amostra

25-200°C 200-500°C 500-700°C

CG11 20,5 50,4 27,6

CG11R48 13,3 60,3 25,0

CG11R96 11,4 61,1 23,9
25-200°C 200-370°C | 370-450°C | 450-700°C

RES
1,4 21,0 57,9 19,5

Na primeira fase, a membrana CG11 sofreu uma maior perda de seu
valor total e a resina sofreu pouca influéncia do aumento da temperatura, o que
ja era de se esperar devido a sua composi¢ado quimica que apresenta apenas
uma pequena porcdo de seus componentes capazes de absorver agua %,
sugerindo que a resina de jatob& pode alterar as interagbes das misturas de
coldgeno e gelatina, tornando-os menos susceptiveis a incorporagdo de agua
em seu meio. Adicionalmente, conforme se aumentou a concentracao de resina
na membrana, a perda de agua foi menor, mas ambas as membranas com
resina tiveram uma perda préxima. Na segunda fase, por volta de 300°C, se
comeca a notar uma perda acentuada por parte das membranas. E
interessante verificar-se que as membranas que contém resina na mistura

apresentam uma queda mais rapida quando comparada com a sem resina. Isto
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€ por conta da propria resina que tem um decaimento abrupto de sua massa
proveniente da degradacao/decomposicdo de seus compostos organicos. Na
fase 3 da perda de massa, as trés membranas se comportam praticamente da
mesma maneira devido a curva da resina demonstrar uma total carbonizacdo

de seu material a temperaturas menores a esta.

4.2.1.2 Calorimetria Exploratéria Diferencial (DSC)

As curvas DSC obtidas para as trés membranas estdo mostradas na
Figura 15.

Figura 15 - Curvas DSC para (—) CG11, (—) CG11R48, (—) CG11R96.
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Observa-se que a CG1ll possui apenas uma transicdo térmica
observavel, enquanto que as com resina apresentam duas. Com base nessas

observacoes fez-se a Tabela 4.

Tabela 4 - Temperaturas de transi¢cdes térmicas das amostras analisadas.

Transi¢oes Térmicas
Amostra
13 (Oc) 2a (Oc)
CG11 - 60,5
CG11R48 34,8 54,3
CG11R96 38,0 55,7

A resina influenciou as misturas de modo a aparecer mais um
temperatura de desnaturacdo a aproximadamente 25°C menor do observado

para a CG11 e também diminuiu em cerca de 5°C a segunda temperatura de
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desnaturacdo. Observa-se que ambas as temperaturas para CG11R48 foram
menores que para CG11R96, mas essa diferenca foi relativamente pequena
para ser levada em conta.

As moléculas de colageno séo estabilizadas por ligacbes de
hidrogénio e por ligacées intermoleculares ?°. Tanto o aparecimento de uma
nova temperatura de desnaturacdo, quanto a diminuicdo da observada em
CG11 sugere que a resina influenciou a mistura competindo com essas
interacbes que as estabilizam, fazendo com que sua presenca torne mais facil

de ocorrer desnaturacdes nas respectivas temperaturas.
4.2.2 Microscopia eletronica de varredura (MEV)

A andlise da morfologia da superficie das membranas de colageno e
gelatina com e sem resina péde ser conduzida através de suas fotomicrografias
(Figura 16).

Figura 16 - Fotomicrografias por MEV para: (A) CG11, (B) CG11R48 e (C) CG11R96.
Aumento de 200x.

Pelas imagens observa-se que a superficie do material tornou-se
rugosa a partir da adicdo de resina de Jatoba. Além do mais, tal rugosidade
apresenta um aumento com o aumento da concentracao da resina presente.
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Figura 17 — Fotomicrografias por MEV para (B’) CG11R48 e (C’) CG11R96. Aumento
de 20000x

Ao ampliar para 20.000x, notou-se que conforme se aumenta a

concentracdo de resina, houve um maior recobrimento da superficie da
membrana.

4.2.3 Espectroscopia de absorgéo no infravermelho (FITR)

A figura 18 mostra o0 espectro de absorcdo na regido do
infravermelho para a resina de Jatoba.

Figura 18 - Espectro de absorcdo no IV para a resina de Jatoba (RES).
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A regido espectral entre 3700 e 3100 cm™ é predominada por um
pico largo por volta de 3400 cm™ que é atribuida ao estiramento simétrico das

ligagcbes O-H. A outra absorcdo nessa regido é o pequeno pico localizado a
3083 cm™, que é relacionado ao estiramento C-H dos grupos monoalquil. A
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regido espectral de 3050-2400 cm™ é caracterizada por bandas referentes a
frequéncias vibracionais das ligagcfes alifaticas simples da ligacdo C-H e é
dominada por uma banda intensa em 2933 cm™ produzida pelos grupos
metileno *°.

Os picos em 1694 cm™ e 1722 cm™ referem-se a vibracdes das
duplas ligacdes C=0 em grupos carboxilas de resinas acidas. Uma absor¢ao
em 1643 cm™ é provavelmente relacionada ao dobramento de O-H. A regi&o
espectral 1550-650 cm™ contém as maiores quantidades de absorcdo e podem
ser atribuidas ao movimento de deformacdo do C-H em grupos de metil e
metilenos. A regido espectral compreendida entre 1300-1100 cm™ contém
absorcdes atribuidas a ligacdes simples C-O. Um grande numero de bandas
localizadas a regides menores que 1100 cm™ apresentam baixas amplitudes e
sdo causadas por vibracdes em estruturas macromoleculares. Uma excecéo a
isto é o pico em 891 cm™, que é atribuido ao movimento de deformacéo para
fora do plano das ligagdes C-H em grupos de metilenos terminais *°.

A Figura 19 retrata o espectro FTIR da CG1l1l sendo possivel

constatar trés bandas que séo caracteristicas das proteinas 3! *2,

Figura 19 - Espectro de absorgdo no IV para a CG11.
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Duas delas, em 1557,4 e 1658,4 cm™ correspondem a bandas da

amida | e Il, provenientes da deformacéo axial da ligacdo C=0O e deformacéo

angular do N-H, junto com o estiramento da ligacdo C-N, respectivamente. Em

661,6 cm™ uma banda alargada e de média intensidade se forma devido a
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deformac&o angular fora do plano da ligacdo N-H. Em 3320,6 cm™ se tem uma
banda larga e intensa proveniente do estiramento O-H.

A banda em 1242,3 cm™ é devido as vibracdes no plano da amida
lll, a deformacdo da ligacdo N-H e ao estiramento C-N, e em 1457,3 cm™
ocorre pela vibracdo dos anéis pirrolidinicos presentes na prolina e
hidroxiprolina. Essas duas bandas podem ser utilizadas para se verificar a
integridade da tripla hélice do colageno no material de modo que a primeira é
sensivel a presenca da estrutura secundaria do tropocolageno, enquanto que a
segunda ndo. Para se fazer tal controle da estrutura secundaria do
tropocolageno, basta se determinar a razdo entre as duas bandas bandas e
verificar se o valor resultante é proximo de 1,0. Caso este valor esteja proximo
de 0,5, isso significa que houve uma desnaturacdo da estrutura 3223, Como
nenhuma de nossas membranas é constituida apenas de colageno, nao foi
feito tal célculo, uma vez que ele ndo expressaria a relacdo real entre as
bandas.

A Figura 20 apresenta os espectros tanto da resina, quanto os de
todas as membranas.

Figura 20 - Espectros de absorgdo no IV de todas as amostras estudadas, sendo
(—) RES, (—) CG11, (—) CG11R48, (—) CG11R96
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Analisando a Figura 20, constata-se primeiramente que 0S espectros
das membranas CG11R48 e CG11R96 sao praticamente idénticos. Neles
ainda observou-se um aumento de intensidade na banda em 2933 cm™

provinda do acréscimo da resina as membranas e adicionalmente elas tiveram
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um alargamento de suas bandas em 1658 cm™, que deve ter sido
consequéncia da sobreposicéo de sua banda com a da resina em 1690 cm™.
Observou-se que nos espectros para CG11R48 e CG11R96 houve o
aparecimento de uma banda em 891 cm™ da deformacéo fora do plano dos

metilenos provindo da resina.
4.2.4 Angulo de contato

O angulo de contato (6) € uma medida quantitativa do solido sendo
molhado por um liquido, o que mostra seu carater hidrofilico, ou hidrofébico.
Geometricamente é definido como o angulo formado por um liquido nas
fronteiras das trés fases, na qual um liquido, um gas e um sélido se

interceptam (Figura 21).

Figura 21 - Esquema do angulo de contato de uma gota em uma superficie solida **.
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Fonte: adaptado de POPA, 2013, p.938.

A equacdo (2) que rege esta medida é conhecida como a relacdo de

Young, descrita a seqguir.

Yiw -€0SO = Vg, .V (2)

Em que v, ¥si © Y, S80 as trés tensdes interfaciais envolvidas: a

sélida-gasosa, a sélida-liquida e a liquida-gasosa respectivamente.

A Figura 22 mostra as imagens das gotas nas superficies das

membranas.
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Figura 22 - Imagens da gota na superficie das membranas, sendo: (A): CG11,
(B): CG11R48 e (C): CG11R96.

A B C

A Tabela 5 apresenta os resultados de angulo de contato para as
membranas de colageno e gelatina com e sem a resina de Jatoba em

quintuplicata, bem como a média aritmética e seu desvio padréo.

Tabela 5 - Valores dos angulos de contato e suas médias para as membranas.

Angulo de Contato (°)

CG11 CG11R48 CG11R96
45,47 43,40 68,78
43,49 45,43 68,36
44,87 44,53 68,11
45,18 45,46 68,08
45,29 43,80 68,22
44,86+0,79° 44,52+0,93° 68,31+0,28°

a — média aritmética dos valores e desvio padréo.

Como mostrado na Tabela 5, todos os angulos analisados foram
inferiores a 90°, indicando um bom grau de hidrofilicidade e molhabilidade para
a superficie das membranas. Para as membranas CGll e CGll R 48
observaram-se um maior grau de “espalhamento” da gota na superficie das
membranas. Ja para a CG11R96, a de maior concentracdo, obteve-se maior
valor para angulo de contato, indicando que o aumento da concentragdo de

resina tornou a membrana menos hidrofilica.
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O valor do angulo de contato tanto da membrana CG11 e CG11R48
aproximaram do valor expresso na literatura para uma membrana de colageno
puro de 45° *. A presenca da resina nessa concentracdo ndo interfere na
hidrofilicidade e molhabilidade da membrana, podendo ser interessante para
certos fins em sua utilizacéo para a regeneracao da pele.

Sabe-se que para a aplicagdo de membrana de colageno para
liberacdo controlada de farmacos in vivo, uma maior hidrofilicidade pode
acelerar a permeabilizacdo de agua e promover uma taxa de difusdo mais
eficiente de farmacos aos poros da membrana. Assim sendo, talvez fosse mais
interessante se considerar o uso da membrana com adi¢cdo da resina como a
descrita para CG11R48 caso se objetivasse utiliza-la para tal finalidade, uma
vez que esta se apresentou com um caracter mais hidrofilico que a mais
concentrada *®. Contudo, se a finalidade fosse utilizar uma membrana para a
retencdo de liquidos e farmacos junto a um tecido, fazendo com que nédo
houvesse dispersdo a membrana mais interessante seria a que tem maior

concentracdo da resina devido a sua maior hidrofobicidade.
4.2.5 Absorcao de 4gua

As fotos digitais na Figura 23 mostram membranas antes e depois

do processo de intumescimento.

Figura 23 - Fotos de membranas antes (A) e apés (B) o intumescimento.

CG11R48  CG11R96
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Com base nas fotos digitais verifica-se, visualmente, que para a

membrana CG11 ocorre 0 intumescimento com um pequeno aumento de
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tamanho e um aumento na transparéncia. Para as membranas com resina
CG11R48 e CG11R96 ocorre um maior aumento de tamanho com grande
aumento na opacidade.

Para tornar o método de investigacdo mais quantitativo, pesaram-se
as membranas em determinados tempos e entdo se fez as curvas de
intumescimento para as trés membranas estudadas. Neste experimento
monitorou-se a absor¢cdo de agua nas membranas por um periodo total de
24 h, mas os resultados mostram que em apenas 1 minuto ja se tem a

estabilizacdo do grau de absorcao.

Figura 24 - Curvas de intumescimento para as membranas: (*) CG11,
(m) CG11R48 e (A) CG11R96.
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A Figura 24 corrobora nossas observagdes acerca das fotos digitais
obtidas e também do raciocinio utilizado no experimento de TG. A membrana
CG11 demonstrou valores de intumescimento maiores que ambas as outras,
indicando que a resina promove um carater hidrofébico a membrana sendo
influenciado pela concentracdo do componente, o que também foi notado no
estudo de angulo de contato.

Com o intuito de se comparar a porcentagem de absorcdo das

membranas, fez-se a Tabela 6 para o tempo de 10 minutos.
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Tabela 6 - % de absorcdo para as membranas no tempo de 10 minutos.

Amostra % Absorcao
CG11 246,4

CG11R48 140,8

CG11R96 114,8

A guantidade de agua absorvida a mais da membrana sem resina,

quando comparada com a CG11R48 foi de 1,75 vezes, enquanto que em

relagdo & CG11R96 foi de 2,15 vezes, indicando que de fato a resina atua nas

misturas de modo a diminuir a interacdo das moléculas de 4gua com elas e

este efeito € mais pronunciado conforme se aumenta sua concentracao.
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5 CONCLUSOES

7

Com base nos resultados é evidente a influéncia da resina nas
misturas e que sua concentracdo afeta suas propriedades. Os estudos
reoldégicos nos mostraram que sua presenca faz com que o carater viscoso e
elastico das misturas sejam aumentados, mas que este Ultimo em uma
propor¢cdo maior que o outro, ainda mais se a resina estiver em maior
concentracdo. Além do mais, observou-se que com o aumento da temperatura
os modulos G e G” para as misturas com resina aumentaram também
proporcionalmente a concentracdo de resina, enquanto que para a CG11
houve um decréscimo em seus valores. A andlise térmica também mostrou que
a resina atua de forma a diminuir a quantidade de agua absorvida pelas
membranas e para o DSC obteve-se uma nova temperatura de desnaturacéo
para as misturas, sugerindo que os grupos funcionais da resina possam atuar
de modo a desestabilizar sua estrutura.

As fotomicrografias das membranas revelaram que com a adicdo da
resina no meio, suas superficies tornaram-se cada vez mais rugosas conforme
se aumentava a concentracdo. Ja os espectros de infravermelho mostraram o
alargamento de certas bandas do CG11 e a intensificagdo da banda em 2933
cm™ proveniente da resina.

No caso do estudo do angulo de contato verificou-se que a resina na
proporcao de CG11R48 néo exerce grande influéncia no grau de molhabilidade
da membrana ficando com seu valor préximo a CG11, enquanto que a de maior
concentracdo demonstrou um maior grau de hidrofobicidade. Este resultado é
importante por nos mostrar que ndo ha uma membrana de determinada
concentracdo que seja melhor ou pior que a outra para sua utilizagdo, mas sim
que uma é mais apropriada que a outra dependendo do uso que se queira.

Finalmente, o estudo de absor¢do de agua mostrou-nos que apos
este procedimento todas as membranas aumentam de tamanho, mas que
somente as que contém resina se tornam mais opacas. Além do mais, também
se observou que a membrana que contém maior concentracdo de resina € a
gue menos absorveu agua, 0 que vai de encontro com 0s outros resultados
obtidos.
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