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RESUMO

A busca por novos materiais com desempenho comparavel aos sintéticos tem impulsionado o
desenvolvimento de materiais sustentaveis e biodegradaveis. A crescente demanda tem
estimulado a criacdo de materiais inovadores, como filmes a base de amido, biopolimeros e
outros, que oferecem excelentes propriedades mecanicas e de barreira, sendo ambientalmente
amigaveis. Para atingir niveis mais altos de sustentabilidade, os filmes & base de amido,
enriquecidos com novos componentes, ganham destaque como possiveis candidatos para
aplicacdes em embalagens alimentares. Nesse contexto, o presente estudo visa obter e
caracterizar nanocompositos termoplastificado com amido de araruta (TPA) e nanoparticulas
de oxido de zinco (NPs ZnQO) em diferentes proporcdes (1%, 3% e 5%). Filmes sem NPs ZnO
foram usados como controle. Os filmes de amido termoplastificado foram elaborados por meio
da técnica casting solution (evaporacdo por solvente). Eles foram avaliados quanto a
concentracdo de NPs ZnO, sendo também submetidos as técnicas laboratoriais, como teste de
umidade, solubilidade e intumescimento. Além disso, foram caracterizados por espectroscopia
de infravermelho com transformada de Fourier (FTIR), andlise termogravimétrica (TGA),
microscopia eletronica de varredura (MEV) e ensaios de tragdo, deformacdo na ruptura e
modulo de elasticidade. Para o ensaio de umidade, os resultados revelaram que a adicdo de 1, 3
e 5% de NPs ZnO a matriz polimérica proporcionou a diminui¢do gradual do percentual da
umidade quando comparados ao filme de TPA controle. Atribui-se a este fato a interacdo
interfacial entre as NPs ZnO e a matriz do amido de araruta, que por sua vez, dificulta a
interacdo das moléculas de &gua com o filme de nanocompositos. Para o percentual de
solubilidade dos filmes, percebeu-se pequena alteracdo apos a adicdo das NPs ZnO a matriz do
amido, 0 que se torna importante para a manutencdo de produtos armazenados nas embalagens
de alimentos como também a estabilidade dos filmes poliméricos. Quanto ao teste de
intumescimento, para os filmes de TPA 1%, TPA 3% e TPA 5%, verifica-se que ao se adicionar
as NPS, os mesmos apresentaram varia¢des menores comparado ao filme TPA contendo apenas
0 amido de araruta na matriz polimérica. Diante do exposto, as micrografias obtidas pelo MEV
revelaram a presenca de agregados randomicamente dispersos de NPs ZnO na matriz polimérica
do amido de araruta. Os ensaios de propriedades de tensdo foram conduzidos em 5 replicatas,
com uma velocidade de 5 mm/min. O filme TPA apresentou uma média de 0,34 MPa e 59,80%
para resisténcia a tracdo e deformacdo na ruptura, respectivamente. A incorporacdo de
nanoparticulas de ZnO a matriz de amido de araruta resultou em um aumento na resisténcia a

tracdo e deformagao dos filmes TPA 1%, TPA 3% e TPA 5% em comparagéo com o filme TPA.



As médias de resisténcia para os filmes TPA 1%, TPA 3% e TPA 5% foram de 0,42 MPa, 0,45
MPa e 0,60 MPa, respectivamente. Além disso, as médias de deformacdo na ruptura para 0s
filmes TPA 1%, TPA 3% e TPA 5% foram 77,14%, 86,34% e 86,05%, respectivamente. Os
espectros de FTIR, exibiram o mesmo comportamento espectral. Este fendmeno é decorrente
da presenca de alto teor de amido na matriz polimérica dos filmes. A estabilidade térmica para
os filmes TPA, TPA1%, TPA 3% e TPA 5% foi investigada através da analise
termogravimeétrica (TGA). Os resultados obtidos para os filmes de TPA1%, TPA 3% e TPA
5% apresentou dados semelhantes a estabilidade térmica do filme TPA e mostraram que a
adicdo das NPs ZnO a matriz polimérica ndo provocou diminuicdo significativa dos mesmos.
Os resultados mostraram que € possivel a utilizacdo dos filmes produzidos neste trabalho no

setor de embalagens.

Palavras-chave: Araruta; Nanoparticulas de Oxido de zinco; Nanocompositos;

Termoplastificado



ABSTRACT

The search for new materials with comparable performance to synthetics has driven the
development of sustainable and biodegradable materials. The growing demand has stimulated
the creation of innovative materials, such as starch-based films, biopolymers, and others, which
offer excellent mechanical and barrier properties while being environmentally friendly. To
achieve higher levels of sustainability, starch-based films, enriched with new components, gain
prominence as possible candidates for food packaging applications. In this context, the present
study aims to obtain and characterize thermoplasticized nanocomposites with arrowroot starch
(TPA) and zinc oxide nanoparticles (ZnO NPs) in different proportions (1%, 3% and 5%). Films
without ZnO NPs were used as controls. The thermoplasticized starch films were made using
the casting solution technique (solvent evaporation). They were evaluated for the concentration
of ZnO NPs, and were also submitted to laboratory techniques, such as moisture, solubility and
swelling tests. In addition, they were characterized by Fourier transform infrared spectroscopy
(FTIR), thermogravimetric analysis (TGA), scanning electron microscopy (SEM) and tensile,
strain at break and modulus of elasticity tests. For the moisture test, the results revealed that the
addition of 1, 3 and 5% of ZnO NPs to the polymeric matrix provided a gradual decrease in the
percentage of moisture when compared to the control TPA film. This fact is attributed to the
interfacial interaction between the ZnO NPs and the arrowroot starch matrix, which in turn
hinders the interaction of water molecules with the nanocomposite film. For the percentage of
solubility of the films, a small change was observed after the addition of the NPs ZnO to the
starch matrix, which becomes important for the maintenance of products stored in food
packaging as well as the stability of the polymeric films. As for the swelling test, for the 1%
TPA, 3% TPA and 5% TPA films, it was verified that when the SPL was added, they presented
smaller variations compared to the TPA film containing only arrowroot starch in the polymeric
matrix. In view of the above, the micrographs obtained by SEM revealed the presence of
randomly dispersed aggregates of ZnO NPs in the polymeric matrix of arrowroot starch. The
stress properties tests were conducted in 5 replicates, with a speed of 5 mm/min. The TPA film
showed an average of 0.34 MPa and 59.80% for tensile strength and deformation at break,
respectively. The incorporation of ZnO nanoparticles into the arrowroot starch matrix resulted
in an increase in the tensile strength and deformation of TPA 1%, TPA 3% and TPA 5% films
compared to TPA film. The mean strength for the films TPA 1%, TPA 3% and TPA 5% were
0.42 MPa, 0.45 MPa and 0.60 MPa, respectively. In addition, the mean strain at break for TPA
1%, TPA 3% and TPA 5% films were 77.14%, 86.34% and 86.05%, respectively. The FTIR



spectra exhibited the same spectral behavior. This phenomenon is due to the presence of high
starch content in the polymeric matrix of the films. The thermal stability for TPA, TPA1%,
TPA 3% and TPA 5% films was investigated by thermogravimetric analysis (TGA). The results
obtained for the TPA1%, TPA 3% and TPA 5% films presented similar data to the thermal
stability of the TPA film and showed that the addition of ZnO NPs to the polymeric matrix did
not cause a significant decrease in them. The results showed that it is possible to use the films

produced in this work in the packaging sector.

Keywords: Arrowroot; Zinc oxide nanoparticles; Nanocomposites; Thermoplasticized
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1 INTRODUCAO E JUSTIFICATIVA

Os plasticos convencionais desempenham um papel importante e sdo amplamente
usados no mundo, devido as propriedades desejadas bem como a sua leveza, resisténcia a
intempéries, baixo custo, facilidade no transporte e transparéncia, que facilitam a sua aplicaco
em setores industriais. Apesar de multiplos avangos e uso de materiais plasticos de origem
petrogquimica, o plastico tem proporcionado a incidéncia nociva com acumulo exacerbado de
residuos plasticos no meio ambiente (Ali et al., 2021; Khairnar et al., 2022).

Na expectativa de atender as exigéncias impostas pelo mercado consumidor, o qual
busca qualidade, inocuidade e desenvolvimento sustentadvel dos produtos alimenticios, as
empresas pesquisadoras de embalagens tém sido constantemente incitadas a desenvolver
materiais biodegradaveis provenientes de fontes renovaveis (Taherimehr et al., 2021).

Em contrapartida, o uso de produtos derivados do petrdleo ainda prevalece de forma
exacerbada. Nesse contexto, considerando o impacto ambiental e as consequéncias a longo
prazo da decomposicdo de materiais sintéticos, tornou-se essencial buscar alternativas com
efeitos biodegradaveis que amenizem a questdo do consumo (Ochoa-Yepes et al., 2019).

Nesse sentido, com o aumento de lixo na natureza e 0 esgotamento de recursos
petroliferos causados pelo consumo desenfreado de embalagens plésticas, os pesquisadores tem
sido motivados a buscar alternativas mais acessiveis e sustentaveis para a producdo de materiais
de origem biodegradaveis (Nduko; Taguchi, 2021; Petkoska et al., 2021).

De modo geral, a busca e desenvolvimento de filmes biodegradaveis estd ganhando
notoriedade e valorizagcdo. Materiais como estes possuem grande facilidade de se decompor por
meio de acdo de agentes bioldgicos naturais, que sdo capazes de destruir os residuos, evitando
a poluicdo da agua e do solo (Nduko; Taguchi, 2021; Petkoska et al., 2021).

Materiais biodegradaveis tém sido apontados como alternativas para minimizar os
impactos ambientais causados pela producdo de lixo que ainda é uma grande preocupacao para
0 meio ambiente. Dentre os polimeros naturais, o amido é o mais utilizado para o
desenvolvimento de produtos reciclaveis, devido as suas caracteristicas como abundancia,
baixo custo e comportamento biodegradavel (Marichelvam; Jawaid; Asim, 2019; Petkoska et
al., 2021).

Os filmes de amido além de serem biodegradaveis, também sdo biocompativeis e
seguros para o contato com os alimento. Ademais, apresentaram boas propriedade como as de
barreiras a gases a vapor de agua. No entanto, ainda existem desafios a serem superados para a

sua comercializacdo em larga escala, como a necessidade de melhorar sua resisténcia mecanica,
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a umidade e flexibilidade (Turan, D., Gunes, G., Kilic, 2018).

Diversos estudos tém sido desenvolvidos para melhorar as caracteristicas mecénicas de
materiais a base de amido incorporando aditivos, substancias essas adicionadas aos materiais
plasticos para alcancar um efeito técnico no produto final, que permite modificar e pode
aperfeicoar concomitantemente as propriedades do material, levando em consideragdo a
elaboracdo de novos recursos tendo o amido como matriz polimérica (Helmiyait et al., 2021).

Os plastificantes sdo compostos quimicos utilizados em polimeros naturais e polimeros
sintéticos, como os plasticos, que sdo processados e desenvolvidos em laboratdrio. Eles tém o
papel de melhorar as propriedades fisicas do material, como flexibilidade, elasticidade e
resisténcia ao impacto. A adicdo de reforcos em uma matriz pode aumentar a resisténcia dos
materiais termoplasticos e diminuir a hidrofobicidade (Langer et al., 2020).

Faz-se importante buscar alternativas mais sustentaveis para as embalagens de
alimentos. O uso excessivo de materiais ndo biodegradaveis como o plastico por exemplo, pode
gerar graves consequéncias ambientais e afetar a saide humana (Ali et al., 2021; Shafqat et al.,
2020).

Nesse contexto, a pesquisa em filmes biodegradaveis de amido emerge como uma
possivel solugdo para esse problema, ao mesmo tempo que incentiva a adogao de praticas mais
conscientes em relacdo ao meio ambiente. Vale ressaltar a relevancia de se buscar alternativas
que sejam tanto eficientes quanto amigaveis ao ecossistema (Taherimehr et al., 2021).

Por conseguinte, o desenvolvimento deste estudo se concentra na producdo de filmes
biodegradaveis a base de fécula de araruta aditivados com nanoparticulas de 6xido de zinco
(NPs ZnO), um material renovavel e amplamente disponivel para possivel aplicacdo em
embalagens de alimentos como forma de substituir as embalagens convencionais derivados do
petroleo.

A estrutura deste trabalho divide-se da seguinte maneira: A primeira secao, esta descrita
a introducdo, justificativa e objetivos. A segunda secdo trata da “Revisdo Bibliografica”
mostrando conceitos e defini¢cBes necessarias para compreensdo desta dissertagdo. A terceira
sec¢do apresenta os “Procedimentos Metodologicos” que revelam as etapas executadas para a
elaboracdo do material biodegradavel. Na quarta secdo, serdo apresentados os resultados
obtidos com o desenvolvimento deste estudo, em seguida as consideragdes finais, referéncias

bibliograficas e anexos.
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1.1 OBJETIVO

1.1.1 Objetivo Geral

e Este trabalho possui como finalidade a obtencéo e caracterizacdo de nanocompaositos a
base de amido de araruta (Maranta arundinacea) termoplastificado e nanoparticula de

oxido de zinco, para ser utilizado no setor de embalagens de alimentos.

1.1.2 Objetivos Especificos

e Produzir filmes de nanocompdsitos utilizando a técnica de evaporacao por solvente;
e Analisar o aspecto visual e macroscépico dos filmes em diferentes concentracdes;

e Estudar o comportamento de umidade, solubilidade e intumescimento dos filmes;

e Auvaliar a interacdo dos grupos funcionais dos filmes de nanocompdsitos;

e Estudar o comportamento térmico dos filmes;

e Estudar as propriedades de tracdo dos filmes;

e Avaliar a morfologia dos filmes de nanocompdsitos.
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2 REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.1 Plasticos Convencionais

Os tempos modernos em que vivemos sdo frequentemente classificados como a "era do
plastico”, ja que estamos envolvidos por uma ampla gama de materiais poliméricos, incluindo
elastémeros, fibras, adesivos de borracha e, é claro, os plasticos. Esses materiais se tornaram
onipresentes em nosso cotidiano em meados do século XX, quando o primeiro polimero
sintético industrializado foi introduzido, sendo chamado de baguelite em homenagem ao
quimico Leo Hendrik Baekeland (Shafqat et al., 2020).

Os polimeros sdo compostos por macromoléculas de alto massa molecular, podendo ser
organicos ou inorganicos, sintéticos ou naturais, e possuem unidades estruturalmente idénticas
ligadas entre si por meio de ligacdes covalentes conhecidas como meros. O termo POLIMERO
provém do grego poli, que significa "muito”, enquanto mero refere-se a uma "parte” ou
"unidade” que se repete na estrutura. Para que ocorra a formacéo de um polimero, 0s meros sao

conectados por meio de ligagdes primérias estaveis (Manrich., 2005).

Figura 1- Estrutura de unidade repetida de etileno usada para ilustrar a macromolécula mais simples em termos
de estrutura.

mondmeros
A .
II|_I Il_I
(<|3 <|3),,
H H N

grau de polimerizac¢ao
Fonte: Alfrey (1985); Callister; Rethwisch (2016)

Como maneira de representar uma estrutura polimérica, as unidades sao dispostas entre
parénteses, e 0 subscrito n denota o nimero de meros que compdem uma macromolécula
polimérica, sendo denominado grau de polimerizacdo ou quantidade de vezes que ela se repete,
como esté sendo apresentada na Figura 1. Os polimeros podem ser classificados de acordo com
seu comportamento mecanico, perspectiva estrutural quimica, métodos de preparacdo e

caracteristicas tecnologicas (Manrich., 2005).
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Os polimeros termoplasticos (TPS) sdo aqueles que amolecem (e eventualmente se
liquefazem) quando aquecidos e podem ser reprocessados apds serem resfriados novamente.
Eles apresentam cadeias moleculares pouco ramificadas e interagdes fracas entre si. Algumas
amostras de polimeros termoplasticos incluem o polietileno, o polipropileno e o policarbonato
(Callister; Rethwisch., 2016).

Ja os polimeros termofixos ndo amolecem quando submetidos a altas temperaturas,
portanto, ndo podem ser reprocessados. Suas cadeias moleculares sdo altamente ramificadas e
possuem fortes interacGes entre si, resultando em polimeros mais rigidos e com maior
resisténcia mecanica, comparados aos termoplésticos. Alguns exemplos de polimeros
termofixos sdo a resina epoxi, fibra de vidro e baquelite (Callister; Rethwisch., 2016).

Pertencentes ao universo fascinante dos materiais poliméricos, o0s plasticos
convencionais tém sido amplamente utilizados ao longo da expanséao do desenvolvimento social
e econdmico. Em razdo das caracteristicas que este material apresenta, eles ganharam cada vez
mais espaco e notoriedade na industria quimica por suas amplas possibilidades de aplicacdo
(Ali et al., 2021).

Os polimeros sintéticos, como os plasticos, apresentam varios beneficios e sua
dependéncia é justificada por sua versatilidade no transporte, resisténcia a tracdo,
maleabilidade, longevidade e baixo custo, comparados a outros materiais classicos, como
madeira, concreto e metal (Shafqat et al., 2020). Esses materiais tém sido comumente utilizados
no setor industrial na fabricacdo de diversos produtos, tendo como principais aplicacGes as
embalagens de alimentos, garrafas de bebidas, setor automobilistico, cosméticos,
medicamentos, medicina (seringas e tubos para hemodialise), aeroespacial, entre outros (Al-
Salem et al., 2017).

Os pléasticos sdo materiais macromoleculares sintéticos, provenientes do petrdleo.
Dentre os plasticos sintéticos mais comuns a base de petrdleo, incluem-se: poli (tereftalato de
etileno) (PET), cloreto de polivinila (PVC), polipropileno (PP), polietileno de baixa densidade
(LDPE), polietileno de alta densidade (HDPE), poliestireno (PS) e poliuretano (PU) (Nordin et
al., 2022; Zolek-Tryznowska; Kaluza, 2021). Entretanto, devido a sua ndo-biodegradabilidade,
a producdo desenfreada deste material sintético e de origem petroquimica tornou-se uma
ameaca para 0 meio ambiente (Beltran-Sanahuja et al., 2021).

O aumento do uso desses materiais resulta no esgotamento de recursos naturais e no
acumulo de residuos plasticos, afetando todas as formas de vida, ecossistemas e a economia
mundial, jA que a quantidade de poluentes descartados diariamente € consideravelmente
exorbitante (Ali et al., 2021; Shafqgat et al., 2020).
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Segundo pesquisa realizada por Shafgat et al., (2020), a populagdo mundial produz
aproximadamente 34 milhdes de toneladas de residuos plasticos anualmente.
Surpreendentemente, apenas 7% desses residuos sdo reciclados, enquanto o restante é
despejado em outras &reas ou deixado para se decompor em aterros sanitarios. Isso ndo apenas
causa degradagdo ambiental, mas também representa ameacas a saude humana e outros
ecossistemas. Além disso, os materiais plasticos convencionais possuem longa durabilidade e
altas emissdes de CO2, 0 que aumenta seu impacto negativo no meio ambiente. Devido a esses
fatores, os materiais plésticos convencionais estdo se tornando cada vez mais impopulares entre
0s consumidores.

O uso de plasticos pode ter sérios efeitos na saude humana. A toxicidade é um
contribuinte significativo das embalagens plasticas, podendo assumir varias formas, como
particulas, toxicidade quimica, patdgenos e vetores de parasitas. Estudos sobre a toxicidade das
particulas em plasticos revelaram danos aos sistemas respiratorio e digestivo. Além disso,
particulas minusculas podem atravessar as membranas celulares, levando a uma série de
complicacdes de saude (Shafgat et al., 2020).

Os plasticos s@o produzidos com aditivos quimicos, em que essas substancias podem ser
microcelulares ou macrocelulares e sdo adicionadas aos plasticos durante sua fabricacéo.
Muitos desses poluentes podem ser a causa de toxicidade quimica, como o bisfenol A (BPA) e
os ftalatos, que s@o reconhecidos como disruptores hormonais que podem causar danos a saude
humana em casos de exposicao por ingestdo ou inalacdo desses componentes (Shafgat et al.,
2020).

Devido a esses fatores, embalagens ecologicamente corretas, sustentaveis, plasticos
verdes que tém como fonte de matéria prima a cana-de acUcar, embalagens biodegradaveis e
filmes comestiveis baseados em polissacarideos séo algumas das tendéncias em alta que estdo
sendo exploradas como forma de substituir embalagens convencionais. Isso levou muitos
pesquisadores de diversas areas a desenvolver plasticos biodegradaveis, comumente

conhecidos como biopolimeros (Santhosh; Nath; Sarkar, 2021).
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2.2 Biopolimeros

Os biopolimeros, como proteinas, polissacarideos e seus derivados, sdo polimeros
naturais que sao tipicamente degradados no meio ambiente devido a processos fisicos, quimicos
e bioldgicos naturais, especialmente seu metabolismo por microrganismos (Alizadeh-Sani,
Mohammadian, & Shahbazi, 2020).

Esses materiais sdo biodegradaveis e, portanto, menos prejudiciais ao meio ambiente do
que os polimeros convencionais. Além disso, 0s biopolimeros podem ser modificados para
melhorar suas propriedades, tornando-os adequados para uma ampla gama de aplicacdes,
incluindo embalagens, materiais de construcdo e dispositivos médicos (Taherimehr et al.,
2021).

De acordo com Zhong et al., (2020), os biopolimeros podem ser obtidos de fontes
renovaveis, originando-se da biomassa direta, por meio da polimerizacdo de mondémeros de
base biologica, bem como atraves de diferentes tipos de microorganismos, tais como bactérias
em um meio alimentar especializado em nutrientes adequados. Alguns exemplos de proteinas
utilizadas pela industria sdo amplamente empregados na fabricacdo de alimentos,
medicamentos, cosméticos, materiais biomédicos e outros produtos (Abdul Khalil et al., 2017;
LI et al., 2022; Mangaraj et al., 2019; Sanyang; Jawaid, 2019).

Os biopolimeros, conforme apresentado na Figura 2, sdo classificados em trés categorias
distintas com base no método de origem e sintese.

o Naturais: sdo materiais desenvolvidos a partir de biomassa direta/fontes naturais como
proteinas, polissacarideos e lipidios derivados de plantas ou animais (Abdul Khalil et al.,
2017; Saklani et al., 2019);

o Polimeros sintéticos: Materiais produzidos a partir de monémeros de base bioldgica,
como poli &cido latico (PLA), a policaprolactona (PCL), os copoliésteres aromaticos
como o polibutirato (PBAT) e os copoliésteres alifaticos (por exemplo, PSA)
conhecidos como polimeros superabsorventes (Taherimehr et al., 2021; Zhong et al.,
2020);

e Microrganismos: Sdo materiais produzidos a partir da sintese de microrganismos ou
bactérias geneticamente modificadas, (polihidroxialcanoatos — PHAS, polihidroxibutiratos
— PHB e polihidroxibutirato-valerato (PHBV) (Regubalan et al., 2018);
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Figura 2 — Diferentes categorias de biopolimeros de acordo com suas fontes de origem

Biopolimeros

Naturais { (Polimeros Sintéticos) } { Microorganismos }
—
| | | ; !
e
Proteinas Carboidratos E Lipidios } E Biomassa } Petroquimicas
[
Colageno Amido Cera Policaprolactona
Gelatina Celulose Gorduras Acid Polibutirato Polihidroxialcanoato
Caseina Quitosana Oleos oIiIZ\ct(i)co Policarbonato Polihidroxibutirato
Glaten Carragena P Copolimero

Fonte: Adaptado de Taherimehr et al., (2021)

Uma questdo crucial € a ndo biodegradacdo e possiveis dificuldades em reutilizar a
maioria dos polimeros provenientes do petroleo, resultando no acimulo de lixo plastico sem
destino apropriado, que pode levar décadas ou séculos para se decompor na natureza (Brito et
al., 2011).

Em busca de solucBes de materiais sustentaveis para aquisi¢do, producdo e consumo
responsavel, os biopolimeros oferecem alternativas apropriadas para a producao de embalagens,
pois sdo biodegradaveis, biocompativeis, ndo toxicos e ambientalmente seguros. Além disso,
sdo renovaveis, representando uma alternativa promissora e sustentavel para reduzir o uso de
embalagens sintéticas derivadas do petrdleo (Rocha et al., 2018; Taherimehr et al., 2021).

No entanto, em comparacdo com o0s polimeros convencionais, 0s biopolimeros
apresentam caracteristicas sensiveis a umidade que reduzem as propriedades mecanicas, como
resisténcia a tracao, e aumentam a permeabilidade ao vapor de agua, dificultando sua aplicacdo
em embalagens de alimentos (Turan, D., Gunes, G., Kilic, 2018). Para utilizar polimeros
biodegradaveis em embalagens, é necessario melhorar alguns fatores, como fragilidade, alta
permeabilidade ao vapor e comportamento em baixas temperaturas de distorcdo térmica
(Abdillah; Charles, 2021; Mohd Nizam et al., 2021).

Diferentes estratégias tém sido exploradas, incluindo a modificacdo da estrutura quimica
por meio da adicdo de aditivos, para melhorar as propriedades fisico-quimicas dos
biopolimeros. Marichelvam; Jawaid e Asim (2019) estudaram as propriedades do amido de
milho e arroz para aplicagcdes em embalagens alternativas. Foram produzidas diversas amostras

de bioplasticos com diferentes composic¢des de amido de milho, arroz, acido citrico, glicerol e
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gelatina. Os resultados revelaram que as amostras preparadas com a adi¢do de &cido citrico
apresentaram melhor degradabilidade, vida Gtil do material e propriedades mecanicas.

Dentre os diversos biopolimeros estudados, o amido é amplamente utilizado para
desenvolver produtos reciclaveis, pois apresenta comportamento termopléastico com o auxilio
de um plastificante, além de apresentar propriedades mecanicas consideraveis e ser leve. Por
essas caracteristicas, a matéria-prima tem despertado grande interesse no mercado de polimeros
convencionais, por meio da incorporacdo de outros componentes na matriz polimérica
(Garrison; Murawski; Quirino, 2016).

2.3 Amido

Os carboidratos, também conhecidos como glicidios ou acgucares, sdo nutrientes
essenciais que desempenham um papel central em diversas funcdes, incluindo a nutricao celular
nos organismos vivos (Apriyanto; Compart; Fettke, 2022). S0 materiais renovaveis que
retornam a natureza na forma de didxido de carbono (CO>) e agua (H20) ap06s passarem por
processo de degradacgdo, sem causar poluicdo ao meio ambiente (Wang et al., 2021).

O amido é um exemplo de polissacarideo natural, biodegradavel e renovavel, composto
por um grande numero de unidades de glicose unidas por ligacdes glicosidicas. Ele pode ser
encontrado em forma de granulos com diferentes caracteristicas, variando em formato e
tamanho, e é encontrado em culturas como leguminosas, milho, batata e arroz (Adewale;
Yancheshmeh; Lam, 2022).

Devido ao seu baixo custo e a crescente demanda por alimentos saudaveis, o amido tem
despertado interesse na indudstria alimenticia devido aos beneficios que esse carboidrato oferece,
como seus efeitos nutricionais e seu uso como fonte de energia (Bemiller, 2019). Além de
possuir propriedades fisico-quimicas, o amido também apresenta uma fracdo denominada
amido resistente, que desempenha uma funcdo semelhante a fibra alimentar em termos de
digestibilidade, impactando positivamente em muitos processos tecnoldgicos (Wang et al.,
2021).

O amido é empregado ndo apenas na industria de alimentos, mas também nos setores
farmacéutico, cosmético, de papel e téxtil, sendo utilizado como material termoplastico na
producdo de embalagens descartaveis e outros produtos (Li et al., 2022). Por apresentar
caracteristicas biodegradaveis, ele pode substituir materiais derivados do petréleo, que causam

danos ambientais significativos (Estevez-Areco et al., 2019).
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A busca pela melhoria das propriedades fisicas, quimicas e funcionais do amido natural
industrial leva a sua modificacdo por meio de processos fisicos, quimicos, enzimaticos ou
combinagOes desses métodos (Bemiller, 2019). Isso permite a introducdo de caracteristicas
especificas, como formacéo de filme, viscosidade, consisténcia, transparéncia, brilho do gel,
reducdo de sinérese, retrogradacdo, gelificagdo, estabilidade térmica e propriedades de queima.

Nesse sentido, 0 amido extraido de plantas é chamado de amido nativo, enquanto o
amido que passou por alguma forma de transformacao (bioldgica, quimica ou fisica) € chamado
de amido modificado (Adewale; Yancheshmeh; Lam, 2022). Entre os polimeros naturais
existentes, 0 amido é o segundo mais abundante no mundo, perdendo apenas para a celulose
(Rocha et al., 2018).

Devido as suas caracteristicas fisico-quimicas e funcionais especificas, esse glicidio é
de grande relevancia em diversos setores. O amido é caracterizado pela sua insolubilidade em
agua fria, baixa estabilidade e tendéncia a retrogradacdo, podendo ser modificado por
processamento. A modificacdo é importante para melhorar a funcionalidade e ampliar sua
aplicacdo nos setores de interesse (Ogunsona; Ojogbo; Mekonnen, 2018).

Normalmente, o amido puro apresenta cor branca e ndo apresenta sabor ou cheiro
especifico. Além disso, na sua forma pura, 0 amido ndo se dissolve em &gua fria ou alcool. E
atoxico, bioabsorvivel e semipermeavel ao dioxido de carbono (CO2). O amido é composto por

dois tipos de moléculas, aamilose linear e a amilopectina ramificada (Mohd Nizam et al., 2021).

2.3.1 Amilose e amilopectina

O amido é um dos polimeros naturais mais abundantes na natureza, o que o torna ser
amplamente utilizado na inddstria alimenticia devido ao seu baixo custo, abundancia,
biodegradabilidade e natureza comestivel (Cui et al., 2021; Estevez-Areco et al., 2019). O
amido é constituido basicamente por granulos que contém a mistura de dois compostos: amilose
e amilopectina que podem variar de acordo com as caracteristicas e propor¢oes definidas por
cada origem vegetal (Apriyanto; Compart; Fettke, 2022).

Estruturalmente, o granulo do amido, é constituido por unidades de glicose que estdo
organizadas basicamente por dois homopolissacarideos, ou seja, € um polissacarideo
constituido por moléculas de glicose unidas por ligacdes glicosidicas denominados de amilose
e amilopectina, como mostra na Figura 3 (a e b) (Wang et al., 2021).

A amilose, € um polimero linear composto por liga¢des glicosidicas que sdo compostas

por unidades de D-glicose ligadas por ligagdes a-(1—4) atuando com menos de 1% de suas
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ramifica¢des em a-(1—6). A molécula apresenta caracteristicas de conformacao helicoidal e
possui um interior hidrofobico devido ao arranjo das unidades de glicose, onde suas
propriedades conformacionais e lineares sdo unicas em sua capacidade de formar filmes e
complexos com &lcoois, acidos e lipidios (Adewale; Yancheshmeh; Lam, 2022).

Por outro lado, a amilopectina considerada uma das maiores biomoléculas conhecidas,
é um polimero altamente ramificado, formada por unidades de D-glicose que se encontram
ligadas através de ligagdes a-(1—4) com aproximadamente 5% de suas ramificagdes em o-
(1—06) (Adewale; Yancheshmeh; Lam, 2022).

Figura 3 — Estrutura quimica da amilose (a) e amilopectina (b)
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Fonte: Adaptado de Brito et al., (2011)

A amilopectina é geralmente 0 maior componente e pode compor cerca de 30% a 99%
dos grénulos de amido, os quais ainda contém pequenas quantidades de proteinas e
fosfolipidios. Enquanto que a amilose apresenta excelentes propriedades filmogénicas e pode
formar filmes incolores e transparentes (Cui et al., 2021). Sendo assim, a cadeia externa da
amilopectina esta disposta em uma dupla hélice, e algumas formam uma estrutura cristalina.
Um dos principais fatores que determinam as propriedades dos granulos de amido é o arranjo

de moléculas lineares e ramificadas distribuidas dentro dos granulos (Cunha, 2016).
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Para Borba et al., (2021) os granulos de amido sdo compostos por macromoléculas
lineares e ramificadas que permitem um arranjo semicristalino ordenado das moléculas de uma
maneira especifica. Em funcéo da forma como estes polimeros se organizam, os granulos de
amido podem apresentar duas regides: cristalina amorfas e séo reordenadas de forma alternada
assim como esté apresentada na Figura 4. Dentre as caracteristicas gerais que o amido apresenta,
a zona na regido cristalina, exibem ramificacdes em formato de dupla-hélice de moléculas de

amilopectina agrupadas e estruturalmente estabilizadas devidos as liga¢6es de hidrogénio.

Figura 4 — Estrutura do granulo de amido em microescala (5 pm), consistindo de lamelas que apresentam regides
amorfas e cristalinas, contendo cadeias de amilose e amilopectina
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Fonte: Seung, (2020)

As regibes amorfas sdo formadas por interacdes entre as cadeias de amilose e
amilopectina e, portanto, sdo sequencialmente desordenadas e estas ramificacbes sdo
distribuidas em uma estrutura ordenada formando lamelas cristalinas no interior dos granulos.
Nesse sentido, as regides amorfas sdo menos regulares, pois sdo formadas por interagdes entre

as cadeias de amilose e amilopectina (Borba et al., 2021; Seung, 2020).
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2.3.2 Amido Termoplastico (TPS)

O amido termopléastico (TPS), é um produto resultante da combinacdo de amido com a
adicdo de plastificante que pode ser agua e/ou glicerol e sdo obtidos através do aquecimento e
da aplicacéo de cisalhamento continuo. Esse processo resulta em uma fase homogénea, continua
e viscosa. As cadeias de amilose e amilopectina se intercalam nessa fase fundida, enquanto a
estrutura semicristalina do granulo de amido € destruida (Corradini et al., 2007).

O amido em sua forma granular ndo apresenta caracteristicas termoplasticas. No
entanto, quando processados ou submetidos a varidveis como pressdo, cisalhamento e
temperatura (90 a 180 °C) e na presenca de aditivos como plastificantes como a agua e/ou
glicerol, o amido se transforma em um material fundido. O TPS pode ser processado por meio
de técnicas tradicionais do processamento de plastico, via gelatinizagdo em meio aquoso,
injecdo ou via extrusdo. As propriedades finais do amido dependem da escolha dos aditivos, do
processo de producdo e das condi¢cdes de processamento. A estrutura morfoldgica do amido

natural e do TPS pode ser visualizada na Figura 5 (Zdanowicz; Satasinska, 2023).

Figura 5 — Morfologia do amido natural e do TPS visualizados em microscopia eletrénica de varredura (MEV).
Apo6s o processamento, ocorre a destruicdo completa da estrutura granular do amido, dando, entéo, a origem a
uma fase final continua e homogénea
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Fonte: Corradini et al., (2007)

Na estrutura do amido, a presenca de grupos hidroxila (OH) em sua superficie, 0s
granulos de amido exibem propriedades hidrofilicas e possuem forte associacgao intermolecular
formadas via ligacdo hidrogénio. A baixa estabilidade térmica é um dos fatores observados
devido a proximidade entre os valores de temperatura de fusdo e decomposicdo térmica do
amido. Essa condicdo resulta em desafios durante o processamento, e a preservacao da

cristalinidade compromete as propriedades mecanicas finais das embalagens produzidas
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com esse material. Como forma de melhorar suas propriedades, varios métodos tém sido
desenvolvidos dando caracteristicas positivas ao amido (Corradini et al., 2007).

Foi relatado que os amidos (TPS) foram produzidos usando diferentes tipos de amido
para preparar filmes biodegradaveis a base de amido. Estudos anteriores na literatura relatam
que Bergel et al., (2017) compararam a influéncia do revestimento de quitosana nas
propriedades funcionais de espumas de amido TPS de amido de batata, amido de mandioca e
amido de milho. Os resultados indicaram que o0 material de espuma a base de amido de milho
apresentou maior resisténcia a tracdo e modulo de Young devido a sua maior densidade em
comparagao com outras espumas.

Palai et al., (2019) prepararam os filmes complexos de amido de mandioca TPS ou
amido de milho, &cido polilactico e metacrilato de glicidil, e descobriram que um maior teor de
cristalinidade na matriz de amido de mandioca TPS induzia propriedades de tracdo mais altas
de PLA/filme termoplastico de amido de mandioca em comparacdo com PLA/filme
termoplastico de amido de mandioca.

Em geral, a adicdo de plastificantes ao amido, € um método que estabelece a reducéo a
transicdo vitrea (T4) do amido abaixo de sua temperatura de decomposicgao e converter o amido
em um amido termoplastico, que atribui ao seu processamento (Corradini et al., 2007).

2.3.3 Plastificantes

A Unido Internacional de Quimica Pura e Aplicada (IUPAC) define um plastificante
como uma substancia ou material incorporado a uma matriz polimérica que geralmente pode
ser um plastico ou elastémero. A sua principal funcdo é melhorar a flexibilidade, reduzir a
tensdo de deformacdo, dureza, densidade, viscosidade e carga eletrostatica de um polimero, ao
mesmo tempo melhorando os aspectos quanto a resisténcia a fratura (Langer et al., 2020).

Na escolha do plastificante adequado para a elaboracdo de um filme, é importante
considerar sua estrutura quimica, massa molecular e compatibilidade com o polimero e solvente
utilizados na formulag&o. E essencial que o plastificante ndo seja volatil, ndo toxico e miscivel
com o solvente para evitar a separacdo de fases durante o processo de secagem. Quando o
plastificante € compativel com o polimero utilizado para formacdo do filme, a microestrutura
sera mais linear e uniforme, resultando em uma melhor qualidade do produto final. Além disso,
é importante considerar as modificacdes desejadas no produto final ao optar por um

determinado plastificante (Suderman; Isa; Sarbon, 2018; Vieira et al., 2011).



34

Entre os plastificantes mais comuns utilizados em filmes de amido, os poléis, como o
glicerol e o sorbitol, sdo escolhidos por serem eficazes no processo de plastificacdo. Nesse
sentido, a molécula pequena do glicerol pode se encaixar facilmente entre as cadeias
poliméricas do amido, tornando-o um plastificante de alta eficiéncia para esse tipo de material.
Além disso, sua estrutura quimica, é semelhante a do amido, o que facilita a compatibilidade
entre os dois compostos (Ozeren et al., 2021).

Para aumentar a flexibilidade dos polissacarideos soliveis em agua, o glicerol é
comumente aplicado como plastificante, devido ao grande nimero de hidroxilas presentes em
sua composic¢éo. Essas hidroxilas ajudam a reduzir as forcas intermoleculares entre as longas
cadeias poliméricas, aumentando a mobilidade dessas cadeias e resultando em filmes mais
flexiveis. A gelatinizacdo do amido geralmente ocorre por aguecimento em meio aquoso, mas
isso ndo € possivel sem a presenca de um plastificante, ja que a temperatura de transicao vitrea
e a de fusdo do amido puro e seco sdo maiores do que sua temperatura de decomposic¢ao. O
plastificante ajuda a ‘“amolecer” e diminuir o ponto de fusdo do material durante o
processamento (Esmaeili et al., 2019).

Investigacdes recentes sobre a utilizacdo de glicerol em filmes como plastificantes
apontam a sua eficiéncia e a melhoria das propriedades mecéanicas dos filmes, proporcionando
elasticidade, aumento no percentual de alongamento na ruptura. Essas caracteristicas sdo
favoraveis para aplicacdo em produtos como as embalagens que solicitam de maior
capacidade de deformacéo.

Nascimento et al., (2021) avaliaram o efeito do glicerol em diferentes proporcdes
como plastificante na obtencdo de filme biodegradavel a base de amido e PVA. Estudos
mostraram que a adicdo de glicerol melhorou as propriedades mecéanicas das blendas,

aumentando alongamento na ruptura de até 67%.

2.3.4 Glicerol

O glicerol conhecido comercialmente como propano-1,2,3-triol de acordo com a
nomenclatura [IUPAC, € um composto organico pertencente ao grupo dos alcoois. Sua férmula
quimica é C3HgO3 como mostra na Figura 6, e € um composto liquido viscoso e incolor, inodoro,
higroscopico, de sabor adocicado. O glicerol bruto tem uma pureza de 70-80% e € purificado
antes da venda comercial para 95,5-99%. Quimicamente, o glicerol apresenta trés grupos
hidroxilas dentro de uma molécula de glicerol, que por sua vez, € responsavel pela natureza

higroscopica e ser soltvel em agua (Alashek; Keshe; Alhassan, 2022; Teixeira et al., 2021).
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Figura 6 — Estrutura quimica do glicerol
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Fonte: Alashek; Keshe; Alhassan., (2022)

O glicerol possui diversas aplicagdes em diferentes setores. Na industria farmacéutica,
é utilizado como estabilizante em medicamentos e pomadas. Na inddstria cosmética, é
empregado em produtos como cremes hidratantes, sabonetes liquidos, shampoos e
condicionadores devido as suas propriedades umectantes e emolientes. No setor alimenticio, é
utilizado como adocante e umectante para melhorar a textura de alguns alimentos (Goyal;
Hernandez; Cochran, 2021; Kunduru et al., 2023).

2.3.5 Gelatina e retrogradacao

A gelatinizacdo € uma das transi¢cfes mais importantes que ocorrem no processamento
do amido. Durante esse processo, a estrutura quimica do amido é modificada em resposta a
determinadas condicdes de calor, umidade e temperatura. A gelatinizagdo ocorre antes da
retrogradacdo e as condi¢des criadas durante esse processo sdo criticas para o fenbmeno da
retrogradacédo (Chang et al., 2021; Zhu; Liu, 2020).

A gelatinizac8o é um processo continuo e gradual. A medida que a temperatura aumenta,
as regides amorfas e relativamente instaveis nos granulos de amido sé@o rompidas. O poder de
inchamento das diferentes variedades de amido nédo sofre alteragdo em temperaturas abaixo de
60 °C. Essas temperaturas ndo séo suficientemente altas para quebrar as fortes ligagcdes de
hidrogénio entre as cadeias poliméricas responsaveis pela estrutura cristalina dos granulos de
amido (Donmez et al., 2021; Rodrigues et al., 2018).

O amido é praticamente insoltvel em agua fria, embora possa sofrer um certo grau de
inchamento. Essa insolubilidade ocorre devido as fortes ligagcdes de hidrogénio presentes em
sua estrutura quimica, o que o torna mais compacto e impede a penetracdo da dgua. No entanto,
qguando aquecido em agua, a penetracdo da agua nos granulos de amido se torna possivel,

permitindo a dissociacdo da amilose fora dos granulos (Donmez et al., 2021).
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O grau de gelatinizagdo pode variar conforme os métodos de extracdo do amido,
relaciona-se com a questdo da estabilidade do amido. Uma vez atingida a temperatura inicial
de gelatinizacéo, as estruturas granulares e cristalinas comecam a se decompor, e a amilose se
decompde gradualmente. Ocorrem diferengas significativas nas propriedades da pasta de amido
em diferentes graus de gelatinizacdo (Donmez et al., 2021; Rodrigues et al., 2018).

A retrogradacdo do amido € uma mudanca que ocorre de forma inevitavel em alimentos
amilaceos durante o processamento e armazenamento em que o amido gelatinizado se
reorganiza em um estado ordenado. Sendo assim, comprimento da cadeia, proporgéo e estrutura
da amilose e amilopectina diferem em diferentes tipos de grénulos de amido, processos
influenciados por genes e crescimento (Chang et al., 2021; Santhosh; Nath; Sarkar, 2021).

A retrogradacdo do amido pode ser dividida em retrogradacdo de curto prazo e
retrogradacédo de longo prazo, causada pelo rearranjo molecular da amilose ou da amilopectina
sob diferentes condigdes de lideranga durante diferentes periodos de armazenamento,
respectivamente. Durante a retrogradacao, as cadeias de amido sdo recombinadas durante a fase
de resfriamento e formam entdo uma dupla hélice. A dupla hélice é entdo empacotada em
cristais (Chang et al., 2021; Santhosh; Nath; Sarkar, 2021).

A Figura 7 (a - c) abaixo ilustra, por meio de setas, a representagdo esquematica da dupla
hélice da amilose e amilopectina, além da divisdo da recristalizagdo em trés etapas: (a)
nucleacdo, (b) expansao e (c) maturacdo. Na etapa de nucleacéo, ocorre a formacdo de nucleos
de cristais; na etapa de expansdo, ha o crescimento desses nucleos; e, por fim, na etapa de
maturacdo, ocorre o aperfeicoamento dos cristais e o crescimento adicional. A eficiéncia dessas

etapas é dependente da temperatura aplicada.

Figura 7 - Etapas de crescimento de cristais no processo de recristalizagdo do amido. A) formacéo de nicleos de

cristal; B) crescimento do cristal; C) perfeigdo de cristais ou crescimento adicional de cristais
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Fonte: Adaptado de Chang et al., (2021)
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Nesse sentido, a temperatura influencia diretamente na ocorréncia destes trés estagios,
a nucleacdo, em que ocorre a formacdo de ndcleo de cristais, a expansao, na qual crescimento
do ndcleo de cristal e por fim, a maturacdo em que ocorre o aperfeicoamento dos cristais e a

adicéo de crescimento (Liu et al., 2023; Chang et al., 2021).

2.3.6 Método de evaporacéo por solvente: Casting Solution

O termo “Casting solution” se refere a técnica laboratorial utilizada no processo de
evaporacao por solvente, em que este método, consiste na preparagdo da dissolucédo do material
polimérico em um solvente adequado, formando uma solugdo homogénea. Em seguida a
solucdo € vertida sobre uma superficie plana e lisa, na qual ocorre a evaporagdo do solvente de
forma lenta. Normalmente, sdo obtidos filmes e membranas com estrutura densa (Cui et al.,
2021).

Nascimento et al. (2021), preparam um novo material biodegradavel a base de amido
de araruta, PVA e glicerol como plastificante usando o método de casting solucéo. Além disso,
as blendas poliméricas exibiram bons aspectos mecanicos, térmicos e morfologicos e que a
presenca do PVA melhorou muito as propriedades mecanicas dos filmes comparados as
misturas com o amido de araruta e glicerol.

Zolek-Tryznowska e Kaluza (2021), prepararam filmes a partir de varios amidos como
amido de milho, batata, aveia, arroz e tapioca pelo método casting. Através dos estudos
avaliaram os efeitos de suas propriedades mecanicas, em que os amidos de batata, tapioca e
aveia apresentaram resisténcia a tracdo desejavel que sdo 1,49, 0,78 e 0,36 MPa,
respectivamente.

Autores como Leiva; Fernandez; Toro (2022), desenvolveram filmes ativos a base de
amido e glaten de trigo incorporados em 6leos essenciais de canela e acafrdo usando o método
de casting de solucdo. Os filmes desenvolvidos com os 6leos essenciais, apresentaram grande

potencial para design de embalagens ativas de carater biodegradavel.

2.4 Araruta

Maranta arundinacea L., popularmente conhecida como araruta, € uma planta herbacea
nativa das regibes tropicais da América do Sul, incluindo o Brasil. Além disso, pode ser

encontrada em outras localidades, como no Sudeste Asiatico, india, Filipinas e Caribe.
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Pertencente a familia Marantacea, que engloba aproximadamente 30 géneros e 530 espécies,
essa planta faz parte do grupo das Zingiberales (Guilherme et al., 2018; Viswan et al., 2022).
A araruta é uma planta perene que pode atingir alturas entre 90 e 150 centimetros, Figura
8 (a e b). Suas caracteristicas incluem flores brancas, folhas verdes grandes com comprimento
de 10 a 20 cm, e rizomas canudos grossos que apresentam largura de 2,5 a 3 cm e comprimento
de 20 a 40 cm. Geralmente, 0s rizomas da araruta sao encontrados agrupados em dois ou trés,

ou até mesmo de forma isolada (Sediyama et al., 2022; Tarique et al., 2021).

Figura 8 - a) Maranta arundinacea L., b) aspectos morfol6gicos
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Fonte: Adaptado de Deswina; Priadi (2020)

No Brasil, sdo cultivados trés tipos de araruta: bananeira, crioula e comum. Dentre eles,
destaca-se a variedade comum, cujos rizomas tém formato fusiforme e coloracdo clara como
esta representado na Figura 9. Eles medem aproximadamente 10 a 25 cm de comprimento e sdo
cobertos por escamas, das quais sdo extraidos amidos leves e altamente digestiveis. Essa
caracteristica torna a araruta muito apreciada na gastronomia, sendo comumente utilizada no

preparo de mingaus, bolos e biscoitos (Araujo et al., 2021; Brito et al., 2021).
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Figura 9 - Rizoma araruta (Maranta arundinacea L.)

Fonte: Viswan et al., (2022)

Atualmente, a producéo de araruta é pequena e tem diminuido devido a preferéncia da
industria alimenticia pelo uso de amido de mandioca, farinha de milho ou trigo. Isso resultou
em uma reducdo na demanda e até mesmo no cultivo da araruta. No entanto, devido as suas
qualidades tecnoldgicas e funcionais, esse amido tem despertado novamente o interesse de
pesquisadores e da industria, levando ao ressurgimento do cultivo e a reintroducdo da matéria-
prima no mercado (Rodrigues et al., 2018).

Devido a sua facil digestdo, a fécula de araruta é recomendada para pacientes com
restricGes ao gluten, como aqueles que sofrem de doenca celiaca. Além disso, é indicada para
idosos, criangas e pessoas debilitadas ou em processo de recuperacdo (Abdillah; Charles, 2021,
Araujo et al., 2021; Malki et al., 2023).

2.4.1 Amido de araruta

A araruta é considerada um material vegetal com alto teor de amido, que é extraido dos
rizomas apoés a trituracdo e pode ser utilizada na forma de polvilho no qual este material é
peneirado e levado para a separacao de suas fibras, para posteriormente realizar a retirada da
fécula através da decantacdo (Reddy, 2015).

O amido de araruta é rico em amilose, podendo apresentar um teor equivalente de 17%

a 25% e chega a atingir valores maximos em até 35%, o que se torna benéfico quanto a sua



40

aplicacdo em preparo de filmes, pois a rigidez e textura favorecem suas propriedades fisicas
(Nogueira; Fakhouri; de Oliveira, 2018).

Nogueira et al (2018) investigam as propriedades da araruta como forma de explorar seu
potencial para a elaboragdo de um novo polimero alternativo como meio de substituir polimeros
convencionais devido ao seu alto teor de amilose. Os resultados obtidos mostraram que a araruta
apresentou maior teor de amilose 35,20 % em compara¢do com outros amidos como aipim 17
%, sagu 24-27 %, batata 20-25 %, arroz 26 — 25 %, trigo 27 % e milho 26-28 %.

Outros estudos como feitos também por Mohd Nizam et al (2021) revelaram valores
superiores quanto ao teor de amilose por meio da investigagdo das propriedades da araruta

comparados a outras fontes de amido como mencionados na Tabela 1.

Tabela 1 - Teores de amilose e amilopectina de diferentes fontes de amido

Fontes Amilose (%) Amilopectina (%)
Araruta 20,5 79,5
Banana 17 83
Mandioca 18,6 81,04

Milho 28 72

Batata 17,8 82,2

Arroz 35 65
Tapioca 16,7 83,3

Trigo 20 80

Fonte: Mohd Nizam et al., (2021)

O tamanho dos granulos e de outros componentes que associam as cadeias poliméricas
junto a elas a propor¢do da amilose e amilopectina, por sua vez, definem as caracteristicas
estruturais e funcionais de diversas fontes poliméricas do amido (Donmez et al., 2021).

A diversidade de fontes de amido e as propor¢des Unicas dessas fracdes (amilose e
amilopectina), entre outras caracteristicas como a presenca de demais componentes, a
morfologia dos granulos e o tamanho que elas apresentam, proporcionam a diferenciacdo do
amido e podem ser definidas a partir de sua origem botéanica (Donmez et al., 2021; Pedrosa
Silva Clerici; Schmiele, 2018).

Nesse sentido, o amido de araruta, por exemplo, apresenta na distribuicdo da sua
microestrutura de tamanho heterogéneo, formas geométricas circulares e elipsoide. Com
superficie dos granulos de aspecto liso e com auséncia de fissuras, indicando que os granulos

estdo sem danos e intactos como mostra a figura 10 (Nogueira; Fakhouri; de Oliveira, 2018).
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Figura 10 — Microscopia eletrnica da distribuicdo do tamanho e da microestrutura do amido de araruta
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Fonte: Tarique et al (2021); Nogueira et al (2018)

2.4.2 Embalagens ativas

As embalagens ativas ou embalagens inteligentes sdo aquelas que por meio da
incorporacdo de determinados aditivos conseguem manter a qualidade e prolongar a vida Util
dos alimentos sem perder a sua integridade (Nascimento et al., 2021). De modo geral, a
utilizacdo das embalagens ativas vem sendo impulsionada devido as propriedades que este
material oferece, como a conservagao dos alimentos em prateleira, tendo em vista a garantia e
seguranga contra micro-organismos patogénicos (Roméo; Bettencourt; Ribeiro, 2022; Tosif et
al., 2021).

Para aplicacdes em embalagens ativas, os biopolimeros tornam-se bastante promissores,
visto que este material ndo apresenta toxicidade, sdo inodoros e sdo comestiveis. Além de tudo,
sdo biodegradaveis, apresentam boa compatibilidade com outros compostos e geram menos
impactos ambientais. Os agentes antimicrobianos sdo um dos agentes quimicos mais estudados,
visto que este componente ativo inibe o crescimento de micro-organismos que Sao responsaveis
pela causa de degradacdo em alimentos. Exemplos estes que inclui Escherichia coli,
Staphylococcus aureus, Salmonella spp. entre outros (Romruen et al., 2022).

Basicamente, neste tipo de embalagens ativas, o agente antimicrobiano que foi
adicionado em um polimero tem como finalidade inibir o crescimento de microrganismos em
alimentos, contribuindo para sua preservacao e prolongando sua vida Gtil. As embalagens ativas
sdo caracterizadas por conter agentes inteligentes, como sensores, capazes de medir variaveis
quimicas, fisicas e bioldgicas nos produtos alimenticios, incluindo o sensor de pH, que €
utilizado para detectar mudancas relacionadas a deterioracdo causada pelo crescimento de
microrganismos e alterac6es quimicas dos alimentos (Yildirim et al., 2018; Zhao et al., 2022).
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As embalagens tem como funcédo transportar e proteger os alimentos. No entanto a
tecnologia atualmente, ndo busca apenas que estes materiais possam atender as fungdes basicas,
mas também buscam alternativas para melhorar a interacdo do produto e além disso, conseguir
perceber variagdes que o ambiente favorecido esta, através da ocorréncia de interagcdes (Zhao
etal., 2022).

Para Bahrami et al (2020), as embalagens inteligentes permitem que consumidores
reconhecam mudancas nas propriedades dos alimentos, devido a presenca de componentes na
matriz polimérica que funcionam como os indicadores. Atualmente, filmes inteligentes
baseados em indicadores sensiveis ao pH sdo capazes de monitorar o frescor dos alimentos, a
presenca de umidade e sdo capazes de controlar o crescimento bacteriano (Mary et al., 2022)

Estudos recentes tém sido conduzidos e publicados na literatura sobre a producdo de
filmes a base de amido com atividade antibacteriana para fins alimenticios e na aplicacdo de
curativos. Yong e Liu (2020), verificaram 0s avangos quanto a preparacao e caracterizagéo e as
possiveis aplicacdes de filmes ricos em antocianinas como forma de prolongar a vida util dos

alimentos devido as suas propriedades antioxidantes e antimicrobianas.

2.4.3 Nanoparticulas de 6xido de zinco (NPs ZnO)

O campo da nanotecnologia lida especificamente com materiais que compdem escalas
gue podem variar entre 1 a 100 nm e apresentam maior area de superficie maxima em relacéo
ao volume. Os nanomateriais comparados a outros materiais a granel, apresentam propriedades
aprimoradas e exibem qualidades Unicas em termos de aspectos fisicos, quimicos e mecanicos
0 que proporciona a sua aplicacdo em diversos setores (Kavitha et al., 2023; Khairnar et al.,
2022).

Materiais em nanoescala tem sido alvo de interesse no ramo medicinal, pois as NPs ZnO
apresentam propriedades elétricas, magnéticas, Opticas, cicatrizantes, anti-inflamatorias e
antimicrobianas. O que tem sido no ramo da pesquisa, um dos principais focos nas Ultimas
décadas, pois esse material apresenta propriedades que contornam de forma eficaz a
manifestacdo de doencas causadas por fungos e bactérias (Mirza et al., 2019; Murali et al.,
2017).

Entre as nanoparticulas de 6xido metélico, o 6xido de zinco (ZnO) é semicondutor que
chama atencdo devido a sua ampla aplicabilidade na area biomédica além de suas aplicacOes
em campos Opticos, piezoelétricos, magnético, em tratamento de aguas residuais e também

como fungicidas e exibem atividade antimicrobiana eficiente. Sua atividade antimicrobiana é
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fortemente reforcada devido a diminuicdo do tamanho e aumento da area de superficie NPs
ZnO (Kavitha et al., 2023).

A figura 11 (a — c) mostra que 0 ZnO cristaliza em trés formas: (a) sal-gema cubico, (b)
mistura de zinco cubico ou (c) estrutura wurtzita hexagonal. No entanto, sob condicGes
ambientais tipicas, a estrutura cristalina “wurtzita” é termodinamicamente mais estavel (Smaouli

et al., 2023).

Figura 11 - Representacdo das estruturas cristalinas para ZnO: (a) sal de rocha, (b) blenda de zinco, (c) wurtzita.

As esferas sombreadas cinza e preta denotam atomos de Zn e O

Fonte: Ozgur et al., (2005)

O ZnO tem sido largamente utilizado como aditivos em revestimentos de filmes
funcionais para embalagem de alimentos, pois apresentam grande potencial quanto a sua
atividade antibacteriana e melhora as propriedades mecénicas (Smaoui et al., 2023). Em seu
estudo, Priyadarshi et al., (2020), fabricaram filmes a base de carboximetilcelulose (CMC) e
incluiram em sua matriz polimérica NPs ZnO em diferentes concentracfes (1%, 2% e 3%)
respectivamente.

Os autores relataram que a incorporacdo das nanoparticulas a matriz polimérica
melhorou as propriedades mecanicas e apresentaram atividade antibacteriana notdria contra
patdgenos de origem alimentar: Escherichia coli e L. monocytogenes. O CMC/ZnO a 3%
apresentou maior atividade antibacteriana dos filmes.

No estudo de Helmiyati et al., (2021), eles investigaram o efeito de nanoparticulas de
ZnO na composicdo fisico-quimica de filmes de (CMC-PVA). Os filmes exibiram boa atividade
antibacteriana contra Escherichia coli e Staphylococcus aureus. Os autores ressaltam que a
combinacdo da blenda polimérica com NPs ZnO mostraram maior resisténcia a tracdo e

alongamento.
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No estudo de Jayakumar et al., (2019), eles elaboraram filmes compostos a base de
amido-PVA incorporados com NPs ZnO e com a presenca de fitoquimicos. Os filmes
desenvolvidos mostraram propriedades de indicacdo de pH e atividade antibacteriana que
indicam seu potencial promissor para aplicagcdes de embalagem de alimentos.

Galli et al., (2020), elaboraram uma blenda polimérica de Polietileno de Baixa
Densidade (PEBD) — Etileno Acetato de Vinila (EVA), cujo objetivo foi desenvolver uma
mistura polimérica de (LDPE-EVA) com a incorporacdo de NPs ZnO com a intengédo de
melhorar suas propriedades antibacterianas para possiveis aplica¢cdes do material polimérico na
fabricacao de produtos medicos. A incorporagdo das NPs ZnO revelou eficiéncia contra agente

patogénicos como Staphylococcus aureus (Gram-positivo) e Escherichia coli (Gram-negativa).
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3 MATERIAIS E METODOS

3.1 Material utilizado

Os materiais utilizados para este estudo foram o amido de araruta (Maranta
arundinacea) adquirido da empresa Torres de nome comercial Fécula de Araruta, a glicerina
P.A ACS 97% produzida pelo éxodo cientifica, agua destilada cedida gentilmente do
laboratério de catélise e biocatélise (LABCAT- UFPA) e nanoparticulas de 6xido de zinco
(Zn0O) da Sigma-Aldrich.

A descricdo do material utilizado neste estudo esté listada na Tabela 2, assim como a

composicao dos reagentes e sua origem.

Tabela 2 - Materiais utilizados nos procedimentos experimentais

Composicéo Origem
Araruta (Maranta arundinacea) _ Torres Alimentos
Glicerol P.A ACS 97% CsHsOs3 Exodo cientifica
NPS ZnO < 100 nm Zn0O Sigma-Aldrich
Agua destilada H20 LABCAT

Fonte: Elaborado pelo autor (2024)

3.2 Obtencao dos filmes de nanocompdsitos

O procedimento experimental para obtencao dos filmes foi realizado no laboratorio de
polimeros (LABPOL) na Universidade Federal do Par4. Os filmes de TPA e TPA com NPs
ZnO nas proporcdes de 1%, 3% e 5% (m/m) foram obtidos pelo método de evaporacgdo por
solvente (casting solution) reportado na literatura de Fakhouri et al (2019) com prévias
modificaces.

As quantidades estabelecidas de NPs ZnO foram adicionadas em 20 mL de agua
destilada e agitadas em um agitador magnético durante 30 minutos para a dispersdo das
nanoparticulas. Em seguida, o amido de araruta e glicerol foram homogeneizados em agua
destilada para serem adicionados juntos a solucdo dispersada e aquecidos a 80 °C por 10
minutos.

As solucdes filmogénicas foram vertidas em placas de Petri com dimensdes 140 x 15

mm e 0 solvente foi removido em estufa com circulagéo de ar a 45 °C por 24 horas como estéo
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sendo representadas na Figura 12. Os filmes secos foram acondicionados em envelopes de

polietileno e armazenados em dessecador contendo silica para evitar umidade do ambiente.

Figura 12 — Sequéncia experimental da producéo dos filmes TPA, TPA 1%, TPA3% e TPA5%

Snaedestilad NPs ZnO dispersadas
/ [ y
ghicerol Solugao filmogénica
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\

TPA TPA 1% TPA 3% TPA 5%
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Fonte: Elaborado pelo autor (2024)

O Quadro 1 apresenta os valores que correspondem as respectivas proporgdes para cada

componente dos filmes em diferentes concentragdes.

Quadro 1 — Formulages dos filmes de araruta com base na concentragéo de NPs ZnO

Amostras Reagentes Proporcéo dos filmes
TPA Amido de araruta + glicerol + agua 49AA+1,29gGLY +80mL de
destilada agua destilada
TPA 1% Amido de araruta + glicerol + 4gua 49AA+129gGLY +80mL de

destilada + NPS ZnO < 100 nm agua destilada + 0,04 g NPs ZnO
TPA 3% Amido de araruta + glicerol + agua 49AA+1,29gGLY +80mL de

destilada + NPS ZnO < 100 nm agua destilada + 0,12 g NPs ZnO
TPA 5% Amido de araruta + glicerol + 4gua 49AA+1,29gGLY +80mL de

destilada + NPS ZnO < 100 nm agua destilada + 0,2 g NPs ZnO

Fonte: Elaborado pelo autor (2024)
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3.3 Caracterizagdo dos nanocompositos

As amostras foram caracterizadas quanto a andlise de grupos funcionais presentes na
estrutura por meio da técnica de Espectroscopia no Infravermelho com Transformada de Fourier
(FTIR). A avaliacdo da estabilidade térmica e das caracteristicas de degradacdo foi realizada
por analise Termogravimeétrica (TGA), enquanto a morfologia da superficie dos filmes foi
examinada por Microscopia Eletronica de Varredura (MEV), incluindo o aspecto visual. Além
disso, analises de umidade, solubilidade, intumescimento, espessura e ensaios mecanicos dos

filmes também foram realizados neste estudo.

3.3.1 Aspecto visual dos filmes

A andlise visual foi realizada através da observacdo de modo subjetivo e por meio tatil
dos filmes. As analises foram feitas a fim de avaliar aspectos quanto a cor, nivel de
transparéncia dos filmes, uniformidade baseados na metodologia descrita por Tarique; Sapuan;
Khalina, (2021).

3.3.2 Determinacédo da umidade

O percentual de umidade foi determinado por método gravimétrico. As amostras foram
cortadas em pedagos contendo medidas de 2 cm x 2 cm e foram pesadas inicialmente com
precisdo. A massa final foi registrada ap6s a secagem dos filmes em estufa a 105 °C por 24
horas. Os ensaios foram conduzidos em seis replicatas para cada concentracao, e a umidade foi

calculada usando a equacao 1:

m;—m

U% = (“=2£) x 100 Eq. (1)

4

Onde:

U% = Percentual de umidade;
mi = massa inicial da amostra;

ms= massa final da amostra.
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3.3.3 Andlise de solubilidade

Os filmes, com dimens@es de 1,5 cm x 4 cm, foram secados em estufa com circulagéo
de ar (SolidSteel) a 100 °C por 24 horas e inicialmente pesados com precisdo. As amostras
desidratadas foram imersas em 50 mL de &gua deionizada e mantidas em repouso por 24 horas
em temperatura ambiente.

Apds esse periodo, o excesso de agua foi removido, e as amostras foram novamente
secadas a 105 °C por 24 horas. Os ensaios foram conduzidos em 6 replicatas para cada
concentracéo e a determinacao da solubilidade expressa em termos de massa ndo dissolvida, foi

calculada conforme a equacao 2:

S% = (") x 100 Eq. (2)

4

Onde:

S% = Percentual de solubilidade;
mi = massa inicial da amostra;

ms= massa final da amostra.

3.3.4 Avaliacédo do intumescimento

O grau de intumescimento precisa ser avaliado para investigar a capacidade de absorgao
de fluido pelos filmes. Membranas contendo medidas de 2 cm x 2 cm foram pesadas em uma
balanca analitica modelo Chyo JS-110 e os valores da massa seca inicial foram obtidas. As
amostras foram imersas em 100 mL de &dgua destilada e mantidas em temperatura ambiente em
tempos predeterminados (60 min, 120 min e 180 min) respectivamente.

Ao atingir o tempo, as amostras foram retiradas e secadas em papel adsorvente e pesadas
novamente, a fim de verificar a massa final atingida por cada amostra. Os estudos de
intumescimento foram conduzidos em seis replicatas para amostras de TPA e para TPA
contendo diferentes concentragdo de NPs ZnO usando a equagéo 3:

m

Gi% = (") x 100 Eq. (3)

m;
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Onde:

Gi% = Grau de intumescimento;
mi = massa inicial seca da amostra;

ms = massa final intumescida da amostra.

3.3.5 Espectroscopia no infravermelho com transformada de Fourier (FTIR)

Com a finalidade de avaliar a presenca dos grupos funcionais presentes nos filmes,
foram obtidos os espectros de absor¢édo na regido do infravermelho em um espectrofotémetro
(FTIR), marca BRUKER referente ao modelo VERTEX 70v.

Os espectros no infravermelho das amostras requeridas foram obtidos por reflectancia
total atenuada (ATR) utilizando uma faixa espectral de 4000-300 cm™ a 100 scans e uma
resolucéo de 8 cm™. Esta analise foi realizada no laboratdrio de Espectroscopia vibracional e
altas pressdes localizado no Programa de Pds-Graduagdo em Fisica da Universidade Federal do
Para (PPGF/UFPA).

3.3.6 Andlise termogravimétrica (TGA)

A avaliacdo da estabilidade térmica e caracteristica de degradacdo dos filmes
relacionados a temperatura, foi determinada via na analise termogravimétrica (TGA) em um
analisador simultaneo termogravimétrico da STA, modelo NEXTA STA 300 utilizando porta
amostra de platina, contendo fluxo de 100 mL/min de N> com taxa de aquecimento de 10 °C/min
até 800°C. Esta analise foi realizada no laboratério de Caracterizacdo de Materiais da UFPA.

As imagens foram processadas softwares Excel® e OriginPro®, versdo 9.5.1.

3.3.7 Microscopia eletrdnica de varredura (MEV)

Para a andlise da superficie do TPA, TPA 1%, TPA 3% e TPA 5% foi utilizada a técnica
de Microscopia Eletronica de Varredura (MEV). As amostras foram acomodadas em um porta-
amostras (stub) e foi previamente metalizada com uma camada de 10-20 nm de ouro. O
procedimento foi realizado no Laboratdrio de Microscopia Eletronica de Varredura do Museu
Emilio Goeldi, destes utilizando-se um microscépio eletrénico TESCAN, modelo Mira3 na

voltagem de 5 kV.
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3.4 Caracterizacgdo para ensaio Mecanico dos corpos de prova

3.4.1 Espessura dos filmes

As medidas da espessura foram conduzidas em trés pontos distintos do filme, utilizando
um micrometro digital da marca SYNTEK modelo 24601 com capacidade de medicdo 0 a 25

mm e resolucdo 0,001 mm.

Figura 13 — Micrémetro Externo Digital 0-25 mm x 0,001 mm

SYNTEK

Fonte: Elaborado pelo autor (2024)

Para determinar a espessura final, calculou-se a média aritmética das medidas em trés
pontos aleatdérios em diferentes segmentos dos filmes. As referéncias para essas medi¢oes foram
adotadas com base no trabalho de Nunes (2018). Os resultados foram utilizados para calcular a
média e o desvio padro. As imagens foram processadas softwares Excel® e OriginPro®, versio
9.5.1.

3.4.2 Ensaio mecanico de resisténcia a tracédo

As propriedades mecanicas de resisténcia a tracdo dos filmes foram avaliadas no
Laboratério de Caracterizacdo dos Materiais (LABCMAT) da Universidade Federal do Para,
Campus Ananindeua. Os ensaios seguiram 0s critérios da norma ASTM D882-18 e foram
realizados em uma maquina universal da marca INTERMERTRIC eletromecanica iM50, com
célula de carga de 5 kN, a uma taxa de carregamento de 5 mm/min. O objetivo era determinar
aresisténcia a tragdo (o Max), deformacao na ruptura (¢) e modulo de elasticidade dos materiais.

As amostras foram cortadas em tiras com largura de 25,0 mm e comprimento de 75,0

mm para os filmes TPA e TPA 1%, TPA 3% e TPA 5%, respectivamente. O ensaio mecanico
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foi conduzido em 6 replicatas em cada corpo de prova das amostras de TPA e para filmes

contendo diferentes concentracdes de NPs ZnO, e os valores médios foram registrados.

Figura 14- Procedimento de ensaio mecanico realizado na Méaquina Universal INTERMERTRIC

Fonte: Elaborado pelo autor (2024)

3.4.3 Tratamento estatistico

As anélises de caracterizacdo dos filmes foram submetidas a testes de diferengas entre
médias, utilizando o software TIBCO STATISTICA versdo 14.0.0.15 (Statsoft Inc., Tulsa,
EUA). As comparagdes foram realizadas por meio do teste de Duncan, considerando um nivel
de significancia de 5% (p < 0,05).
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

4.1 Caracterizagdo dos nanocompositos

4.1.1 Aspecto visual dos filmes

Ao utilizar como comparativos os estudos feitos por Tarique; Sapuan; Khalina (2021),
os filmes apresentaram aspectos diferenciados quanto a cor, transparéncia e dentre outros
aspectos.

Na Figura 15 sdo representados os resultados obtidos quantos aos aspectos visuais dos
filmes em diferentes concentragdes.

Figura 15 - Aspecto visual dos filmes em diferentes concentragdes: a) TPA; b) TPA 1% c) TPA 3%; d) TPA 5%

Fonte: Elaborado pelo autor (2024)
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O Quadro 2 abaixo mostra aspectos dos filmes, apresentados na Figura 15, quanto a cor,
uniformidade, transparéncia, presenca ou auséncia de bolhas e rachaduras, flexibilidade,

aspectos quebradicos e remocao do suporte.

Quadro 2 — representacdo dos aspectos visuais dos filmes

Amostras Aspecto visual dos filmes

TPA Translicido, auséncia de rachaduras e bolhas na superficie, ndo

quebradico, flexivel e de facil remocgéo

TPA 1% Transllcido, auséncia de rachaduras e bolhas na superficie, ndo

quebradico, ndo fragil, levemente flexivel e de facil remocéo

TPA 3% Transllcido, auséncia de rachaduras e bolhas na superficie, ndo

quebradico, menos flexivel e de facil remocao

TPA 5% Levemente translcido, menos flexivel em comparacéo ao filme

contendo apenas amido e glicerol, e de facil remocao

Fonte: Adaptado de Tarique; Sapuan; Khalina (2021)

Como apresentado no Quadro 2 acima, os filmes produzidos ao longo deste trabalho
apresentaram misturas homogéneas, superficies lisas e com auséncia de bolhas. Com relacdo
ao manuseio, todos os filmes confeccionados foram removidos facilmente das placas de acrilico
sem que houvesse rompimento do material.

Os filmes elaborados apenas com o amido de araruta eram inodoros e possuiam
transparéncia nitida contendo uma superficie brilhante (superficie interna em contato com a
placa) e a outra com caracteristica opaca (superficie externa exposta durante a secagem)
conforme baseado nos estudos de Nogueira et al (2018). Ja os filmes incorporados com
nanoparticulas apresentaram aspectos visuais diferentes comparados aos que continham apenas

0 amido de araruta, pois apresentaram coloracdo esbranquicada e sdo mais enrijecidos.
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4.1.2 Determinacao da umidade

A Figura 16 apresenta valores do percentual de umidade dos filmes de nanocompositos

que revelaram diferentes percentuais de umidade.

Figura 16 - Percentual de umidade para os filmes de TPA, TPA 1% TPA 3% e TPA 5%
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A Figura 16 apresenta os resultados do percentual umidade, para os filmes TPA,
TPA1%, TPA 3% e TPA 5% respectivamente. Para composicdo TPA observa-se um aumento
no percentual de umidade com valor médio de 9,70%. Isso pode estar relacionado com o carater
hidrofilico referente a presenca de grupos hidroxilas que facilitam a absor¢do de umidade
(Helmiyati et al., 2021).

Outra explicacdo pode estar na presenca do plastificante glicerol, que por sua vez, por
ser um composto hidrofilico, reage com a agua, favorecendo sua absorcdo. Além disso, o
glicerol tem acdo facilmente em agir com as cadeias dos polissacarideos presentes no amido de
araruta através de pontes de hidrogénio, reduzindo as interagfes intermoleculares, assim,
aumentando a flexibilidade (Huntrakul; Harnkarnsujarit, 2020).

A incorporacdo das nanoparticulas de ZnO a matriz polimérica dos filmes, resultou na
reducdo significativamente do percentual de umidade, o que pode estar relacionado com a
reducdo da absorc¢do de agua pelos nanocompaésitos. As ligacbes de hidrogénio formadas entre

o plastificante e as nanoparticulas reduzem a capacidade das moléculas de dgua de interagir
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com o filme, uma vez que o glicerol é uma molécula altamente higroscopica (Helmiyati et al.,
2021).

No ambito desta investigacao, evidenciou-se que os teores de umidade dos filmes TPA
1% revelou um indice correspondente a 4,92%, enquanto o TPA 3% exibiu resultado de 5,18%.
Adicionalmente, o filme TPA 5% apresentou um teor de umidade aproximado de 4,93%.

O teste de Duncan foi aplicado para avaliar a diferenca estatistica significativa entre as
médias para o percentual de umidade dos filmes de nanocompdsitos como esta sendo

apresentado na Tabela 3.

Tabela 3 — Teste de Duncan para o percentual de umidade

Amostras Umidade
TPA 9,70 + 0,99°
TPA 1% 4,92 +0,34°
TPA 3% 5,18 + 0,64°
TPA 5% 4,93 +0,29"°

*Meédias seguidas por letras iguais na mesma coluna ndo diferem significativamente (p<0,05) pelo teste de Duncan
Fonte: Elaborado pelo autor (2024)

Considerando o nivel de significancia de 5%, observa-se que ha uma diferenca
significativa para o filme TPA, ao ser comparado com os filmes de nanocompdsitos. No entanto,
é possivel observar que ndo ha diferenca significativa entre os nanocompositos TPA 1%, TPA
3% e TPA 5% respectivamente conforme € apresentado no teste de Duncan.

Como mencionado anteriormente, este comportamento para o filme TPA esta
relacionado com a caracteristica hidrofilica que o filme de araruta com glicerol apresenta e que,
ao incorporar as NPs de ZnO a matriz polimérica, induziu a reducdo da interacdo da &gua com
os filmes de nanocompositos. O mesmo padrdo foi identificado por Helmiyati et al. (2021), ao
estudar a incorporacdo das nanoparticulas de ZnO em matriz de carboximetilcelulose e alcool
polivinilico (CMC-PVA).
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4.1.3 Anélise de Solubilidade
A Figura 17 apresenta valores referentes ao percentual de solubilidade para os filmes
TPA, TPA 1%, TPA 3% e TPA 5%, a fim de analisar a interacdo do filme com a agua em
relacdo a capacidade de dissolucdo, associada a hidrofilicidade do material.
Figura 17 - Percentual de solubilidade obtido para os filmes de TPA, TPA 1%, TPA 3% e TPA 5%
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A solubilidade do filme composto unicamente por TPA exibiu uma leve alteragdo em
comparacao com os filmes que incorporam distintas propor¢des de nanoparticulas de ZnO.
Evidencia-se um aumento na solubilidade do TPA, atingindo o valor de 30,49%.

Para os filmes TPA 1%, observou-se uma reducdo na solubilidade em agua, alcancando
29,31%. Os filmes TPA 3% revelaram reducdo na solubilidade, registrando um valor de
28,47%. Quanto aos filmes TPA 5%, apresentaram um resultado equivalente a 29,13%.

O teste de Duncan foi aplicado com a finalidade de avaliar a diferenca estatistica
significativa entre as médias dos valores referentes ao percentual de solubilidade dos filmes. Os

resultados do referido teste, estdo sendo apresentados na Tabela 4.
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Tabela 4 — Teste de Duncan para percentual de solubilidade

Amostras Solubilidade

TPA 30,49 + 0,79
TPA 1% 29,31 +0,58°
TPA 3% 28,47 +0,43°
TPA 5% 29,13 +0,29°

*Meédias seguidas por letras iguais na mesma coluna nao diferem significativamente (p<0,05) pelo teste de Duncan
Fonte: Elaborado pelo autor (2024)

Com base nos resultados apontados no presente teste, entende-se que o filme TPA
apresentou maior percentual de solubilidade. Para as formula¢des TPA 1%, TPA 3% e TPA 5%
é possivel observar que ndo ha diferenca para o percentual de solubilidade, indicando que a
incorporacdo das nanoparticulas de ZnO néo exerceu influéncia sobre essa propriedade, ndo
havendo diferenca significativa entre as médias pelo teste de Duncan.

Babapour, Jalali e Nafchi (2021) investigaram os efeitos das NPs ZnO em diferentes
concentrac@es na solubilidade de filmes a base de amido de batata com 6leo essencial de erva-
doce. A incorporacdo em diferentes niveis de NPs ZnO nos bionanocompasitos resultou em
uma reducao significativa na solubilidade dos filmes em &gua, sendo que a maior solubilidade
foi observada no filme controle, atingindo 24,54%. Os autores destacaram que a adi¢do das
nanoparticulas a matriz polimérica diminuiu a interagdo entre as moléculas de agua e as cadeias

de amido.

4.1.4 Avaliacdo do Intumescimento

A avaliacdo do intumescimento foi feita para o filme TPA, TPA1%, TPA3% e TPA
5%. Nesta andlise foi investigado o comportamento de aumento de volume dos materiais
quando inseridos em fluido corpdreo, simulado pela agua destilada. As taxas percentuais de
intumescimento para as quatro concentragdes em 1h, 2h e 3h estdo sendo mostradas na Figura
18.
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Figura 18 - Percentual de intumescimento para os filmes de TPA, TPA1%, TPA 3% e TPA 5% obtidos em dgua
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As caracteristicas dos filmes foram analisadas por meio de parametros associados a
quantidade de agua destilada absorvida pela matriz polimérica TPA e filmes TPA 1%, TPA 3%
e TPA 5% ao longo do tempo. Os filmes constituidos unicamente por amido de araruta TPA,
quando submetidos em contato com &gua destilada, apresentaram um aumento consideravel no
percentual de intumescimento na primeira hora 455,93 * 10,64, seguido por uma reducéo apés
duas horas 86,62 = 1,20. Ao atingir o periodo de trés horas no ensaio, houve um aumento
expressivo na porcentagem para 587,23 + 51,14.

Esse fator € atribuido a caracteristica hidrofilica do filme TPA, constituido por amido
de araruta e glicerol, devido a presenca de diversos grupos hidroxilas, além de uma estrutura
porosa que facilita a capacidade de retencdo de agua (Helmiyati et al., 2021; Malki et al., 2023).
Por outro lado, as amostras de TPA 1% apresentaram baixa porcentagem de intumescimento
durante a primeira hora 53,52 + 0,87, seguida por um aumento apds duas horas 55,45 + 1,23 e
trés horas, com um leve aumento para 56,87 + 1,40.

Esta reducéo pode ser explicada pela incorporacdo das nanoparticulas de ZnO na matriz
do amido. Esta diminuicdo é atribuida a boa interacdo interfacial entre as nanoparticulas de ZnO
e a matriz de amido, que por sua vez dificulta a interacdo de moléculas de &gua com o filme de

nanocompasito (Charoensri et al., 2021).
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Para os filmes compostos por TPA 3%, registrou-se um aumento no ensaio de
intumescimento na primeira hora 136,99 + 13,57, seguido por uma reducdo percentual apos
duas horas 61,23 + 1,41 e novo aumento do percentual de intumescimento apos trés horas
163,80 + 5,68. As amostras de TPA 5% apresentaram, inicialmente, um aumento no percentual
na primeira hora 140,99 + 9,96, seguido por duas horas de ensaio 148,08 + 6,07 e aumento
significativo apds trés horas de ensaio 149,71 + 11,65.

Com base nos resultados, realizou-se o teste de Duncan para verificar se houve diferenca
variagao estatistica significativa entre as médias amostrais. A Tabela 5 apresenta a analise de

variancia dos filmes submetidos ao ensaio de intumescimento em agua destilada.

Tabela 5 — Teste de Duncan para o ensaio de intumescimento para os filmes obtidos em agua destilada

Amostras 1 hora 2 horas 3 horas
TPA 455,93 + 63,99 86,62 + 1,20° 587,23 + 51,14
TPA 1% 53,52 +0,87° 55,45 + 1,23° 56,87 + 1,40°
TPA 3% 136,99 + 13,57° 61,23 +1,41° 163,80 + 5,68°
TPA 5% 140,99 + 9,96 148,08 + 6,07¢ 149,71 + 11,65°

*Meédias seguidas por letras iguais na mesma coluna ndo diferem significativamente (p<0,05) pelo teste de Duncan
Fonte: Elaborado pelo autor (2024)

Com base nos resultados obtidos, a aplicacdo do teste de Duncan revelou diferencas
estatisticamente significativas em relacdo a duracdo da exposi¢do das amostras ao ensaio de
intumescimento. No periodo de 1 hora, observa-se uma variacao significativa na composicao
dos filmes TPA, enquanto os filmes de TPA 1% exibem uma variagdo menor. Conforme o teste
de Duncan, este resultado confirma a hipotese de igualdade entre as composicdes para os filmes
de TPA 3% e TPA 5%, considerando um nivel de significancia de 5%.

A anélise de variancia da Tabela 5 para o intervalo de 2 horas, observa-se diferenca
estatistica para as quatro concentracfes dos filmes de nanocompdsitos. O aumento da
concentracdo de nanoparticulas de ZnO reduziu significativamente o poder de inchamento dos
filmes TPA 1% e TPA 3% e houve um aumento para o filme TPA 5%.

Para o periodo de 3 horas, variacfes sdo observadas nos filmes de TPA. Entretanto, os
filmes de TPA 1% exibiram menor variagdo nos resultados em comparacdo com os filmes de
TPA. Nesse contexto, entre as diferencas estatisticamente significativas, os filmes com as

concentragcOes de TPA 3% e TPA 5%, ao serem submetidos ao ensaio de intumescimento na
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presenca de agua destilada, apresentaram semelhanca entre os resultados. Para as concentragdes
de TPA 3% e TPA 5%, o teste de Duncan confirma a hipdtese de igualdade entre as

composicdes, considerando um nivel de significancia de 5%.

4.1.5 Espectroscopia no infravermelho com transformada de Fourier (FTIR)

A espectroscopia na regido do infravermelho por transformada de Fourier € uma técnica
instrumental ndo destrutiva utilizada com o objetivo de identificar grupos funcionais presentes
em uma amostra. Durante o procedimento analitico, a amostra € submetida a radiagdo
infravermelha em uma faixa de comprimento de onda especifico, onde os grupos funcionais
contidos na amostra absorvem energia em frequéncias caracteristicas, resultando na formacao
de um espectro (Andoh et al., 2024).

As amostras foram analisadas por FTIR, com a intengéo de avaliar a presenca dos grupos
funcionais presentes nos compostos organicos contido nos filmes de araruta e certificar a
incorporacdo das NPs ZnO na matriz polimérica. A Figura 19 apresenta 0s espectros para 0s
filmes TPA, TPA 1%, TPA 3%, TPA 5%.

Figura 19 - Espectros FTIR para os filmes (a) TPA, (b) TPA 1%, (c) TPA 3%, (d) TPA 5%
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O quadro 3 abaixo apresenta a relagéo entre as bandas e grupos funcionais exibidos
para os filmes TPA, TPA1%, TPA3% e TPA 5%.

Quadro 3 — Relagéo entre bandas e grupos funcionais do TPA, TPA1%, TPA3% e TPA 5%

Bandas cm? Atribuicdes
3282 a 3294 Vibracdo de estiramento dos grupos OH do amido e glicerol
2931 Estiramento C-H
1647 a 1654 Ligacdo C=0
995 a 999 Associada a vibragoes de estiramento C-O-C e C-O advindas
da estrutura de polissacarideo do amido e glicerol

Adaptado de Tarique; Sapuan e Khalina (2021)

Os espectros de FTIR para os filmes TPA, TPA 1%, TPA 3% e TPA 5% exibiram
comportamento espectral semelhante. Os modos vibracionais observados nas bandas entre 3282
a 3294 cm™ sdo atribuidos aos grupos hidroxilas (OH). Este comportamento espectral foi
associado ao alto teor de amido de araruta, glicerol e a presenca de umidade nos filmes (Tarique;
Sapuan e Khalina, 2021).

Pode-se inferir que esse fendmeno esteja relacionado a agua absorvida nos filmes e a
relacdo entre os grupos de vibragdo do estiramento O-H do glicerol como plastificante.
Tendéncias semelhantes foram relatadas por Nascimento et al (2021) e Malki et al (2023).

A banda vibracional em 2931 cm™* corresponde ao estiramento C-H. Esta banda refere-se
a vibracdo de alongamento de um grupo alcano dentro da cadeia do biopolimero (Edhirej et al.,
2017); (Nazri et al., 2019).

Bandas encontradas na regido espectral de 1647 a 1654 cm™ foi atribuido a presenca do
grupo funcional carbonila (C=0) (Edhirej et al., 2017; Nazri et al., 2019).

Além disso, nas bandas de 995 a 999 cm, apresentam caracteristicas de ligacdes do tipo
C-O-C e C-O, provenientes da estrutura de polissacarideo presente no amido de araruta
(Tarique; Sapuan e Khalina, 2021).

As caracteristicas dos espectros para os filmes TPA, TPA1%, TPA 3% e TPA 5% para
estudo, revelaram que a incorporacdo das nanoparticulas de ZnO na matriz polimérica dos

filmes termoplastificados com amido araruta ndo exibiu a formag&o de novas bandas.
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4.1.6 Andlise termogravimétrica (TGA)
Os filmes elaborados neste estudo foram caracterizados quando a estabilidade térmica

para TPA e TPA com a incorporacdo de NPs ZnO nas concentragcdes (1%, 3% e 5%)

respectivamente, como estdo sendo apresentados na figura 20 abaixo.

Figura 20 - Curva de analise termogravimétrica (TGA) dos filmes (a) TPA,; (b) TPA 1%; (c) TPA 3% e (d)
TPA5%
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A Tabela 6 apresenta a perda de massa para os filmes TPA, TPA 1%, TPA 3% e TPA

5% em trés eventos e a massa residual expressa em % em 800 °C.

Tabela 6 — Perda de massa para 0 1° evento, 2° evento ,3° evento Tmax) € massa residual (%) em 800 °C dos
filmes TPA, TPA1%, TPA 3% e TPA 5%

Amostra 1° evento 2° evento 3° evento Massa residual (%) em 800 -C
T(méx)

TPA 87,45 241,92 318 4,08

TPA 1% 80,05 271,46 317 4,62

TPA 3% 81,42 272,24 316 8,60

TPA 5% 87,87 275,74 315 9,19

Fonte: Elaborado pelo autor (2024)
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A estabilidade térmica dos filmes de TPA, TPA 1%, TPA 3% e TPA 5% foi investigada
através da analise termogravimétrica (TGA) como esta sendo apresentada na Figura 20. Para 0s
quatro filmes estudados foram observados trés eventos de perda de massa. Inicialmente, foram
observados no primeiro evento temperaturas de degradagédo na faixa inferior a 100°C, que séo
atribuidas a evaporacdo da agua residual e moléculas de baixa massa molar, com 12,55% de
perda de massa (Guerra, 2021).

Este fendmeno resulta da evaporagdo de umidade, uma vez que os filmes, mesmo apos
prévia secagem e armazenamento em dessecador, mantém um carater hidrofilico, facilitando a
absorcdo de agua. Todas as amostras, incluindo as diferentes concentragdes de NPs,
apresentaram comportamento semelhante. J& no segundo evento, em temperaturas mais altas,
em torno de 120 a 290 °C, o qual foi descrito pela perda de glicerol e de moléculas de agua com
10,94% de perda de massa.

O terceiro evento de perda de massa, ocorreu em torno de 300 °C para os filmes
investigados e houve uma perda de massa maior, com perda de 65,12% de massa, caracteristica
de decomposicdo térmica. Este fendmeno € atribuido a perda radial de peso do filme de TPA,
assim como para as demais composi¢des com NPs ZnO.

O referente evento, também estd relacionado a remocdo de grupos funcionais de
hidrogénio, degradacdo e despolimerizacdo do polimero de cadeias de carbono e amido
(Tarique; Sapuan; Khalina, 2021).

Ao aumentar gradualmente a temperatura, ultrapassando 300 °C, observa-se a
decomposicdo térmica em todos os resultados, tanto para o filme de TPA quanto para as
composic¢des com NPs ZnO. Nogueira, Fakhouri e de Oliveira (2018) avaliaram a estabilidade
térmica do amido de araruta e verificaram que a degradacao dos filmes constituidos por amido
de araruta ocorreu entre 330-440 °C.

Estudos anteriores, como os de Nogueira, Fakhouri de Oliveira (2018), indicaram que a
degradacéo dos filmes de amido de araruta ocorre entre 330-400 °C. Resultados semelhantes
foram reportados por Tarique; Sapuan; Khalina (2021), que avaliaram a estabilidade térmica de
filmes de amido de araruta em diferentes concentragdes de glicerol e verificaram a degradacao
do material em 321,47 °C para filmes contendo 30% de glicerol.

Os filmes TPA 1%, TPA 3%, e TPA 5% exibiram um perfil de decomposicdo
semelhante ao filme TPA. Esses resultados indicam que a adi¢do das nanoparticulas a matriz
polimérica ndo interferiu significativamente na estabilidade térmica dos filmes TPA 1%, TPA
3%, e TPA 5% em relacéo ao filme TPA (Foghara et al., 2020).
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4.1.7 Microscopia eletronica de varredura (MEV)

A Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV) foi realizada com o objetivo de observar
a morfologia do filme termoplastificado com amido de araruta e a presenca das nanoparticulas
de 6xido de zinco incorporadas na matriz polimérica do amido em diferentes concentragdes. As
micrografias apresentadas na Figura 21 mostram a superficie para os filmes TPA (a), TPA 1%
(b), TPA 3% (c) e TPA 5% (d) e a distribuicdo dos granulos de amido de araruta (e).
Adicionalmente € observado particulas de ZnO em dimensdes nanométricas (f).

Figura 21 — Imagem do MEV para (a) TPA, (b) TPA 1%, (c) TPA 3%, (d) TPA 5%, (e) granulos de amido de
araruta (f) micrografia apresentada das particulas de ZnO em dimensdo nanométrica (nm)
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Fonte: Elaborado pelo autor (2024)

A Figura 21 (a) mostra a morfologia do filme TPA, que apresenta como resultado nas
regibes demarcadas a presenca de granulos de amido ndo dissolvidos e parcialmente
dissolvidos, além de fissuras na superficie. Adicionalmente, € notavel a presenca de porosidade.
Este fator pode ser atribuido a expulsdo de ar durante o processo de secagem, conforme descrito
por Damian et al. (2020).

A Figura 21 (b), apresenta a micrografia para o filme TPA 1%, que revelam presenga

de grénulos néo dissolvidos durante o processo de gelatinizacdo do amido, bem como a presenca
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de agregados de nanoparticulas de ZnO, os quais estavam dispersos de maneira aleatoria na
matriz de amido de araruta termoplastificado com glicerol (Damian et al., 2020; Lepot et al
2010).

Ao analisar a micrografia apresentada na Figura 21 (c), o filme TPA 3% apresenta
pequenos aglomerados de nanoparticulas de ZnO dispersos na matriz polimérica (Lepot et al.,
2010). Com o aumento da concentracdo de ZnO nos filmes termoplastificado de araruta,
evidenciou-se que a superficie do filme TPA 3%, apresentou em sua morfologia a presenca de
rachaduras e porosidades. Ao adicionar as NPs ZnO houve a redugéo da presenga de granulos
de amido de araruta (Helmiyati et al., 2021).

Na Figura (d), € possivel observar a presenca de aglomerados de nanoparticulas de 6xido
de zinco e a formacdo de rachaduras na superficie. Ao comparar as micrografias apresentadas,
os filmes TPA 3% e TPA 5% exibiram caracteristicas homogéneas, evidenciando a dispersao
em menor quantidade de agregados de NPs em comparagdo com o filme TPA 1%. O
agrupamento das nanoparticulas ocorre devido a sua elevada energia superficial e as fortes
interacOes entre as particulas, dificultando sua dispersdo na matriz polimérica (Lepot et al.,
2010).

Indumathi, Sarojini e Rajarajeswari (2019), trabalharam com a obtengdo e
caracterizagdo de nanocompdsitos de poliuretano, quitosana e nanoparticulas ZnO a base de
6leo Mahua, para aplicacbes de embalagens de alimentos. Através dos estudos, observaram a
aglomeracéo de nanoparticulas dispersas sobre a matriz, semelhante ao resultado reportado
neste trabalho.

As estruturas morfologicas do amido de araruta podem ser observadas na Figura 21 (e).
De acordo com os resultados obtidos, foi possivel verificar que a superficie dos granulos é lisa
e nao ha fissuras. Além disso, a micrografia revelou que os granulos possuem formato redondo,
com caracteristicas geométricas ovais e esféricos. Estudos semelhantes foi reportado por Malki
etal., (2023).

Estudos reportados por Nogueira, Fakhouri e de Oliveira (2018) mostraram que 0 amido
de araruta apresenta uma distribuicdo heterogénea em tamanho de granulos, com formas
geométricas circulares e elipsoides, com superficie lisa e sem fissuras. Em outro estudo,
realizado por Valencia et al (2015), os resultados revelaram que os granulos de amido de araruta
apresentam formas esféricas e elipsoidais. Varios autores também encontraram formas
circulares e semicirculares semelhantes para o amido (Tarique et al., 2021).

A Figura 21 (f), apresenta fotomicrografia das caracteristicas morfoldgicas de particulas

de ZnO que variam em dimensdes a nivel nanométrico.
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4.2 Caracterizagdo para ensaio Mecanico dos corpos de prova

4.2.1 Espessura dos filmes

A espessura desempenha um papel significativo durante a realizacdo de ensaios
mecanicos em filmes poliméricos. As informacgdes coletadas indicam que o aumento da
espessura em filmes poliméricos implica na eficiéncia dos resultados durante o ensaio
mecanico, sugerindo um potencial de aplicacdo em diversos contextos industriais (Wu et al.,
2019).

A figura 22 apresenta os resultados da espessura média (um) para os filmes TPA, TPA
1%, TPA 3% e TPA 5%.

Figura 22 - Apresentacéo dos resultados da espessura média (um) para os filmes: TPA, TPA 1%, TPA 3% e TPA
5%
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Os valores das espessuras dos filmes utilizados nos ensaios mecanicos séo apresentados
na figura 22. Ao analisar os resultados, ndo foram observadas diferencas significativas nas
espessuras para TPA, TPA 1% e TPA 5% o que evidencia que a dispersao das nanoparticulas
na matriz polimérica do filme de araruta obteve resultados promissores, exceto por uma leve
variacdo no TPA 3% em comparagdo com 0s demais. Essa variacao pode ser atribuida a erros
experimentais, como a quantidade de solvente utilizada, que pode resultar em uma solucdo mais

consistente para um dos filmes em relacdo aos outros. Além disso, a distribuicdo da solucéo
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filmogénica ao ser depositada na placa de petri e o posicionamento da placa dentro da estufa

durante o processo de secagem também podem influenciar esse fator.

Tabela 7 — Teste de Duncan para espessura média dos filmes (um)

Amostras Espessura (um)
TPA 0,18 £ 0,005?
TPA 1% 0,18 +0,011°
TPA 3% 0,20 + 0,005?
TPA 5% 0,18 £0,011°

*Meédias seguidas por letras iguais na mesma coluna ndo diferem significativamente (p<0,05) pelo teste de Duncan
Fonte: Elaborado pelo autor (2024)

4.2.2 Ensaio Mecanico dos corpos de prova

As propriedades mecanicas de resisténcia a tracdo, deformacéo e modulo de elasticidade

desempenham um papel fundamental na aplicacdo de filmes de nanocompaositos no setor de

embalagens alimenticios, uma vez que esses materiais sdo submetidos a forcas de tensao

durante sua manipulagdo. A Figura 23 apresenta resultados dos ensaios de resisténcia a tracdo
na ruptura para os filmes TPA, TPA 1%, TPA 3% e TPA 5%.

Figura 23 — Resultados de resisténcia a tracdo na ruptura para os corpos de prova TPA, TPA 1%, TPA 3% e TPA
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Os resultados apresentados mostram que o filme TPA apresentou valor médio de 0,34
MPa para resisténcia a tracdo. Ao adicionar as nanoparticulas de ZnO a matriz polimérica,
houve 0 aumento gradual da resisténcia a tracao para os filmes TPA 1%, TPA 3% e TPA 5%
respectivamente em relacéo ao filme TPA. Os valores médios de resisténcia para os filmes TPA
1%, TPA 3% e TPA 5% foram 0,42 MPa, 0,45 MPa e 0,60 MPa respectivamente. A partir dos
resultados apresentados, mostram que a incorporacdo das NPs ZnO como refor¢co na matriz
polimérica do filme de araruta, induziu para o aumento desta propriedade. Logo, dentre as
composicdes supracitadas na Figura 23, o filme TPA 5%, apresentou maior resisténcia.

Helmiyati et al. (2021) ao estudar o efeito das nanoparticulas de ZnO nas propriedades
dos filmes de carboximetilcelulose e alcool polivinilico (CMC-PVA) observou que ao
incorporar as NPs ZnO em diferentes concentracdes no biopolimero, exibiu o aumento da

resisténcia mecanica.

A Figura 24 apresenta os resultados de deformacdo para os filmes TPA, TPA1%,

TPA3% e TPA5% obtidos no ensaio mecanico.

Figura 24 — Grafico de deformacéao dos corpos de prova de TPA e filmes reforcados com NPs ZnO
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Para o ensaio mecanico de deformacdo para os filmes de nanocompositos, foi possivel
notar por meio dos resultados, que o filme TPA exibiu valor médio de 59,80% de deformacéo

na ruptura. Ao realizar a incorporagéo das nanoparticulas de ZnO a matriz polimérica houve o
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aumento gradual da deformacéo para os filmes TPA 1%, TPA 3% e TPA 5% com valores iguais
a 77,14 %, 86,34 % e 86,05 % respectivamente. Logo, o filme TPA 3%, segue a tendéncia com
valor superior de deformacéo na ruptura em relacdo aos demais filmes.

A adicdo das nanoparticulas de ZnO proporcionou este aumento, devido as NPs atuarem
satisfatoriamente como refor¢o na matriz de amido. Em adicdo, este comportamento pode ser
explicado também devido as interacOes interfaciais estabelecidas entre as nanoparticulas de

ZnO e a matriz de amido (Helmiyati et al., 2021).

A Figura 25, representa os valores obtidos do mddulo de elasticidade por meio do ensaio

mecanico.

Figura 25 — Grafico do moédulo de elasticidade dos corpos de prova da matriz polimérica e reforcados com

nanoparticulas de dxido de zinco
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Para 0 modulo de elasticidade, o filme TPA exibiu valor médio de 6,51 MPa. Ao
adicionar as NPs de ZnO a matriz polimérica de araruta, percebeu-se que houve a diminuicédo
do mddulo de elasticidade para o filme TPA1% com valor médio de 1,52 MPa resultando em
um material com menor rigidez. Por outro lado, foi possivel verificar o aumento do médulo de
elasticidade para os filmes TPA3% e TPA5% em que apresentou valores médios 5,66 MPa e
6,42% indicando filmes com maior rigidez dentre as demais composi¢0es supracitadas.

Para avaliar diferengas significativas entre as médias de tracdo (o), deformagdo (g) e

modulo de elasticidade (YY) para os filmes de TPA e filmes de TPA incorporados com NPs de
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Zn0 (1%, 3% e 5%), foi conduzido o teste de Duncan, com um nivel de significancia de 5%.
Esse procedimento permitiu comparar e identificar quais composi¢des sdo responsaveis pelas
diferengas nos resultados. A analise estatistica realizada pelo método de Duncan esta resumida

na Tabela 8.

Tabela 8 — Teste de Duncan para 0s dados obtidos a partir dos ensaios mecanicos de tensdo, deformacdo e médulo

de elasticidade

Corpos de prova Resisténcia a tracao Deformacéo Mdadulo de
(%) (MPa) (%) elasticidade (MPa)
TPA 0,34 £ 0,055? 59,80 + 27,082 6,51 + 4,56°
TPA 1% 0,42 + 0,064 77,14 + 28,552 1,52 +0,71
TPA 3% 0,45 +0,133* 86,34 + 28,09 5,66 + 3,05%
TPA 5% 0,60 + 0,244° 86,05 + 19,172 6,42 + 3,00?

*Meédias seguidas por letras iguais na mesma coluna ndo diferem significativamente (p<0,05) pelo teste de Duncan
Fonte: Elaborado pelo autor (2024)

Os dados apresentados na Tabela 8, mostram resultados obtidos para o teste de Duncan,
com nivel de significancia de 5% para os filmes TPA, TPA 1%, TPA 3% e TPA 5%. Para 0s
ensaios de resisténcia a tracdo, é possivel observar a diferenca significativa entre as medias para
os filmes TPA e TPA 5%. Esta diferenca significativa estd associada a incorporacdo das
nanoparticulas que atua como refor¢co na matriz polimérica, pois o filme TPA é constituido
apenas por amido de araruta e glicerol.

No entanto, é possivel observar que ndo ha diferenca significativa entre os filmes de
nanocompositos TPA 1% e TPA 3%, encontradas para esta propriedade, indicando que a
incorporacdo das nanoparticulas de ZnO néo exerceu influéncia sobre essas propriedades, ndo
havendo diferenca estatistica para a maxima for¢a suportada pelos filmes antes da ruptura.

Considerando o nivel de significanicia de 5 % para a deformacédo, é possivel observar
ndo hé diferenca significativa entre as médias para o filme TPA e filmes de nanocompdsitos
TPA 1%, TPA 3% e TPA 5% respectivamente.

Para o médulo de elasticidade, observa-se que para os filmes TPA e TPA 5% nédo houve
diferenca entre as médias considerando o nivel de significancia de 5%. Por outro lado, para os
filmes TPA 1% e TPA3 % diferem significativamente dos demais filmes. Diante do exposto, 0
filme TPA e TPA 5% apresentaram maior rigidez.

Esse mesmo padrao foi identificado por Chieh e Siddique (2018) que conduziram um
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estudo visando reforcar as propriedades mecénicas de biopolimeros de amido de sagu com
nanocargas de ZnO em diferentes porcentagens de 0 a 5%. Os resultados indicaram que 0
aumento progressivo das NPs ZnO na matriz polimérica resultou em maior resisténcia a tragcdo
e modulo de elasticidade. Os autores destacaram uma melhora no alongamento de ruptura dos
filmes, atribuida ao deslizamento dasnanocargas de ZnO.

Helmiyati et al. (2021) investigaram o efeito das NPs ZnO na composicdo fisico-
quimica de filmes de (CMC-PVA) em concentrac6es de 0,5%, 1,0%, e 1,5%. Os resultados
indicaram que a adicdo de NPs ZnO nos filmes de nanocompdsitos resultou em maior
resisténcia a tragdo e alongamento. Os maiores valores foram obtidos para CMC-PVA
com 1,5% de NPs ZnO. Esse efeito decorre da influéncia das NPs de ZnO, que preenchem
uniformemente a matriz do biopolimero, favorecendo a distribuicdo homogénea e,
consequentemente, aumentando a resisténcia dos filmes.

Delavari e Stiharu (2022) estudaram a resisténcia a tracdo e alongamento de filmes ao
adicionar nanoparticulas de 6xido de zinco a um material a base de amido, alcool polivinilico,
acido citrico e glicerol. Os resultados indicaram um aumento significativo na resisténcia a
tracdo e uma reducdo gradual no alongamento de ruptura dos filmes com a adi¢do progressiva
de NPs ZnO a solugéo.

Os autores atribuiram 0 aumento da resisténcia a tragdo a dispersdo uniforme das NPs
de oxido de zinco na matriz, criando propriedades superficiais especificas. Além disso,
destacaram a influéncia direta do teor de umidade nas propriedades mecanicas dos filmes. A
adicdo de NPs ZnO a solucdo reduziu o contetdo de moléculas de agua, diminuindo a
flexibilidade e aumentando a resisténcia dos filmes resultantes.

Com base nos resultados obtidos neste estudo, sugere-se que o filme TPA 5% apresenta
um comportamento mecanico superior, juntamente com caracteristicas de deformacgéo e médulo
de elasticidade que o tornam adequado para embalar alimentos. No entanto, recomenda-se a

realizacdo de mais ensaios e testes adicionais para confirmar essa concluso.
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5 CONSIDERACOES FINAIS

No ambito deste estudo, foram obtidos filmes de TPA e filmes de nanocompositos de
amido de araruta termoplastificado com diferentes concentra¢des de NPs ZnO (1%, 3% e 5%).
A partir dos resultados obtidos para o aspecto visual, a luminosidade ndo foi impactada nos
distintos tratamentos; entretanto, a intensidade da cor foi afetada pelo aumento da incorporagao
das NPs na matriz polimérica. Os filmes de TPA demonstraram maior flexibilidade em
comparacao aos filmes com TPA com NPs ZnO.

Os filmes de TPA, TPA 1%, TPA 3%, e TPA 5% foram obtidos com éxito por meio da
técnica de evaporacdo por solvente. Conforme os resultados apresentados nos espectros FTIR,
a incorporacdo de NPs ZnO na matriz polimérica ndo provocou alteracBes estruturais nas
cadeias poliméricas.

Nas analises termogravimétricas, observou-se a remocdo de grupos funcionais de
hidrogénio, a degradacéo e despolimerizacéo do polimero de cadeias de carbono e amido, com
a decomposicdo térmica do material ocorrendo acima de 300 °C. A respeito da morfologia dos
filmes analisada por microscopia eletrénica de varredura (MEV), as imagens revelam a
presenca randomicamente dispersa de agregados de NPs ZnO em nivel nanométrico nos filmes
TPA 1%, TPA 3%, e TPA 5%, incorporados na matriz polimérica de araruta.

Ao considerar os resultados do percentual de solubilidade em agua para os filmes TPA,
TPA 1%, TPA 3%, e TPA 5%, observa-se que ndo houve alteracdes significativas ao adicionar
as nanoparticulas de 6xido de zinco. A adicdo das NPs nas concentracdes de 1%, 3%, e 5% a
matriz polimérica induziu a reducdo no percentual de umidade em comparacdo ao filme
contendo apenas 0 amido de araruta.

Os filmes de TPA apresentaram elevado grau de intumescimento no periodo de 1 hora
e 3 horas, assim como os filmes de TPA 3% e 5%, que manifestaram comportamento
semelhante. No entanto, os filmes TPA 1% exibiram baixo grau de intumescimento nos
periodos de 1, 2 e 3 horas, respectivamente.

Com base nos resultados do ensaio de tragéo, o teste de Duncan revelou que ndo houve
diferenca significativa entre os filmes TPA 1% e TPA 3%. No entanto, foi possivel observar
uma diferenca estatistica para os filmes TPA e TPA 5% devido a incorporacdo das NPs na
matriz de amido, resultando em uma maior resisténcia. Quanto ao ensaio de deformacdo, ndo
foi observada diferenca estatistica significativa entre as médias dos filmes TPA, TPA 1%, TPA
3% e TPA 5%. Além disso, foi observado que ndo houve diferenca significativa entre os filmes
TPA e TPA 5%. No entanto, essa diferenca foi observada nos filmes TPA 1% e TPA 3%.
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6 SUGESTOES DE TRABALHOS FUTUROS

e Utilizar diferentes concentrages de nanoparticulas de éxido de zinco em matriz
polimérica com amido de araruta;

e Realizar testes laboratoriais como angulo de contato e permeabilidade ao vapor de agua;

e Empregar técnicas de caracterizacao de difracdo de raio-x para verificar o indice de
cristalinidade dos materiais;

e Realizar testes bioldgicos in vitro para avaliar a atividade antimicrobiana;

e Conduzir ensaios de citotoxicidade como forma de avaliar a biocompatibilidade do
material desenvolvido no presente estudo, com o objetivo de determinar se ele manifesta

compatibilidade com sistemas bioldgicos, sem induzir efeitos adversos a salde humana.
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ANEXOS
Nesta secédo serdo apresentadas as comprovacges de trabalhos oriundos desta pesquisa,

e o pedido de patente realizado ao Instituto Nacional da Propriedade Intelectual (INPI).

Pedido de patente ao Instituto Nacional de Propriedade Intelectual

l A‘H A'l"’értl)w - AL 8702301 11448
e I
29409162313770105
Pedido naclonal de Invengsio, Modelo de Utilidade, Certificado de Adigsio de invengiio e entrada na fase
naclonal do PCT

Ndmero do Processo: BR 10 2023 026682 7

Dados do Depositante (71)

Depositants 1 de 8

Nome ou Razfio Soclal: BIANCA CORREA PINTO
Tipo de Pessoa: Pessoa Fisica
CPF/CNPJ: 02700974220
Naclonalldade: Brasileira
Qualificaglio Fisica: Estudante de Pés Graduacao
Enderego: Passagem Primavera
Cidade: Ananindeua
Estado: PA
CEP: 67035030
Pals: Brasil
Telefone:
Fax
Emall: biancacorreapinto18@gmail.com
Dados do Pedido

Natureza Patente: 10 - Patente de Invencao (Pl)

Thtulo da Invengio ou Modelo de FILME PARA EMBALAGENS ATIVAS FORMADO POR
Utilidade (54): NANOCOMPOSITO POLIMERICO DE AMIDO DE ARARUTA
TERMOPLASTIFICADO E NANOPARTICULA DE OXIDO DE

ZINCO
Resumo: £ apresentado nesta patente de invencao um nanocompésito

polimérico
formado pelo amido de araruta termoplastificado e nanoparticula de
éxido de
zinco, para ser utilizado no setor de embalagem de ativas. Trata-se
de um
nanocompdsito, onde as nanoparticulas de éxido de zinco estao
dispersas na
matriz de amido de araruta, tais nanoparticulas tém também
atividade
antimicrobiana. Os filmes de nanocompésitos poliméricos obtidos
nesta patente
de invencao sao biocompativeis e biodegradaveis, podendo serem
utilizados
em outras aplicacdes como material biodegradavel e biocompativel.

Figura a publicar: FIG 1
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