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RESUMO

A busca por métodos mais eficazes no ambito da conservacdo de alimentos tem se
aprimorado nos Gltimos anos, o que tem levado ao desenvolvimento de tecnologias que visam
prolongar a durabilidade e garantir a estabilidade dos produtos do género alimenticio. Entre as
solucdes emergentes, destacam-se 0 uso e desenvolvimento de embalagens ativas, as quais
interagem diretamente com os alimentos tendendo a aumentar o tempo de vida atil do mesmo.
E com o crescente foco na sustentabilidade, filmes feitos a base de blendas de polimeros
naturais em conjunto com polimeros mais versateis, com a adicdo de reforgos, estdo se
tornando uma alternativa promissora para producdo de embalagens do ramo alimenticio.
Nesse cenario, o presente estudo busca a producdo e caracterizacdo de nanocompdsitos
compostos por amido de araruta, Carboximetilcelulose (CMC), glicerol e &cido citrico,
reforcados com nanoparticulas de 6xido de zinco em diferentes concentragfes (0%, 0,5%, 2%
e 5% m/m), com o objetivo de avaliar seu potencial para aplicacbes em embalagens
alimenticias mais sustentaveis e eficientes. Os filmes foram obtidos pela técnica casting
solution (evaporacdo por solvente) e caracterizados por técnicas experimentais tais como,
espectroscopia de infravermelho com transformada de Fourier (FTIR), difratometria de raio X
(DRX), microscopia eletrénica de varredura (MEV), andlise termogravimétrica (TGA), teste
de tracdo para analisar suas propriedades mecanicas, analisou-se seu percentual de umidade,
intumescimento e solubilidade, além de se realizar teste para estudar seu comportamento de
biodegradabilidade em solo natural e sua aplicacdo pratica como embalagem de pdo. No
aspecto visual, todos os filmes obtidos apresentaram consideravel transparéncia Optica. Os
resultados demonstraram que em periodo entre 18 e 20 dias enterrados em solo natural, foi
observada uma degradacdo total em todos os filmes produzidos. A adicdo de NPs de ZnO
como agente de reforgo em filmes de amido de araruta e CMC promoveu um aprimoramento
na resisténcia a tracdo de 1,75 para 35,84 MPa e no modulo de elasticidade de 5,79 para
1142,29 MPa. Por fim, durante as nove semanas de aplicacdo dos filmes como embalagem de
pdo, nenhuma alteracdo macroscopica caracteristica de colonizagdo por microrganismos,
como fungos, foi observada. Assim, os resultados demonstram que os filmes de
nanocompositos aumentaram a vida Gtil do pdo por um periodo consideravel e podem ser

usados de maneira eficaz como embalagem ativa para armazenamento de pao.

Palavras-chave: Amido de Araruta; Nanoparticulas de 6xido de zinco; Nanocompdsito;

Biodegradavel, Embalagem de alimentos.



ABSTRACT

The search for more effective methods for food preservation has improved in recent
years, which has led to the development of technologies that aim to extend the durability and
ensure the stability of food products. Emerging solutions include the use and development of
active packaging, which interacts directly with food, tending to increase its shelf life. And
with the growing focus on sustainability, films made from blends of natural polymers together
with more versatile polymers, with the addition of reinforcements, are becoming a promising
alternative for the production of food packaging. In this scenario, this study seeks to produce
and characterize nanocomposites composed of arrowroot starch, carboxymethyl cellulose
(CMC), glycerol and citric acid, reinforced with zinc oxide nanoparticles in different
concentrations (0%, 0.5%, 2% and 5% w/w), with the aim of evaluating their potential for
applications in more sustainable and efficient food packaging. The films were obtained by the
casting solution technique (solvent evaporation) and characterized by experimental techniques
such as Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR), X-ray diffractometry (XRD),
scanning electron microscopy (SEM), thermogravimetric analysis (TGA), tensile test to
analyze their mechanical properties, moisture percentage, swelling and solubility were
analyzed, in addition to performing tests to study their biodegradability behavior in natural
soil and their practical application as bread packaging. In the visual aspect, all the films
obtained presented considerable optical transparency. The results demonstrated that in a
period between 18 and 20 days buried in natural soil, total degradation was observed in all the
films produced. The addition of ZnO NPs as a reinforcing agent in arrowroot starch and CMC
films promoted an improvement in tensile strength from 1,75 to 35,84 MPa and in the elastic
modulus from 5,79 to 1142,29 MPa. Finally, during the nine weeks of application of the films
as bread packaging, no macroscopic changes characteristic of colonization by
microorganisms, such as fungi, were observed. Thus, the results demonstrate that the
nanocomposite films increased the shelf life of bread for a considerable period and can be

effectively used as active packaging for bread storage.

Keywords: Arrowroot starch; Zinc oxide nanoparticles; Nanocomposite; Biodegradable,
Food packaging.
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1 INTRODUCAO

Indicadores ilustram que, no Brasil houve um aumento na producdo e no consumo
de embalagens flexiveis durante o primeiro trimestre de 2020, quando comparado ao
ualtimo trimestre de 2019 (Mani, 2020). Esse tipo de embalagem desempenha um papel
fundamental no setor alimenticio, ndo apenas por armazenar e preservar 0s produtos, mas
também por garantir sua qualidade e seguranca. Além disso, funcionam como uma
barreira eficaz contra agentes contaminantes de origem quimica, fisica ou biologica, que
poderiam comprometer a satde do consumidor (Battisti et al., 2017).

A sociedade atual ndo s6 testemunha avancgos tecnoldgicos continuos como
também manifesta uma conscientizacdo ambiental cada vez mais acentuada diante dos
problemas relacionados ao consumo exagerado de polimeros derivados do petroleo.
Diante desse cenario complexo, torna-se imperativo a busca por alternativas sustentaveis
e inovadoras

Nesse cendrio, usar completamente ou parcialmente polimeros biodegradaveis
provenientes de fontes renovaveis e neutros em carbono, com minimos riscos a saude
pode diminuir o impacto desses materiais a0 meio ambiente (Mostafavi & Zaeim, 2020;
Dash, et al., 2019). No campo mais especifico do desenvolvimento de embalagens
biodegradaveis surge o desafio de encontrar alternativas as embalagens tradicionais que
mantenham a qualidade do produto de forma eficiente. Sendo crucial garantir a
durabilidade na prateleira através do controle das propriedades mecéanicas e de
permeabilidade dos materiais utilizados (Jeevahan et al., 2020; Rodrigues, 2020).

Diante de tal cenario, os materiais de embalagem a base de carboidratos se
destacam, pois apresentam diversas qualidades relevantes, como boa barreira contra
aromas e didxido de carbono, auséncia de compostos migrantes indesejaveis, além de
serem amplamente disponiveis e ja aplicados na industria de embalagens alimenticias
(Sartori; Menegalli, 2016; Goudarzi; Shahabighahfarrokhi, 2018). Entre os biopolimeros
naturais, 0 amido tem se mostrado um dos mais promissores, devido a sua combinacgéo
atrativa de baixo custo, abundancia na natureza, propriedades termoplasticas e
biodegradabilidade. Em condi¢Ges ambientais adequadas e favoraveis, esses materiais se
decompb&em em meios biologicamente ativos sem gerar residuos toXicos.

No entanto, uma das principais limitacdes dos filmes biodegradaveis a base de
amido é sua natureza hidrofilica, o que compromete sua estabilidade em diferentes

condigdes ambientais (Almasi; Ghanbarzadeh; Entezami, 2010). A utilizacdo do amido
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na formag&o de filmes se fundamenta nas caracteristicas quimicas, fisicas e funcionais da
amilose, que permite a formacdo de géis e peliculas (Shimazu et al., 2007). Dentre os
diversos tipos de amido, o extraido de rizomas, como o da Araruta, apresenta elevado teor
de amilose (Alves et al., 2015).

Ainda diante de tal contexto problematico e sendo visivel a crescente demanda
por novos materiais alternativos promissores, o0s polimeros reforcados com
nanoparticulas funcionais surgem como uma solucéo sofisticada e criativa, apresentando-
se como uma abordagem sustentavel para lidar com as questdes ambientais emergentes.
Pois por meio da incorporagdo de nanoparticulas de 6xido de zinco, é possivel aprimorar
as propriedades mecénicas e térmicas dos polimeros, a medida em que se reduz a
dependéncia de recursos ndo renovaveis (Helmiyati et al., 2021).

Pesquisas como a conduzida por Ran et al., (2018), destaca as propriedades
antimicrobianas e o fator de protecdo ultravioleta causado pelas nanoparticulas de ZnO,
realgando sua aplicabilidade. Além de sua influéncia no aprimoramento da resisténcia,
tenacidade e rigidez dos materiais poliméricos, os quais as tornam opcdes viaveis para
substituir os polimeros tradicionais em uma variedade de contextos praticos.

Em virtude das vantagens que podem ser oferecidas pela utilizacdo de filmes
inovadores com propriedades ativas antimicrobianas no setor de embalagens para
alimentos, o presente trabalho teve como objetivo a producéo e a caracterizagdo de filmes
a base de amido de Araruta e Carboximetilcelulose, reforcadas com nanoparticulas de
Zn0O. Os filmes foram avaliados quanto a suas propriedades fisicas, quimicas e
funcionais, visando avaliar os efeitos das diferentes concentracGes de nanoparticulas de
ZnO nos filmes produzidos, sendo cogitado a possibilidade dos mesmo como embalagens

de alimentos secos.
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1.1  Objetivos
1.1.1 Objetivo geral
Produzir filmes nanocompdsitos poliméricos biodegradaveis com propriedades

ativas a base de amido de araruta (Maranta arundinacea) e carboximetilcelulose
reforcados com nanoparticulas de 6xido de zinco, como uma perspectiva de utilizar os
mesmos na producdo de embalagens de péo.
1.1.2 Obijetivos especificos

Verificar o efeito das diferentes concentracdes de nanoparticulas de oxido de
Zinco nas propriedades fisicas, quimicas e funcionais dos filmes produzidos;

Analisar o aspecto macroscopico, visual e transparéncia dos filmes
nanocompositos obtidos;

Analisar os grupos funcionais caracteristicos presentes nas amostras dos filmes
de nanocomp0sitos;

Avaliar o perfil amorfo dos filmes;

Caracterizacdo da microestrutura de superficie dos filmes;

Investigar o perfil de degradacéo térmica dos filmes;

Avaliar o comportamento dos filmes produzidos quando solicitados em esforcos
de tracéo;

Caracterizacdo de propriedades fisicas, quimicas e de barreira dos filmes;

Caracterizacdo da biodegradabilidade dos filmes.
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2 REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.1  Polimeros biodegradaveis

Segundo as diretrizes da ASTM D-6400, é explicado que materiais biodegradaveis
passam por um processo de decomposicao que gera didxido de carbono e metano, além
de &gua, alguns compostos inorganicos ou biomassa. Geralmente, esse processo é
impulsionado principalmente pela atividade enzimatica de microrganismos (Zotek -
Tryznowska; KaluSa, 2021).

Deste modo, polimeros biodegradaveis sdo considerados materiais que se
decompdem devido a acdo de microrganismos como bactérias, fungos, além das algas, 0s
quais os quebram em moléculas (fragmentos) de baixa massa molecular, e esses
fragmentos servem como fontes de carbono e nitrogénio para os microrganismos (Zotek -
Tryznowska; Kalusa, 2021).

Comumente denominados como polimeros naturais, esses materiais sdo gerados
por plantas e microrganismos, sendo sua composicdo quimica basica com atomos de
oxigénio e nitrogénio, tal estrutura é facilmente identificavel e decomposta pelo meio
ambiente (Mohd Nizam et al., 2021). Devido as suas propriedades sustentaveis 0s
polimeros biodegradaveis tém sido reconhecidos como uma alternativa promissora para o
desenvolvimento de “plasticos” seguros e ecologicamente corretos (Rocha, 2018;
Hadimani et al., 2023).

Pesquisas nas mais variaveis areas tém se dedicado ao estudo e desenvolvimento
de polimeros biodegradaveis com énfase em aplicacdes para produtos de curta duracdo.
Na area de embalagens ativas, os pesquisadores De Andrade et al., (2020) obtiveram
sucesso na producdo de filmes biodegradaveis feitos de Poli (butileno adipato-co-
tereftalato) e 6leo essencial de laranja, mostrando-se uma alternativa promissora para ser
utilizada como embalagem ativa. Jha (2020) também produziu filmes biodegradaveis,
mas utilizou de base o amido de milho e quitosana com agentes antimicrobianos, sendo
eles o0 sorbato de potassio e extrato de semente de toranja. Tendo sucesso e concluido que
os filmes foram promissores em aumentar a vida Util e seguranca dos produtos.

Polimeros que se decomp&em naturalmente séo considerados vantajosos para 0
meio ambiente, infortunadamente costumam apresentar propriedades mecanicas menos
eficientes do que o0s convencionais. Para aprimorar essas caracteristicas tem-se explorado

estratégias como a alteracdo quimica com aditivos como plastificantes, acidos organicos e
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fibras naturais para proporcionar maior resisténcia e maleabilidade (Esmaelii et al., 2017
Abdillah, Charles, 2021).

Entre os biopolimeros, os amidos e seus derivados destacam-se como uma opgao
altamente promissora para embalagens destinadas ao setor alimenticio devido a sua
seguranga garantida para o consumo humano, além da sua capacidade de decomposicao
natural, contribuindo significativamente para a reducdo do impacto ambiental causado
por polimeros convencionais (Nordin et al.,, 2022; Sanchez-Salvador et al., 2021;
Adewale; Yancheshmeh; Lam, 2022).

2.2  Amido

Alimentos como pdes ou massas ilustram a relevancia do amido na dieta humana.
O amido é o principal carboidrato de reserva das plantas. Ao contrario da celulose que
ndo pode ser digerida pelos humanos, o amido é uma fonte crucial de energia na
alimentacdo (Adewale et al., 2022).

Além de seu valor nutricional fundamentalmente importante e essencial para a
alimentacdo humana e animal, o amido revela-se versatil em varias areas industriais;
podendo ser transformado em compostos quimicos como etanol e acetona. A partir de
processos fermentativos € possivel também converté-lo em biopolimeros. essa
flexibilidade permite que o amido seja utilizado em diferentes segmentos da inddstria
farmacéutica, cosmética e téxtil. Ele pode ser decomposto para formar moléculas ou
oligdbmeros simples, mudando sua estrutura para originar novos materiais poliméricos os
quais sdo comuns na fabricagdo de embalagens ou outros produtos (Laurent; Maric,
2024).

O amido industrial costuma ser extraido de tubérculos, como exemplo o obtido da
batata, podendo ser extraido também de cereais como, milho, trigo e arroz, além da
possibilidade de ser obtido de raizes, como a mandioca. Com uma composi¢cao menor de
proteinas, lipidios e polissacarideos em sua estrutura, e sendo principalmente composto
por amilose que se apresenta com cadeias lineares predominantes e a amilopectina com
cadeias ramificadas (Hemamalini; Giridev, 2018).

Embora o amido possua diversas origens vegetais, sua composi¢cdo quimica é
semelhante, contudo, costuma variar suas propriedades fisioquimicas como formato e
tamanho dos seus gréos, distribuicdo de massa molar e grau de ramificagdo (Balakrishnan
etal., 2021).
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Na sua forma simples o amido se apresenta como um pd branco sem cheiro ou
sabor que ndo se dissolve em &gua fria ou &lcool. Sua composi¢do inclui amilose e
amilopectina proporcionando propriedades Unicas que 0 tornam uma matéria-prima
versatil de grande importancia em diversos setores e principalmente na industria
alimenticia (Mohd Nizam et al., 2021).

O amido ganhou mais popularidade devido seu baixo custo e flexibilidade de uso
em diferentes setores industriais. Sua utilizacdo em polimeros termoplasticos tem se
destacado como uma opcdo mais sustentdvel em comparacdo com o0s polimeros
convencionais ndo biodegradaveis que sdo conhecidos por causar vastos impactos
ambientais negativos (Li et al., 2022; Estevez et al., 2019).

A inddstria também tem se dedicado a aprimorar as caracteristicas do amido por
meio de processos fisico quimicos avangados e enzimaticos para torna-lo mais adequado
para diferentes aplicaces especificas. Essas modificacBes tém como objetivo principal
otimizar propriedades como resisténcia a retrogradacéo e estabilidade térmica do amido
para atender as variadas necessidades da industria (Bemiller; Yongfeng, 2019; Mohd
Nizam et al., 2021). Com a crescente demanda por solugfes sustentaveis e eficientes no
mercado global, além da busca por alternativas ecologicamente corretas e de ponta na
indGstria atualmente em ascensdo, o amido se destaca como uma matéria-prima
estratégica que oferece vantagens significativas neste contexto industrial em constante

evolucéo.

2.2.1 Amilose e amilopectina

O amido sendo um polissacarideo, representa um dos polimeros de fontes naturais
mais abundantes no planeta, 0 mesmo tem desempenhado papeis de extrema importancia
principalmente no ramo da indUstria alimenticia. Papel este caracterizado por suas
qualidades como, ampla disponibilidade, relativo baixo custo de obtencdo e producdo e
por sua forte biodegradabilidade (Cui et al., 2022; Estevez et al., 2019).

Possuindo uma composicao basica baseada em granulos formados por uma dupla
de polimeros de glicose principais a amilose e amilopectina, as quais possuem
caracteristicas e proporcdes variaveis conforme a origem vegetal do mesmo (Apriyanto;
Compart; Fettke, 2022). A amilose demonstrando sua estrutura predominantemente linear

e poucas ramificagdes, a amilopectina por sua vez, é altamente ramificada, além de

19



possuir uma estrutura de cadeia externa organizada em dupla hélice, como formacoes
cristalinas em algumas de suas cadeias (Cunha, 2016; Wang et al., 2021).

A amilose, devido manifestar uma conformacdo helicoidal com o interior
hidrofobico, possui propriedades as quais possibilitam a formacdo de filmes e a criacédo
de compostos com alcoois e &cidos (Adewale et al., 2022). Contudo a amilopectina
dispde de maior tamanho, constitui a maior parte dos granulos de amido, variando de
30% a 99%, somado as proteinas e fosfolipidios, contribuem para a estrutura dos
granulos, além de ser altamente ramificado, que por consequéncia causa uma viscosidade
inferior (Cui et al., 2021).

Borba et al., (2021) por meio de sua pesquisa revelou que os granulos de amido
apresentam uma organizacdo semicristalina alternada, composta por areas cristalinas e
ndo cristalinas (amorfas), sendo possivel visualizar a representacdo do granulo de amido

em microescala na figura 1.

Figura 1 - llustragdo didatica de cadeias de amilose e amilopectina, pertencentes a um granulo de amido
em microescala, ilustrando regifes amorfas e cristalinas.
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Fonte: Seung., (2020).

Nas regides cristalinas, as ramificacdes da amilopectina formam duplas hélices

estabilizadas por liga¢6es de hidrogénio, proporcionando estabilidade estrutural (Borba et
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al., 2021). As éareas amorfas, por sua vez resultam da interagdo desordenada entre as
cadeias de amilose e amilopectina, possuindo uma disposicdo irregular. Essas regifes
menos uniformes geram lamelas cristalina, as quais se caracterizam em organizagdes
complexas (Seung, 2020; Borba et al., 2021).

2.3 Amido termoplastico

Para produzir um material termoplastico a partir do amido, é necessario alterar sua
estrutura granular semicristalina, transformando-a em uma matriz polimérica homogénea
e amorfa, tal processo é realizado por métodos como a gelatinizacao e fusdo (Mali et al.,
2010). Pois ao entrar em contato com a agua fria, o amido sofre uma discreta expansao de
volume devido a absorcdo de agua nas regides mais desordenadas, sendo este processo
reversivel ap6s a secagem. Contudo, ao ser aquecido, os granulos incham de forma
irreversivel, resultando na gelatinizacdo, que destr6i a estrutura original do amido,
misturando as cadeias pertencentes a amilose e amilopectina em uma fase fundida
(Nascimento et al., 2021; Denardin; Silva, 2009).

Apbs o resfriamento, observa-se a recristalizacdo da amilopectina e mesmo néo
possuindo estrutura de cristal em seu estado natural, ocorre a formagéo de cristais na
amilose, causado devido aos processos intermoleculares das ligagdes de hidrogénio
presentes nas cadeias de amido, conhecido como retrogradagao (Mina; Joje, 2012).

Os grupos hidroxilas presentes entre as estruturas das cadeias de amido causam
sua hidrofilicidade. Essa caracteristica aliada a proximidade das temperaturas de fusdo e
decomposicdo térmica do amido tende a causar sua baixa estabilidade térmica,
dificultando seu processamento e afeta as propriedades mecénicas dos produtos finais
(Nascimento et al., 2021). As propriedades de expansdo e gelatinizacdo do amido sdo
afetadas por diversos fatores como a estrutura molecular da amilopectina, incluindo o
comprimento da cadeia e o grau de ramificacdo, composicdo do amido, proporgdo de
amilopectina/amilopectina e teores de fosforos, e 0 arranjo granular, proporcao entre
regides cristalinas e amorfas (Denardin; Silva, 2009).

Em escala industrial o amido termoplastico € uma opcéao de baixo custo e de facil
processamento através de processos “tradicionais”, facilitando a produgdo e tornando-0
mais competitivo no mercado de polimeros. Algumas dessas técnicas incluem a
gelatinizagdo em meio aquoso e a extruséo (Zdanowicz; Satasinska, 2023). Este tipo de

material tem sido objeto de estudo desde os anos de 1970, sua importancia tem crescido
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devido aos custos reduzidos associados as suas matérias primas, além da possibilidade de
modificacbes ou combinagBes com outros polimeros para melhorar suas propriedades
especificas ou otimizar o processo de producéo (Ferri et al., 2016).

No entanto o amido termoplastico ndo alterado pode ter suas desvantagens como se
tornar mais sensivel a umidade e fragil ao longo de tempo em relagdo aos polimeros sintéticos
. Todavia para ser amplamente aceito no mercado é necessario modifica-lo ou combina-lo
com outros materiais, a fim de aprimorar suas propriedades e reduzir a sua vulnerabilidade a
agua. A modificacdo dos grupamentos hidroxila tem como objetivo, aprimorar a flexibilidade
do produto desejado, além de influenciar na reducdo da temperatura de gelatinizagdo e na
recristalizagéo dos granulos de amido (Balakrishnan et al., 2021).

2.4 Plastificantes

Os plastificantes se caracterizam como compostos de baixo peso molecular, 0s
quais usualmente apresentam-se em conjunto com outros polimeros na tentativa de
aprimorar sua maleabilidade, resisténcia a deformacdo, viscosidade e sua resisténcia a
fratura. Também influenciam em propriedades como o nivel de cristalinidade do material
e sua transparéncia Otica, bem como a resisténcia a decomposi¢do biol6gica (Tarique;
Sapuan; Khalina, 2021).

Agindo como substancias que facilitam o movimento das cadeias de polimeros para
melhorar sua mobilidade geralmente atuam como lubrificante entre as molécula dos
compostos poliméricos em questdo muito Util para a mobilidade dessas cadeias de forma
eficiente em meio ao material pléastico é necesséario que os plastificantes compativeis se
espalhem por todo o espaco existente entre as cadeias poliméricas ideais para que haja
uma interacdo adequada com as moléculas sendo crucial a interacdo com 0s grupos
hidroxila presentes na estrutura do amido (Ferri et al., 2016).

A modificacdo do amido para torna-lo pléstico ocorre principalmente aquecendo-o
em uma solucdo aquosa durante o processo de gelatinizacdo dos grdos. No entanto esse
procedimento ndo se da na auséncia de um agente plastificante compativel uma vez que
as temperaturas de transicdo vitrea (Tv) e de fusdo (Tf) do amido quando esté puro e seco
sdo maiores que sua temperatura de decomposicdo (Brito et al., 2021). O plastificante
atua auxiliando a reduzir o ponto de fusdo ao longo de seu processamento (Nascimento et
al., 2021; Ozeren et al., 2021).
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Ao selecionar o plastificante ideal para producdo de filmes, é crucial avaliar a
estrutura quimica, sua massa molecular e respectiva compatibilidade com o polimero e
solvente pré-selecionados. O plastificante também necessita ser ndo volatil, ndo téxico e
miscivel com o solvente selecionado, buscando evitar a separacdo das fases do filme
durante sua secagem (Suderman; Isa; Sarbon, 2018). No caso de uma boa
compatibilidade ser alcangada, a microestrutura do filme tende a se tornar mais linear e
uniforme, deste modo melhorando a qualidade do produto final (Tarique; Sapuan;
Khalina, 2021).

2.4.1 Glicerol

A glicerina ou glicerol é um subproduto comum na fabricacdo de biodiesel que
pode ser obtido por meio da fermentacdo do alcool alilico ou pela hidrogenacdo de
carboidratos (Beatriz; Araujo; Lima, 2011). E conhecida por sua coloragdo transparente
sem cheiro perceptivel, capacidade de absorver umidade, sabor levemente adocicado,
além de ser considerada segura para humanos e para o ambiente. Suas propriedades
fisico-quimicas séo altamente versateis (Rodrigues et al., 2018).

Do ponto de vista da quimica, o glicerol é considerado um tri alcool com trés
atomos de carbono, conforme ilustrado na figura 2, sendo conhecido pela denominacao
sistematica (IUPAC) como 1, 2, 3 - propanotriol. Sua estrutura com trés grupos hidroxila
confere ao glicerol uma natureza hidrofila e excelente capacidade de solubilizacdo em
agua, o que facilita sua interacdo com moléculas de amido (Beatriz; Araujo; Lima, 2011;
Alashek; Keshe; Alhassan, 2022).

Figura 2 - Estrutura quimica do glicerol.

HO OH

OH
Fonte: Adaptado de Beatriz; Araujo; Lima, 2011.

O glicerol exibe propriedades antiplastificantes em sistemas com baixa umidade
geralmente. No entanto quando presente em quantidade adequada de agua atua como

plastificante e demonstra as caracteristicas tipicas dessa funcao (Jayarathna; Andersson;
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Andersson, 2022). Sua capacidade estrutural flexivel favorece a formacdo de ligacOes de
hidrogénio dentro e entre moléculas contribuindo para a reducéo da fragilidade em filmes
plasticos ao melhorar a mobilidade das cadeias e consequentemente a maleabilidade do
material (Singh; Gupta, 2016; Teixeira et al., 2021).

O glicerol possui uma ampla gama de usos na industria. Na industria cosmética é
reconhecido por suas propriedades hidratantes e suavizantes e é frequentemente incluido
em produtos como cremes hidratantes para a pele e shampoos. Na industria alimenticia
por sua vez é comumente utilizado como adogante e agente para ajustar a textura de
alguns alimentos (Goyal; Hernandez; Cochran, 2021; Kunduru et al., 2023).

No setor farmacéutico € comumente utilizado na producdo de capsulas,
anestésicos, xaropes e antissépticos. Haja vista que possui propriedades que permitem
suavizar e aumentar a flexibilidade das fibras téxteis é qualificado para auxiliar no
processamento do tabaco para consumo, sendo também empregado como lubrificante em
maquinas de processamento de alimentos, além de ser usado em tintas e resinas (Mendes
et al., 2020).

3.5.2 Gelatinizacdo e retrogradagéo

Em via de regra a gelatinizacdo do amido ocorre quando o mesmo €é aquecido em
um meio aquoso, entretanto esse processo nao é eficaz sem que haja plastificantes na
reacao. Isso ocorre porque a temperatura de transicao vitrea e a de fusdo do amido puro e
seco excedem sua temperatura de degradacdo (Esmaeili et al., 2019). A transformacéo da
estrutura do amido durante o processamento por meio da gelatinizacdo é considerada uma
etapa critica, uma vez que influencia diretamente o fendmeno subsequente da
retrogradacdo (Chang et al., 2021; Zhu; Liu, 2020).

Durante o processo de gelatinizacdo do amido ocorrem mudancas em sua estrutura
quimica devido ao calor e a umidade que interagem com suas moléculas, quando a
temperatura € elevada acima de certo ponto as partes ndo cristalinas dos granulos
comecam a se quebrar. Em temperaturas inferiores a 60 °C o amido ndo expande
significativamente porque as ligacbes de hidrogénio presentes em sua estrutura nao
podem ser quebradas (Donmez et al., 2021; Rodrigues et al., 2018).

O inchago s6 ocorre efetivamente quando o amido é aquecido em solucédo, o que
permite a entrada da &gua nos granulos e por consequéncia a dissociacdo da amilose.

Apos atingir a temperatura inicial de gelatinizacdo, as estruturas granulares e cristalinas
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iniciam sua decomposicdo, levando a degradacdo da amilose, causando possiveis
variagOes nas propriedades da pasta de amido as quais séo influenciadas de acordo com o
grau de gelatinizacdo (Rodrigues et al., 2018).

A retrogradacdo do amido é considerada um processo inevitavel durante o
armazenamento e processamento de alimentos amilaceos, no qual o amido gelatinizado
tende a se reorganizar de maneira mais ordenada. Esse processo pode ser dividido em
retrogradacdo de curto e longo prazo, dependendo das condicdes e do tempo de
armazenamento, sendo a recombinacédo das cadeias de amido, as quais forma dupla hélice
que tende, a se compactar em cristais com o passar do tempo (Chang et al., 2021;
Santhosh; Nath; Sarkar, 2021).

25  Araruta

O termo "araruta” refere-se a diversas plantas do género Marantha, comumente
associado ao amido extraido dos rizomas da espécie Marantha arundinacea. Planta
nativa das florestas tropicais existentes na América do Sul, € amplamente cultivada nas
indias Ocidentais, incluindo a Jamaica, e também é encontrada em regides da Africa,
Sudeste Asiatico e Australia (Charles et al., 2016; Barroso; Del Mastro, 2019).

A Marantha arundinacea se caracteriza como uma planta herbacea de caule
articulado, com altura média de 1,20 metros, como ilustrado na Fig. 3. Seus rizomas,
fusiformes e com casca brilhante e escamosa, sdo formados em tufos aderentes. A
colheita ocorre entre 9 e 12 meses apds o plantio, quando as folhas comecam a murchar e
adquirem coloracdo parda, que evolui para tons amarelo-palha ou esbranquicado
(Monteiro; Peressin, 2002; SOUZA et al., 2019).

Figura 3 - A) Araruta, folhagem, parte vegetativa; B) Araruta, rizomas; C) Araruta, rizomas.

25



Fonte: Adaptado de Horto didatico de plantas medicinais do HU/CCS. UFSC. 2015.

No Brasil, destacam-se trés variedades de araruta: a creoula, a seta e a comum. A
variedade comum é a mais reconhecida pela qualidade superior de sua fécula. Seus
rizomas, com escamas e forma fusiforme, podem alcancar até 30 centimetros, embora o
tamanho usual varie entre 10 e 25 centimetros, dependendo das condi¢cdes do solo
(Monteiro; Peressin, 2002; De Souza et al., 2016; Souza et al., 2019)

Os rizomas de Marantha arundinacea (Fig. 4) representam uma importante
fonte de amido ndo convencional, com teor superior a 85%, sendo economicamente
relevante em varios paises (Gordillo et al., 2014). A partir deles, obtém-se uma farinha

fina e de coloracdo extremamente branca.

Figura 4 - Rizoma de Araruta (Maranta arundinacea.). A - Variedade Comum; B - Variedade Seta.

- {

Fonte: https://.Iivrariaepmig.com.br. 20109.

O amido da Marantha arundinacea é promissor devido possuir elevado teor de
amilose, sendo cerca de 35% (Nogueira; Fakhouri; De Oliveira, 2018), e 7,7% de
proteina (Barroso; Del Mastro, 2019). Amidos ricos em amilose tém a vantagem de
formar filmes com propriedades superiores de tracdo e resisténcia, devido a estrutura
mais compacta da amilose linear, em compara¢do com a ramificada amilopectina.

No Reconcavo Baiano, a producdo de araruta tem sido revitalizada por
agricultores familiares, com o objetivo de incentivar o cultivo e o consumo da fécula em
diversas preparacGes alimenticias. Apesar dos avancgos, desafios como a melhoria nas
praticas de beneficiamento, desenvolvimento de maquinario adequado e organizacéo dos

produtores ainda precisam ser superados. Além de promover a seguranca alimentar, essa
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atividade ajuda a fixar as familias no meio rural e gera oportunidades de emprego e renda
(Silveiraet al., 2013).

2.6 Amido de araruta

Sendo usualmente consumido como polvilho, 0 amido de Araruta € produzido a
partir dos rizomas da planta por trituracdo, resultando em um composto extremamente
fibroso contendo amido Umido, esse material € entdo peneirado e lavado para remover as
fibras e a fécula é separada por meio da decantacdo. Sofrendo secagem posteriormente, a
fécula entdo obtida pode ser utilizada na producdo de biscoitos, bolos e outros alimentos
(Silva, 2018).

Detentor de notaveis propriedades como excelente digestibilidade, capacidade de
formar géis e suas propriedades fisico-quimicas Unicas (Villas-Boas; Franco, 2016;
Charles et al., 2016). O amido de Araruta tambem apresenta um elevado teor de amilose,
0 que o torna particularmente adequado para a fabricacdo de filmes com propriedades
interessantes, especialmente com relagdo a sua resisténcia mecanica e capacidade de
barreira (Fakhouri et al., 2019; Romero-Bastida et al., 2015).

A Araruta dispde de um teor de amilose variando entre 17% e 25%, podendo
atingir até 35 %, além de oferecer beneficios significativos para a formacédo de filmes,
conferindo-lhe rigidez e uma textura lisa em sua superficie, o que facilita seu manuseio
(Nogueira; Fakhouri; De Oliveira, 2018).

Segundo os autores Hermiati, Sondari e Sunarti (2023), o amido da araruta possui
cadeias curtas e medias de amilopectinas, o que advém do seu grau de polimerizacao
(GP). No entanto como outros amidos, o amido de araruta nativo possui algumas
limitacBes, incluindo solubilidade limitada, baixa processabilidade devido a alta
viscosidade e incompatibilidade com certos polimeros hidrofébicos.

Quanto a sua microestrutura, exibe uma diversidade nos seus granulos (Figura 5),
0s quais se apresentam em formas circulares e como elipsoides, possuem superficies

lisas, sem fissuras visiveis ou chamativas (Nogueira; Fakhouri; De Oliveira, 2018).

Figura 5: Micrografia de granulos de amido de araruta.
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Fonte: Magali Leonel, (2007).

Nogueira; Fakhouri; De Oliveira, (2018) em sua pesquisa, indica que o amido da
araruta demonstra um grande potencial para substituir amidos convencionais, mediante
suas propriedades tais como, versatilidade como hidrocoloide, espessante, gelificante,
assim como agente encapsulante e de revestimento, além de ser uma excelente opcéo para
a producédo de embalagens biodegradaveis. Os dados obtidos por Nogueira; Fakhouri; De
Oliveira, (2018) indicam que o teor de amilose da Araruta é de 35,20 % e amidos de
outras fontes demonstraram serem inferiores ao atingirem valores de 17 % (Aipim), 26 %
Arroz, 20 — 25 % (Batata), 26 — 28 % (Milho) e 25 % (Trigo). Estudos subsequentes de
Mohd Nizam e colaboradores (2021), por sua vez confirmaram tais achados,
evidenciando valores mais elevados de amilose na araruta quando comparada a outras

fontes de amido, sendo possivel visivel visualizar os valores na tabela 1.

Tabela 1 - Composicdo de amilose e amilopectina em 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).
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2.7  Amido termoplastico de amido de araruta

A utilizacdo de fécula de Araruta na fabricacdo de filmes destaca-se por sua
capacidade de se decompor naturalmente, custo reduzido, facil obtencdo, carater
comestivel, ndo alteracdo das propriedades organolépticas de alimentos
significativamente e devido sua possibilidade de formacéao de termopléstico em condic¢Ges
brandas, apresentando propriedades eficientes de barreira contra gases e odores (Castro et
al., 2020).

No entanto, em comparacdo com os filmes de polimeros tradicionais, eles tém
propriedades mecanicas inferiores, além de mostrarem alta permeabilidade ao entrar em
contato com vapor dagua (Castro et al., 2020). Para superar essas limitacGes, &
necessario usar plastificantes ou combinar com outros polimeros, dando preferéncia aos
biodegradaveis, que estdo sendo estudados para melhorara as propriedades dos filmes de
amido (Ahmed et al., 2019).

Esta fase é crucial pois é durante o processo de secagem que as moléculas de
amilose e amilopectina se reorganizam para criar uma estrutura continua que resultara no
filme final desejado (Mali et al., 2010). Filmes termoplasticos feitos com base em amido
podem ser produzidos a partir de véarias fontes de amido. Alguns exemplos comuns
incluem milho, pinhdo, mandioca, quinoa e araruta, eles sdo utilizados na fabricacdo de
filmes biodegradaveis (Nascimento et al., 2021, Luchese et al., 2015; Nogueira;
Fakhouri; De Oliveira, 2018), todos necessitam da inclusdo de plastificantes como
glicerol ou sorbitol para garantir a flexibilidade dos filmes produzidos porque o amido
sozinho tende a gerar filmes fréageis.

A formacdo dos filmes esta intimamente relacionada a origem do amido, haja
vista que os atributos dos filmes dependem diretamente de seu teor de amilose, deste
modo, a utilizacdo do amido de araruta, o qual é rico em amilose, oferece vantagens em
relacdo a outros amidos, devido as suas boas propriedades fisico-quimicas desejaveis para
a confeccao de filmes (Gordillo et al., 2014; Romero-Bastida et al., 2015).

Sendo rotineiramente produzido por meio do método de "solution casting" ou
evaporacdo por solvente. Nesse processo, 0 amido sera dissolvido em &gua com o
acréscimo do plastificante, e sob aquecimento e agitacdo mecéanica constante, obtém-se
uma solucdo filmogénica, que é entdo despejada sobre um molde ou placa de Petri,
posteriormente ocorrendo entdo a desidratacdo do filme e evaporacdo do solvente em

temperatura média de 45 °C.
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Contudo os filmes com amido de Araruta (9,95% e 24,08% (m/m) de Glicerol),
obtidos no estudo conduzido por Nogueira, Fakhouri e Oliveira (2018) chamam a atencéo
pois o0s resultados atingidos indicaram que o amido de araruta demonstrou maior
resisténcia a tracdo, quando contraposto com os demais filmes a base de amido, como o0s
de trigo, milho e batata. Estes achados sugerem que o amido de araruta tem um potencial

minimo para o uso industrial, como revestimentos ou embalagens.

2.8 Blendas poliméricas

O desenvolvimento e uso de blendas tem se caracterizado como uma opgéo
economicamente vidvel na tentativa de obter materiais com propriedades fisico-quimicas
superiores em relacdo a polimeros usados de maneira isolada. As blendas séo criadas por
meio da combinacdo fisica de dois ou mais polimeros ou copolimeros com o intuito de
obter caracteristicas especificas ou o aprimoramento das que possuem, e para que um
sistema seja considerado uma blenda homogénea, é necessario que a concentracdo do
segundo componente seja maior que 2% em massa em relacdo ao primeiro (Passador;
Pessan; Rodolfo Jr., 2006).

H& um interesse crescente nas Ultimas décadas, no desenvolvimento de blendas
poliméricas nas areas de pesquisa e desenvolvimento tecnoldgico, assim como no meio
inddstria, principalmente em setores como o automotivo, eletrdnico, na fabricagdo de
embalagens e produtos para construcdo civil, conforme mencionado por Koning et al.,
1998. Sendo utilizadas frequentemente para reforcar polimeros amorfos ou vitreos que
tendem a apresentar comportamento de fragilidade em sua estrutura.

As blendas podem ser categorizadas com base nos métodos empregados em sua
fabricacdo, como exemplos temos a mistura por solucdo, a formacéo de redes poliméricas
interpenetrantes (IPNs) e a mistura mecanica no estado fundido. No processo de mistura
por solucdo sdo os polimeros que se dissolvem em um solvente e posteriormente
evaporam para formar um filme polimérico. Mesmo sendo um processo de baixa
eficiéncia produtiva, pode ser utilizado em laboratérios com equipamentos de tecnologia
mais limitada (Luna et al., 2015).

As blendas por IPN, por sua vez, sdo formadas quando dois polimeros apresentam
reticulados que se interpenetram sem reacdo quimica entre eles. Este tipo de blenda ¢
utilizado para melhorar a compatibilidade entre as fases e a interacdo entre o0s

componentes, sendo frequentemente aplicado em processos de mistura por solugéo ou
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mecanica (Silva, 2011). A mistura mecéanica, que envolve aquecimento e alto
cisalhamento, é o método industrial mais utilizado, devido a sua viabilidade econémica e
a possibilidade de processar grandes volumes de material, sendo empregada em processos
como extrusao, injecdo e misturadores intermitentes (Viégas, 2016).

Apresentam diversas vantagens e se destacam pela facilidade em obter
propriedades desejadas sem exigir grandes investimentos no desenvolvimento de novos
polimeros individuais. Essas combinacBes permitem criar materiais com atributos
especificos por um custo mais acessivel ao aproveitar as vantagens Unicas de cada
componente para atender aos requisitos técnicos e de mercado (Silva, 2011). A
capacidade variada dessa tecnologia € um dos principais pontos positivos das blendas
pois possibilitam a juncdo de caracteristicas mecanicas diferentes adaptando-se a varias
finalidades tanto térmicas quanto quimicas.

Além de trazer beneficios significativos em aspectos financeiros e ambientais e no
mercado em geral; 0s custos para desenvolver uma mistura é relativamente menor quando
comparado a criacdo de novos polimeros; 0 que se mostra como uma vantagem
consideravel para o setor industrial; na perspectiva ambiental; as misturas tém potencial
para reciclagem; auxiliando em préticas vistas como mais sustentiveis ecologicamente.
No mundo dos negdcios a capacidade de personalizar as misturas permite adaptacdes de
acordo com as necessidades dos potenciais clientes interessados. 1sso faz com que sejam

solucdes altamente flexiveis as exigéncias do mercado (Fernandes et al., 2012).

2.8.1 Miscibilidade de Blendas Poliméricas

Quando diferentes tipos de polimeros sdo combinados, podem surgir misturas que
sdo classificadas como misciveis (completamente misturadas), imisciveis (ndo
misturadas) ou parcialmente misciveis (algo misturadas). A miscibilidade se refere a
capacidade de dois ou mais polimeros se misturarem de forma homogénea em nivel
molecular. Uma maneira de avaliar essa miscibilidade & observar as transi¢fes vitreas
(Tg) do material (Dash et al., 2019).

Na maioria das misturas poliméricas é comum encontrar uma falta de mistura
devido a diferencas termodinamicas que geram uma falta de compatibilidade entre as
fases do material plastico usado na producéo dessas blendas poliméricas. Essas diferencas
se manifestam pela méa dispersdo de uma fase dentro da matriz geral do material plastico

usado na composi¢do da blenda polimérica em questdo; ou seja, pela fraca aderéncia
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existente entre as diferentes fases presentes no material plastico final produzido (Viégas,
2016).

A maneira mais eficiente de melhor a dispersdo dos componentes presentes em
cada fase do material plastico bem como melhor a aderéncia entre estas fases é através da
utilizacdo de um agente compatibilizante especifico, que normalmente se trata um
copolimero como blocos ou enxertados que ajudam a atuar na interface entre as diferentes
fases para reducdo da tensdo superficial existente entre elas. Este copolimero pode ser
produzido separadamente e em seguida, incorporado a mistura polimérica (Viégas, 2016).

Nas blendas misciveis, os polimeros formam uma Unica fase homogénea, onde
estdo intimamente misturados em nivel molecular, apresentando uma Unica Tg, que fica
entre os valores de Tg dos polimeros individuais. Nesse caso, 0s polimeros estdo
dispersos de forma aleatoria, e interacGes intermoleculares favoraveis entre 0s
componentes da blenda s&o comuns.

Contudo nas blendas imisciveis, os componentes mantém suas independéncias
moleculares, formando mdltiplas fases. Em sistemas desse tipo que possuem polimeros
individuais com transi¢des vitreas distintas é provavel que o valor de Tg da blenda seja
semelhante ao das Tg dos polimeros separados (Sperling, 2001).

A pesquisa e desenvolvimento das misturas poliméricas sdo uma maneira efetiva
de alterar as caracteristicas dos materiais. As misturas misciveis de polimeros tém o
potencial para proporcionar propriedades mecéanicas superiores aquelas dos polimeros
individualmente. No entanto, quando as misturas possuem baixa miscibilidade podem
apresentam separacdo em fases diferentes influenciando nas propriedades associadas as
caracteristicas particulares dessas fases individuais (Silva 2011).

A miscibilidade em sistemas poliméricos pode ser entendida através da equacéo

de energia livre de mistura, ou equacao de Gibbs, representada por:

AGm = AHm — TASm Eq. (1)

Em que: T é a temperatura na escala absoluta, AHm ¢ ASm sdo a variagdo da
entalpia e da entropia de mistura, respectivamente. AGm é afetada pela composicao e
pela temperatura do sistema. Assim, para que a miscibilidade ocorra, AGm deve ser

menor que zero (AGm < 0).
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A estatistica termodindmica permite calcular as contribuicGes da entalpia e da
entropia a energia livre de mistura AGn,, usando um modelo tridimensional de rede em
que cada ponto é ocupado por um segmento de cadeia do polimero (Akcelrud, 2007). A
razdo pela qual muitos pares de polimeros ndo formam sistemas misciveis esta ligada a
pequena variacdo de entropia que ocorre quando dois polimeros de massa molar alta séo
misturados (Akcelrud, 2007).

2.8.2 Compatibilidade de Blendas Poliméricas

Conforme discutido anteriormente, a miscibilidade de blendas poliméricas é
influenciada por aspectos termodinamicas e representa uma caracteristica fundamental do
sistema. No entanto, existem muitos sistemas poliméricos que sdo imisciveis, tanto na
esfera académica quanto na comercial, logo possuem multiplas fases. Nesses cenarios, a
interface entre as fases desempenha um papel crucial no comportamento final do
material.

Para aprimorar o desempenho dessas blendas de forma eficiente é essencial
diminuir a tensdo entre as interfaces e fortalecer tanto a dispersdo quanto aderéncia entre
as fases envolvidas. Essas variaveis tém um papel crucial na estabilizacdo da combinacéao
de elementos quimicos empregada, dessa maneira a compatibilidade entre as fases é um
aspecto técnico que pode ser alcangado por meio de ajustes e corre¢des no sistema,
permitindo a obtencdo das propriedades desejadas (Silva, 2011).

De forma geral, o processo de compatibilizacdo ocorre ao incluir um componente
que atue como uma espécie de “agente intermedidrio" entre as diferentes etapas do
sistema. Este componente, denominado compatibilizante, pode ser adicionado
diretamente a mistura ou gerado in situ durante o processamento da blenda.

No segundo caso, que envolve a compatibilizacdo reativa, 0s componentes da
mistura sdo passiveis de reagdes quimicas enquanto estdo no estado fundido, formando
um copolimero com segmentos de cadeia oriundos dos diferentes componentes da blenda
(Visakh; Markovi¢; Pasquini, 2016).

O compatibilizante gerado in situ tende a se posicionar preferencialmente na
regido interfacial, desempenhando um papel similar ao dos agentes emulsificantes de
baixa massa molar usados em sistemas de liquidos imisciveis (Visakh; Markovic;
Pasquini, 2016). As interfaces de blendas poliméricas ndo misciveis apresentam um

gradiente de concentracdo entre seus componentes, formando uma regido interfacial

33



distintiva que pode ser vista como uma “fase tercidria", com atributos unicos que
impactam diretamente as propriedades finais do sistema, conforme destacado por Sarath
Chandra C., et al., em 2014,

Existem varios elementos que influenciam a espessura desta camada de ligagéo: as
interagdes entre os polimeros envolvidos no processo e a massa molar e concentracéo das
diferentes fases presentemente atuantes séo alguns exemplos significativos. Em termos
gerais e a grosso modo declarado pela literatura cientifica (Stamm e Schubert em 1995), a
extensdo desta camada costuma oscilar entre 2 e 50 nm conforme a afinidade manifestada
entre as distintas fases neste contexto especifico e a resisténcia da interface é determinada

pelas interagOes intermoleculares entre os componentes do sistema.

A adesdo entre as fases pode ser fortalecida por meio de ligacBes quimicas ou

interacdes intermoleculares. Assim, dependendo da resisténcia desejada, a interface pode ser

modificada com o uso de compatibilizantes que contenham grupos funcionais capazes de

promover reacdes quimicas ou que atuem na promocao da interacdo entre as fases (Visakh;

Markovi¢; Pasquini, 2016).

2.9  Carboximetilcelulose

A CMC (carboximetilcelulose) é um polimero extraido a partir da celulose, sendo
um polissacarideo essencialmente natural. Suas origens sdo a partir de uma modificacéo
quimica da celulose extraida de fontes renovaveis como madeira e algoddo. A CMC é
classificada como um éter derivado da celulose, amplamente vendido na forma de sal de
carboximetilcelulose de sddio (NaCMC) (Leal 2014).

A técnica de carboximetilagdo envolve a adicdo de grupos carboximetil a estrutura
da celulose para torna-la solivel em &gua e resistente a diversas condi¢cdes ambientais
(Mikkonen et al., 2017). Sua fabricacdo envolve o tratamento da celulose com
monocloroacetato para substituir parcialmente os grupos hidroxilas nas posicoes 2, 3 e 6
da estrutura da celulose, resultando na criacdo de um novo composto com propriedades
modificadas, tal procedimento é descrito como uma reacdo nucleofilica (Silva et al.,
2016).

A ilustracdo da reacdo na Figura 7 mostra como 0s grupos carboximetila sdo
incorporados na estrutura da celulose no processo de carboximetilacdo para melhorar as
propriedades de solubilidade e resisténcia mecanica do material. Com o aumento da

busca por materiais ecoldgicos e biodegradaveis em mente, houve um grande interesse no
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estudo e aplicagdo da CMC na producdo de materiais biodegraddveis como
biocompositos, filmes e fibras que sdo usados para fortalecer matrizes poliméricas
(Bochek, 2012 ; Kibar, 2013).

Estruturas a base de CMC feitas dos polimeros b-(1—4) - glucopiranose de
celulose (fig. 6), mostram-se sollveis em agua neutra, um contraste a celulose original
que é insoluvel em agua (Leal 2014). Além de ser economicamente vidvel, a CMC possui
a capacidade de criar hidrogéis gracas a sua notavel capacidade de intumescimento,
transparéncia, biocompatibilidade e excelente para formacéo de filmes (Almasi 2010;
Rahmann et al., 2021). O que a torna frequentemente utilizada como espessante,
estabilizante, ou agente suspensor em uma variedade diversificada de produtos, deste
modo expandindo significativamente sua aplicacdo na indlstria alimenticia e
farmacéutica, sendo encontrada em alimentos processados, bem como formulacdes

medicinais como um agente espessante (Tarique; Sapuan; Khalina, 2021).

Figura 6 - Formula molecular da carboximeticelulose.
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Figura 7 - Férmula molecular da celulose.
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Fonte: Leal, 2014, modificada.
Contudo a carboximetilcelulose enfrenta desafios relacionados a sua sensibilidade

a variacdes de pH, em ambientes &cidos ela tendem a perder suas propriedades de
solubilidade e formacdo de géis o que limita sua utilizagio em determinadas

circunstancias. Para contornar essa restricdo tém sido exploradas estratégias como a
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reticulagdo da carboximetilcelulose com o intuito de aumentar sua estabilidade perante
diferentes condi¢des ambientais (Rahman et al., 2021).

Sendo um agente reticulador conhecido, de vasta abundancia, sendo um material
renovavel e de baixo custo, o &cido citrico, 0 qual possui trés grupos carboxilas em sua
composicao, os quais tendem a interagir com o0s grupos hidroxilas presentes na cadeia da
carboximetilcelulose, formando reticulagdes entre a cadeia do polimero, entdo tendendo a
reduzir sua hidrofilicidade (Capanema et al., 2018).

Uma estratégia promissora para melhorar as propriedades da CMC é combina-la
com outros polimeros para formar blendas que aprimoram suas caracteristicas fisico-
quimicas. Exemplos disso sdo as blendas de amido com CMC (Kibar et al., 2013),
quitosana com CMC e PVA com CMC (EI-Sayed, 2011), que evidenciam melhorias na

estabilidade térmica e nas propriedades mecanicas alcancadas.

2.10 Nanocompositos

Nanocompositos poliméricos sdo materiais formados pela combinacéo racional de
dois ou mais materiais de origem distinta, sendo um dos materiais, um polimero,
homopolimero ou blenda, quando em maior quantidade atua como uma fase continua ou
matriz, enquanto o outro em menor quantidade atua como uma fase dispersa, sendo uma
ou mais de suas fases em dimensdes na escala nanométrica. Ambas as fases sdo
insolUveis entre si e apresentam uma nitida interface de separacdo, a qual tem extrema
influéncia nas propriedades do material (Bordes; Pollet; Avérous; 2009.; Jalan Mawar,
2022).

Para que o maximo incremento das propriedades seja alcancado em um
nanocomposito cada fase constituinte (matriz, fase dispersa e interface) deve apresentar
caracteristicas apropriadas. As propriedades dos nanocompdsitos dependerdo entdo das
caracteristicas quimicas e fisicas das fases, da microestrutura e morfologia da matriz e da
fase dispersa, da fragdo massica ou volumétrica desta Gltima, bem como da escolha das
condigbes de processamento e conformagdo que assegurem uma microestrutura e
interface finais adequadas para o nanocompasito (Gao Z., et al., 2020).

Na grande maioria dos nanocompositos a fase dispersa € um agente de reforco
para a matriz, quando adicionado em pequenas quantidades, usualmente entre 0,5 e 5%,
exibem diversas vantagens em relagdo a matrizes de polimeros puras ou materiais

compdsitos convencionais, como aprimoramento da resisténcia mecénica (tracdo, flexao
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ou compressdo), melhor estabilidade térmica e redugdo a permeabilidade a gases e vapor
de 4gua (Paul; Robeson, 2008., Jalan Mawar, 2022).

No contexto de reforco perante esforcos mecanicos, as propriedades dos
nanocompositos irdo depender em suma, da escolha da fase dispersa que atuara como
agente de reforco. Em geral, nanocompositos obtidos com agentes fibrosos tendem a
apresentar propriedades superiores a materiais incorporados com agentes de outras
geometrias. Isto porque a maior parte dos materiais apresenta maior resisténcia na forma

fibrosa do que em qualquer outra (Eichhorn et al. 2010; Abdullah et al., 2024).

2.11 Nanoparticulas de Oxido de Zinco (ZnO)

A nanotecnologia vem se destacando devido as propriedades aprimoradas dos
nanomateriais em comparacdo com 0s materiais convencionais. Na area da medicina,
esses nanomateriais estdo despertando grande interesse por suas propriedades de
cicatrizacdo, devido seu carater anti-inflamatério, assim como antimicrobiano e serem
altamente promissores para aplicacdes biomédicas (Jiang et al., 2017).

As nanoparticulas (NPs) apresentam caracteristicas fisico-quimicas Unicas, como
alto indice de superficie - volume e sdo altamente reativas. Além disso possuem
morfologia favoravel e boa estabilidade ambiental que as tornam versateis (Zulfigar et
al., 2019 e Singh; Handa; Manchanda, 2021).

Entre as NPs de 6xidos metalicos existentes no campo da biomedicina destaca-se
0 oOxido de zinco (Zn0O), o qual atua como um semicondutor com diversas aplicacbes
praticas. As nanoparticulas de ZnO apresentam propriedades antimicrobianas eficientes
que sao intensificadas pela reducdo do tamanho das particulas e pelo aumento da area
superficial do material, sendo reconhecido por sua versatilidade como um material s6lido
a base de elementos ndo-tdxicos, inorganico e que € acessivel economicamente no
mercado atual (Shamsuzzaman et al., 2017).

Na figura 8 sdo exibidas as trés principais formas cristalinas do 6xido de zinco:
cubica (sal-gema), uma combinagdo cubica com zinco e a estrutura hexagonal wurtzita.

Sua acdo antibacteriana ocorre quando as particulas interagem diretamente com a
membrana celular das bactérias, afetando sua permeabilidade e induzindo a oxidacéo nas
células bacterianas. Esse processo impede o crescimento das bactérias e pode resultar na

morte delas em certos casos (Sabir et al., 2014; Gunalan; Sivaraj; Rajendran, 2012).
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Figura 8 - lHustragdes das diferentes estruturas cristalinas que o ZnO apresenta.
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Fonte: Ozgur et al., 2005.

Devido as tais caracteristicas particulares, as NPs de ZnO, sdo consideradas
eficientes como agentes sanitizantes e esterilizantes na industria alimenticia, auxiliando a
prevenir o desenvolvimento de bactérias prejudiciais a saude publica e garantindo o
padrdo O6timo de consumo dos alimentos. Adicionalmente, essas nanoestruturas
apresentam potencial para otimizar o rendimento e o crescimento de cultivos na
agricultura (Molina; Ramos; Espinosa, 2006; Prasad et al., 2012).

Pesquisas foram realizadas com o objetivo de alterar as caracteristicas dos
polimeros por meio da incorporacdo de cargas de nanoparticulas inorganicas como SiOo,
Zn0O, CaCOs, nanofibras e nanotubos de carbono (Yang et al., 2010; Priyadarshi; Rhim,
2020).

O estudo realizado por Li em 2010, envolveu a producdo de filmes compostos
com nanoparticulas de ZnO e PEAD por fusdo e moldagem por compressdo. Os testes
revelaram que o composito tratado apresentou maior resisténcia a tracdo e maior
capacidade de estiramento na ruptura em comparagdo com o compadsito sem tratamento,
além disso teve uma eficaz agdo antibacteriana contra Staphylococcus.

Na pesquisa conduzida por Priyadarshi e colaboradores em 2020, foram
produzidos filmes usando uma combinagdo de carboximetilcelulose e nanoparticulas de
Oxido de zinco em diferentes concentracdes. Os filmes resultantes demonstraram
melhorias em suas caracteristicas mecanicas e exibiram uma notavel capacidade
antibacteriana contra as bactérias comuns em alimentos, como a Listeria monocytogenes

e a Escherichia coli.
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2.12 Embalagens de alimentos ativas e inteligentes

As embalagens convencionais de alimentos sdo projetadas em sua maioria para
servir como barreiras passivas que retardam os efeitos negativos do ambiente sobre o
alimento ou produto (Brody et al., 2008; Biji et al., 2015). Por outro lado, as
embalagens modernas assumem um papel ativo de protecdo ao contribuir para a
conservacao dos alimentos ao longo da cadeia de distribuicao e assegurando a qualidade
desde o processamento até o consumo do produto (Drago et al., 2020; Salgado; Di
Giorgio; Mauri, 2021).

A embalagem ativa de alimentos representa um avan¢o em relacdo a funcgéo
convencional ao buscar prolongar a vida util dos produtos por meio da interacdo com 0s
alimentos ou 0 ambiente circundante. A ativacao desse processo pode ser causada pelas
caracteristicas especificas do material de embalagem ou por agentes ativos adicionados
a barreira passiva que desempenham fungdes como absorcdo ou liberagdo de compostos
essenciais para a preservacdo dos alimentos. Assim sendo o principal propdsito das
embalagens ativas € evitar a contamina¢do microbiana, quimica e também manter as
propriedades visuais e sensoriais dos alimentos preservadas (Muhammet; Caner, 2023;
Salgado; Di Giorgio; Mauri, 2021).

O termo “embalagens inteligentes” abrange varias tecnologias diferentes como
as “ativas", “interativas", “inteligentes” e “indicadoras" (Drago et al., em 2020). A
diferenga principal reside no aspecto do monitoramento passivo das condi¢des do
produto pelas embalagens inteligentes em compara¢do com a intervencao direta no
ambiente ao redor dos alimentos feita pelas embalagens ativas para prolongar sua vida
atil (Alam et al., 2021). Essas duas formas de embalagens inovadoras podem colaborar
para aprimorar e trazer novidades ao setor (Vanderroost et al., 2014).

O unico regulamento totalmente dedicado aos materiais inteligentes e ativos para
embalagens alimentares é o regulamento 450/2009 da Comissdo Europeia
(Regulamento CE n° 450/2009). Segundo essa normativa, os sistemas de embalagens
inteligentes ndo devem liberar substancias nos alimentos; logo, 0s componentes
inteligentes podem ser posicionados externamente desde que haja uma barreira
funcional impedindo o contato com os alimentos. Além disso, o regulamento trata do

emprego de tecnologias como nanoparticulas, reiterando a importancia de uma
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avaliacdo detalhada de sua utilizacdo, (European Commission Regulation No.
450/2009).

2.12.1 Embalagem Ativa Antimicrobiana

A presenca continua de microrganismos impacta a durabilidade dos alimentos ao
longo de sua vida util, tornando-se um desafio em todas as etapas do processo de
fornecimento de alimentos. Para lidar com esse dilema diversas tecnologias foram
criadas, sendo as embalagens antimicrobianas destacadas como uma solucéo efetiva
para aumentar a seguranca alimentar, estender o tempo de conservacdo dos produtos e
reduzir o desperdicio econémico (Muhammet; Caner, 2023).

Tais embalagens possuem substancias ativas que liberam compostos de maneira
controlada para manter a umidade ideal e agir evitando a proliferacdo de
microrganismos prejudiciais e possiveis danos causados por bactérias (Mangalassary,
2019). Nanoparticulas metélicas, como prata, cobre, ouro, platina, e 6xidos metalicos
como TiO2, ZnO, MgO e CuO, tem sido utilizada na producdo de embalagens ativas
(Veraetal., 2016).

Essas particulas sdo introduzidas em substancias adsorventes ou em filmes
poliméricos, e atuam por meio de suas propriedades de combate a microrganismos, com
a liberacdo de ions metélicos e a producdo de espécies reativas de oxigénio que causam
danos as paredes e membranas celulares dos mesmos (Nguyen; Joly; Dantigny, 2016;
Otoni, 2016). No entanto é crucial escolher as nanoparticulas com cautela ao considerar
o0 tipo de alimento e as caracteristicas da embalagem, como suas propriedades de
barreira e transparéncia, que podem ser impactadas (Yildirim, 2018).

Além da preocupacdo guanto a potenciais efeitos nocivos para a saude humana
provocados pela possivel migracdo das nanoparticulas para os alimentos ou pelo contato
com a pele e a sua inalacdo. Sendo os efeitos dessas caracteristicas variaveis de acordo
com a composig¢ao quimica das nanoparticulas, incluindo seu tamanho e propriedades de
superficie, os quais dependem da solubilidade e hidrofobicidade das nanoparticulas
(Basavegowda; Mandal; Baek, 2019; Rezghi; Forouzandehdel; Aalizadeh, 2024; Liu et
al., 2025).

Na pesquisa desenvolvida por Priyanka e colaboradores em 2024, produziram-se
filmes nanocompositos a base de amido, quitosana e mucilagem vegetal, reforgados

com nanoparticulas de éxido de zinco. Obtendo taxa de biodegradabilidade de 100%,
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além de sucesso com testes antibacterianos contra Bacillus sp. e Pseudomonas sp.,
mostrando zonas de inibicdo significativas, demonstrando eficacia antibacteriana
(Priyanka et al., 2024).

Danaya e sua equipe em 2022 estudaram a producéo de filmes nanocompdsitos de
ZnO (1-5%) misturados com adipato de polibutileno-co-tereftalato (PBAT) e amido
termoplastico (TPS), os quais foram desenvolvidos por meio de extrusdo soprada para
embalagens ativas de carne. As embalagens produzidas reduziram a oxidacéo lipidica e
retardaram o crescimento microbiano, resultando em uma contagem menor de bactérias
lacticas, leveduras e mofo em carne de porco embalada (Danaya et al., 2022).

O autor Nattinee e colaboradores em 2024 prepararam um biopolimero de poli
(butileno-adipato-co-tereftalato) / amido termoplastico (PBAT/TPS), com reforco de
nanoparticulas de oxido de zinco. para aplicacdes de embalagem ativa de alimentos. Os
quais revelaram limites para aplicacdo segura em embalagens ativas, sendo de 1% de
NPs de ZnO, para contato com alimentos &cidos e até 5% para alimentos aquosos. Essas
descobertas destacam o papel critico dos fatores ambientais na estabilidade de NPs de
ZnO e enfatizam a necessidade de otimizacdo estratégica do teor de ZnO para atingir
funcionalidade 6tima e seguranca (Nattinee et al., 2024).

Araya e colaboradores em 2023 desenvolveram filmes de amido termoplastico
modificados, preparados por fusdo, pela mistura de amido de mandioca modificado
catiénico, com glicerol 70/30%p/p., € com adicdo de carboximetilcelulose, 5%p foi
incorporada com glicerol e éxido de zinco (ZnO) 0-5%p. Os resultados demonstraram
valores significativos de resisténcia a tracdo, chegando de 7 a 14 MPa, com a adic¢do das
NPs (Araya et al., 2023).
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3 MATERIAIS E METODOLOGIA

3.1 Materiais

A descricdo dos reagentes utilizados neste estudo esta listada na tabela 2, assim como a

composicao dos reagentes e sua origem.

Tabela 2 - Reagentes utilizados nos procedimentos experimentais.

Material Formulacao Origem
guimica
Araruta (Maranta arundinacea) Torres Alimentos
Carboximetilcelulose sal sodico P.A  [CsH702(OH).0OCH> ACS cientifica
COONA]N
. CsHsOs - —
Glicerina P.A ACS 97% Exodo cientifica
Acido Citrico Anidro P.A CeHsO7 Neon comercial reagentes
analiticos
NPS éxido de zinco < 100 nm ZnO Sigma-Aldrich
Agua destilada H.0

Fonte: Autor, 2023.

3.2 Procedimento experimental

3.2.1 Obtencao dos filmes

Os filmes de nanocompdsitos com diferentes teores de nanoparticulas de ZnO
(0%, 0,5%, 2% e 5%), quantidades essas estabelecidas a partir da quantia de de amido de
Araruta mais CMC (2 g) utlizados nos filmes. Os mesmos foram obtidos atraves do
método de evaporacdo por solvente (casting solution) conforme Fakhouri et al., (2019),
com algumas modificacdes.

Inicialmente 60 mL de agua destilada foi adicionada em um becker com 1g de
carboximetilcelulose (CMC), a mistura foi agitada por 30 minutos, posteriormente 0,2 g
de acido citrico ao becker com CMC com agitagdo por 30 minutos.

As quantidades previamente estabelecidas de nanoparticulas de ZnO foram
adicionadas em 20 mL de agua destilada com posterior agitacdo por 30 minutos para

facilitar sua disperséo.
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Em seguida, o amido de araruta (1 g) e glicerol (0,6 g) foram homogeneizados em
agua destilada (20 mL) para serem adicionados junto com o0s demais reagente e entao
aquecidos a 80 °C por 10 minutos com agitacdo constante em uma chapa de aquecimento.

As solucgdes filmogénicas foram vertidas em placas de Petri (140 x 15 mm) e o
solvente foi removido em estufa a 45 °C com circulagdo de ar (marca: Solidsteel), por 24
horas. Os filmes secos foram removidos das placas de Petri e acondicionados em
envelopes de polietileno e armazenados em dessecador contendo silica para evitar contato
com a umidade do ambiente. Tal procedimento de producdo do filme se encontra

ilustrado no fluxograma presente na figura 9.

Figura 9 - Fluxograma do processo de producao do filme de nanocomposito.

Solucéo Nanoparticulas ZnO
Agua destilada ﬁlmogemca dispersadas
Acido citrico anidro %/ﬂ
Glicerol /-\ Carboximetilcelulose - —
- — Zno ;L——[ =
_‘ — ‘-.—Armdo de s S
‘ e AATAIUTR ——
L) O — 2

Secagem na estufa a 45 °C

Filme de nanocomposito

. A

Fonte: Autor, 2024.

As quantidades dos reagentes exatas, detalhadas e a nomenclatura adotada para as

amostras estdo explicitas na tabela 3.

Tabela 3 - Formulagdes dos filmes com base na concentracdo de nano particulas de ZnO e identificacdo dos

filmes.

Amostra CMC Amido de Glicerol Acido Agua NPs de
Araruta citrico destilada ZNO
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TPA-CMC 1g 1g 064 029 100 mL

TPA-CMC/Zn0-0.5 1g 1g 064 02g 100 mL 001g
TPA-CMC/Zn0-2.0 1g 1g 064 02g 100 mL 0,04 g
TPA-CMC/Zn0-5.0 1g 1g 064 02g 100 mL 01lg

Fonte: Autor, 2023.

3.2.2 Aspecto visual dos filmes
A andlise visual ocorreu através da observagdo e por meio tatil dos filmes, para
estudar a cor, nivel de transparéncia dos filmes e uniformidade com base na metodologia

descrita por Tarique; Sapuan; Khalina, (2021).

3.2.3 Analise de transparéncia

A transparéncia foi determinada usando um espectrofotdmetro UV-visivel da
marca SHIMADZU, modelo UV-1800. Inicialmente, os filmes foram cortados nas
dimensdes de 4 x 1 cm e aderidos a parede interna da cubeta de quartzo, em seguida, a
transmitancia no comprimento de onda de 600 nm foi medida. Seguindo a metodologia
de Han e Floros (1997). Trés réplicas de cada filme foram testadas e usadas para calcular

a transparéncia, mediante a equacao 2 (Souza et al., 2024).

Log (T%) Eq. (2)

Transparéncia = ¥

Sendo: T a transparéncia, T% a transmitancia em % e X a espessura média do
filme (mm).
3.2.4 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¢do na regido do infravermelho em um
espectrofotometro (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 resolucdo de 8 cm™. Esta andlise foi realizada no laboratorio de
Espectroscopia vibracional e altas pressdes localizado no Programa de Pds-Graduagdo em
Fisica da Universidade Federal do Para (PPGF/UFPA).
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3.2.5 Difracgdo de raio X (DRX)

A andlise de difracdo de raios-X foi empregada para identificar as fases
cristalograficas presentes nos filmes analisados. As analises foram realizadas, no
departamento de Fisica, da Universidade Federal de Pernambuco (UFPE), com um
Difratometro de raio x, da marca RIGAKU, modelo Smartlab, com tubos de raios-X,
anodo de Cu-Ka (1,54056 A), configurado com um tubo alvo de cobre, operando com
tensdo de 40kV, corrente de 20 mA, com velocidade de goniometro de 2 theta = 2 graus

por minuto, e alcance angular de 5° a 80° com passo de 0,02/ min.

3.2.6 Microscopia eletronica de varredura (MEV)

A morfologia superficial dos filmes, foram observadas por meio da microscopia
eletronica de varredura (MEV), no Laboratério de Institucional de Microscopia Eletrénica
de Varredura do Museu Paraense Emilio Goeldi, utilizando um microscépio eletrénico da
marca TESCAN, modelo Mira3, com canh&o de elétrons tipo FEG (field emisson gun). As
amostras foram metalizadas com ouro por tempo aproximado de 1 minuto no equipamento
da marca EMITECH, modelo K550 e as imagens entdo foram geradas por deteccdo de

elétrons secundarios, utilizando aceleracéo de voltagem de 5kV.

3.2.7 Analise termogravimétrica (TGA)

A avaliacdo da estabilidade térmica, foi determinada via 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 Nitrogénio, com taxa
de aquecimento de 10 °C/min até 800°C. Esta andlise foi realizada no laboratério de
Caracterizacdo de Materiais da UFPA. As imagens foram processadas softwares Excel® e

OriginPro®, versdo 9.5.1.

3.2.8 Teste mecanico de tracéo

As propriedades mecanicas de resisténcia a tracdo dos filmes foram realizadas no
laboratorio de Caracterizacdo dos Materiais (LABCMAT), da Universidade Federal do
Pard, campus Ananindeua, seguindo os critérios da norma reguladora ASTM D882-18.
Para a aplicacdo dos ensaios, sera utilizada a maquina universal INTERMERTRIC
eletromecéanica iM50, com célula de carga de 5 kN, com taxa de carregamento com

velocidade de 5 mm/min, com o objetivo de determinar a resisténcia a tracdo (¢ Max) e
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deformagdo na ruptura (&) destes materiais. Os testes foram realizados em trés corpos de
prova para cada filme contendo diferentes teores de nano particulas de oxido de zinco
(0%, 0,5%, 2%, e 5%).

3.2.9 Determinacdo das espessuras dos filmes

Analisou-se as espessuras dos filmes com o auxilio de um micrémetro digital com
resolucdo de 0,001 mm. As medidas seguem a metodologia baseada em Nunes et al. (2018),
na qual sdo medidos cinco pontos aleatorios ao redor dos corpos de prova (75x25 mm), trés

corpos de prova de cada composicdo amostral foram submetidos a essa avaliag&o.

3.2.10 Analise de solubilidade em agua

Os filmes contendo medidas 1,5cm x 4cm foram secos em estufa com circulacao de ar
(SolidSteel) a 100 °C por 24 horas e pesados. As amostras secas entao foram imersas em
50 mL de agua destilada por 24 horas em temperatura ambiente. Ap6s esse periodo, a
agua foi removida e as amostras secaram em estufa com temperatura de 105 °C por um
periodo de 24 horas, seguindo a metodologia de Bruni et al., 2023. Trés corpos de prova
de cada composicdo amostral foram submetidos a essa avaliacdo. A determinagdo da
solubilidade expressada em termos de massa ndo dissolvida é calculada de acordo com a
equacdo 3, na qual, Se = Percentual de solubilidade do material; m; = Massa inicial da

amostra e ms = Massa final da amostra.

s9% = =m0 100 Eq. (3)
mi

3.2.11 Determinacdo da umidade

As amostras foram cortadas em dimensdes de 2cm x 2cm e pesadas inicialmente
com precisdo. A massa final foi registrada apds a secagem dos filmes em estufa em 105
°C por 24 horas. Como descrito na metodologia de Bruni et al., 2023. Para determinacgéo da
umidade, trés corpos de prova de cada composi¢do amostral foram submetidos. O teor de
umidade foi determinado usando a equacgéo 4, onde Uy = Percentual de umidade; M; =

massa inicial da amostra e Ms= massa final da amostra.

U9 = 0 _ifo 100 Eq. (4)
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3.2.12 Teste de intumescimento

Amostras contendo medidas de 2 cm x 2 cm foram pesadas e os valores da massa
seca inicial irdo ser obtidos. As amostras foram imersas em 100 mL de agua destilada e
mantidas em temperatura ambiente em tempos predeterminados (1 hora, 2 horas, 3 horas,
5 horas, 24 horas e 336 horas) respectivamente. De acordo com a metodologia de Bruni et
al., 2023, com pequenas modficagoes.

Ao atingir o tempo, as amostras foram retiradas e secas em papel adsorvente e
pesadas novamente, afim de verificar a massa final atingida por cada amostra. Trés corpos
de prova de cada composicdo amostral foram submetidos a essa avaliagdo. A determinacao
do teor de intumescimento foi feito usando a equacdo 5, sendo Gi% = Grau de
intumescimento; Mi = massa inicial seca da amostra e Mf = massa final intumescida da

amostra.

Gi% = Mfl\;_ M ¥ 100% Eq. (5)

Amostras de filme medindo 2,5 cm x 2,5 cm foram enterradas em solo natural
extraido da regido de castanhal — PA, a uma profundidade de 10 cm, sendo a umidade
relativa ambiental cerca de 83%. As amostras foram enterradas periodicamente em
intervalo de tempo de 3, 5, 10, 16 e 18 dias. Ao fim de cada periodo as amostras foram
desenterradas, retirou-se o excesso de terra de sua superficie e imagens foram feitas dos
filmes. A metodologia desse experimento estd baseada no estudo realizado por Rammak;

Boonsuk; Kaewtatip em 2021.

3.2.13 Degradagéo em solo

Amostras de filme medindo 2,5 cm x 2,5 cm foram enterradas em solo natural
extraido da regido de castanhal — PA, a uma profundidade de 10 cm, em um recipiente
plastico, conforme ilustrado na figura 10. As amostras foram enterradas periodicamente
em intervalo de tempo de 3, 5, 10, 16 e 18 dias. Ao fim de cada periodo as amostras
foram desenterradas, retirou-se o excesso de terra de sua superficie e imagens foram
feitas dos filmes. A umidade relativa ambiental cerca de 83%. A metodologia desse
experimento esta baseada no estudo realizado por Rammak; Boonsuk; Kaewtatip em
2021.
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Figura 10 - Montagem do experimento de degradacéo em solo.

Fonte: Autor, 2024.

3.2.14 Aplicacdo do filme como embalagem de pao

Os filmes (10 cm x 6 cm) foram utilizados para embalar fatias de p&o nas
dimensbes 2 cm x 2 cm. As embalagens foram devidamente seladas nas bordas com
calor, com o auxilio de uma seladora manual e armazenadas em temperatura ambiente
(cerca de 30 °C). A avaliagdo do aspecto macroscopico dos pdes foi realizada
visualmente. O pdo embalado foi monitorado semanalmente, observando-se qualquer
alteracdo perceptivel na cor, durante as 9 semanas de duracdo do teste (Araujo et al.,
2023). O péo testado foi da marca “Pangostoso ~ LTDA”, adquirido em supermercado

local em Ananindeua - PA, com validade de 14 dias.

3.3 Analise estatistica
O teste de Duncan foi utilizado para determinar possiveis diferencas estatisticas

significativas com significancia de 95% (p < 0,05).
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4 RESULTADOS

4.1  Aspectos visuais dos filmes

Na tabela 4 é descrito as caracteristicas dos filmes as quais foram avaliadas por
metodos sensoriais humanos, os filmes produzidos ao longo desse trabalho apresentaram
superficies homogéneas, com auséncia de bolhase e rachaduras. Todos os filmes
produzidos eram inodoros e possuiam relativa transparéncia nitida, conforme baseado nos
estudos de Nogueira; Fakhouri; De Oliveira, (2018). Sendo possivel visualisar os filmes
produzidos na figura 10.

O filme sem a adicdo de nanoparticulas de ZnO, apresentou consistencia menos
enrijecida que os demais, todavia os filmes com NPs de ZnO apresentaram-se mais
translucidos e com maior brilho a medida que a quantia de NPs aumentou, contudo o filme
TPA-CMC/Zn0O-5.0, possuia uma superficie de tom fosco, mais opaco que os demais, alem
de uma estrutura menos flexivel, algumas vezes sendo dificil a realizagdo de cortes para
desenvolvimento de experimentos.

Na figura 11 séo representados os resultados obtidos quantos aos aspectos visuais
dos filmes TPA-CMC; TPA-CMC/Zn0-0.5; TPA-CMC/Zn0-2.0; TPA-CMC/Zn0O-5.0.

Figura 11 - Filmes de nanocompositos, respectivamente, A) TPA-CMC; B) TPA-CMC/Zn0-0.5; C)
TPA-CMC/Zn0O-2.0e D) TPA-CMC/Zn0O-5.0.
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Fonte: Autor, 2024.

A tabela 4 mostra aspectos dos filmes quanto a cor, uniformidade, presenca ou

auséncia de bolhas e rachaduras, flexibilidade, aspectos quebradicos e remogéo do suporte.

Tabela 4 - Descri¢do dos aspectos visuais dos filmes.

Amostras Aspecto visual dos filmes

Translucido, auséncia de rachaduras e bolhas na superficie, inodor, ndo
TPA-CMC quebradigo, muito flexivel em comparagéo aos outros filmes e com
remocao dificultosa da placa de petri.
TPA-CMC/ZN0-0.5 Translucido, auséncia de rachaduras e bolhas na superficie, inodor,
ndo quebradico, flexivel e de facil remocéo.
TPA-CMC/ZNO-2.0 Transllcido, auséncia de rachaduras e bolhas na superficie, inodor, ndo
quebradico, flexivel e de facil remoc&o.
TPA-CMC/Zn0-5.0 Translucido, auséncia de rachaduras e bolhas na superficie, inodor,
menos flexivel em comparacéo aos filmes com menores teores de NPs

ZnO0, e de facil remocao.

Fonte: Autor, 2024.

4.2  Analise de transparéncia

O aspecto visual dos filmes para a produgdo de embalagens se caracteriza como um
fator de extrema relevancia, haja vista que é a apresentacdo do produto frente ao
consumidor e consequentemente, influencia na aceitacdo do mesmo em grau de
competitividade de mercado. Prioritariamente no setor alimenticios, pois deseja-se filmes
transparentes, com a finalidade do consumidor visualizar o produto.

A Figura 11 exibe fotografias dos filmes produzidos, onde € possivel observar que
todos os filmes se mostraram visualmente transparentes, possuindo mais brilho o filme
(TPA-CMC/Zn0-2.0) e com uma sutil coloracdo opaca o filme (TPA-CMC/Zn0O-5.0). A
fim de quantificar a intensidade da transparéncia os filmes foram analisados em
espectrofotdmetro UV-Vis na regido visivel do espectro (faixa de comprimento de onda de
600 nm), sendo obtidos valores entre 12,66 e 18,55 (Log %T/mm), conforme apresentado
na tabela 5.

Conforme a quantia de ZnO aumentou (TPA-CMC/Zn0O-0.5 e 2.0), o filme tende a

ficar mais brilhoso, sendo o filme TPA-CMC/Zn0O-5.0 uma excec¢éo, haja vista sua aparéncia
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discreta em tom fosco, como observado na figura 11. Um efeito de clareamento semelhante
também foi relatado em filmes compostos de polietileno de baixa densidade linear com a
adicdo de NPs de ZnO (Ahmed et al., 2017).

Logo os resultados sugerem que a adicdo de NPs de ZnO em filmes com amido e
carboximetilcelulose, tende a produzir filmes mais transparentes e brilhosos, favorecidos
devido a uma possivel boa dispersdo de carater aleatéria das nanoparticulas na matriz,
contudo a transparéncia foi reduzida nos filmes com 5% de reforco, devido a alta quantia dos
agregados e uma ma dispersdo, além do efeito causado pela absorcdo de luz devido as NPs
presentes na matriz dos filmes (Arfat et al., 2016; A. Akhavan; Khoylou; Ataeivarjovi, 2017).
Contudo ap0s a insercdo do acido citrico, ocorre a reticulagdo do CMC, diminuindo as
interacdes intermoleculares entre as cadeias poliméricas. Tal reducdo causa um aumento no
volume livre que favorece a passagem de luz, assim garantindo a formacdo de filmes
transparentes (Nascimento et al., 2024; W. Hu et al., 2022).

Perante os dados, surge uma possivel nova aplicacdo para o material desenvolvido,
sendo o aproveitamento do efeito de protecdo contra luz UV e luz visivel, o qual também foi
encontrado em outros filmes nanocompdsitos reforcados com NPs de ZnO, como em filmes
de gelatina (Ejaz et al., 2018) e filmes de amido de trigo sarraceno (Kim; Song, 2018). Haja
vista que esse desempenho de protecdo UV se deve as NPs de ZnO, que possuem forte
capacidade de absorcao de luz UV (Jayakumar et al., 2019)

Tal propriedade manifesta principalmente em filmes opacos, beneficiaria o
desenvolvimento de filmes de embalagem com protegdo UV, os quais poderiam reduzir a
deterioragdo oxidativa em alimentos mais sensiveis. Além de uma possivel aplicagdo em
capsulas farmacéuticas, pois o farmaco das capsulas pode ser protegido de raios indesejados
que podem alterar suas propriedades ou causar danos sutis. Um efeito de protecdo UV
semelhante das NPs de ZnO foi catalogada em filmes de amido de trigo sarraceno (Kim;
Song, 2018).

Tabela 5 - Pardmetros de transparéncia dos filmes.

Amostras Transparéncia (Log % T/mm)

TPA-CMC 15.38 + 1.35%
TPA-CMC/Zn0-0.5 18.32 + 1.82%
TPA-CMC/Zn0-2.0 18.55+1.79%
TPA-CMC/Zn0-5.0 12.66 + 0.30?

Fonte: Autor, 2024
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Médias com a mesma letra na coluna, ndo possuem diferenca estatistica significativa (teste de
Duncan p > 0,05).

4.3  Espectroscopia no infravermelho com transformada de Fourier (FTIR)
Analisou-se o perfil quimico e as interacfes entre os polimeros e as nanoparticulas
de Zinco (ZNO). No espectro de FTIR do TPA-CMC, foram observadas bandas
caracteristicas do CMC e do amido. Os modos vibracionais centrados em 3300 cm™, sdo
atribuidos aos grupos hidroxila, relacionados a presenca de grupos OH no amido, CMC,

glicerol, alem de umidade residual (Tarique; Sapuan; Khalina, 2021).

O TPA-CMC também apresentou bandas em 2945 cm™ e 2895 cm™', associadas a

ligagdes C-H, e um estiramento de C-O a 1035 cm™ e 872 cm™, evidenciando vibragdes

de

estiramento simétrico e assimétrico de COO, situadas em 1600 cm™ e 1440 cm™,

respectivamente (Tarique et al., 2022). Resultados semelhantes foram encontrados em filmes

compostos por amido de semente de manga modificado, carboximetilcelulose e goma acécia

(Adhikary et al., 2024). Kodsangma et al., 2023, também observaram modos vibracionais

tipicos de amido e CMC em filmes de amido modificado catidbnico/CMC com ZnO NPs.
Figura 12 ilustra os espectros de FTIR dos filmes de TPA-CMC e TPA-CMC/ZNO NC.
tabela 6 apresenta a relacdo entre as bandas e grupos funcionais exibidos para os filmes.

Quando comparamos os espectros de FTIR de TPA-CMC/ZnO NCs com os do
TPA-CMC, ndo se notaram diferencas significativas nas bandas de adsorcdo ap6s a adicdo
de ZnO NPs. Entretanto, os espectros de FTIR dos filmes de TPA-CMC/ZnO mostraram
pequenas alteragdes nas posicdes e intensidades das bandas de adsorcao, o que é atribuido
as interacGes interfaciais entre os polimeros e as nanoparticulas de ZnO (Rajendran;
Sengodan, 2017; Peres et al., 2019). Dessa forma, pode-se concluir que a estrutura quimica
dos polimeros é preservada mesmo apds a incorporacdo das NPs de ZnO nos filmes de
TPA-CMC.

Tabela 6: Relagdo entre bandas e grupos funcionais dos filmes TPA-CMC; TPA-CMC/Zn0-0.5;
TPA-CMC/Zn0O-2.0 e TPA-CMC/Zn0O-5.0.

Bandas cm AtribuicGes
3300 Vibracdo de estiramento dos grupos
OH do amido, CMC e glicerol
2945 e 2895 Vibracdo de estiramento C-H
1600 e 1440 Vibracdo de estiramento de —-COO

A
A
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1035e 872 Vibracdes de estiramento de C-O
Fonte: Autor, 2024,

Figura 12 - Espectros FTIR para os filmes TPA-CMC (d); TPA-CMC/Zn0-0.5 (c); TPA-
CMC/Zn0-2.0 (b) e TPA-CMC/Zn0O-5.0 (a).
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Fonte: Autor, 2024.

4.4  Difracdo de raio X (DRX)

A difracdo de raios X é uma técnica notavel para identificar trés tipos principais
de cristalinidade nos grénulos de amido, classificados como tipos A, B e C. Essa
classificacdo € influenciada por aspectos como o0 comprimento das cadeias de
amilopectina, a densidade de empacotamento dos granulos e a quantidade de &agua
presente. Além desses trés tipos, existe o tipo V, que se forma pela cristalizacdo da
amilose associada a lipidios (Villas-Boas e Franco, 2016).

Em geral, 0 amido possui uma estrutura semicristalina composta por diferentes
polimorfos, que sdo agrupados em varias categorias de alomorfos com base nos padrdes
de raios X e nas caracteristicas observadas (Wang, Reddy e Xu, 2018).

O difratograma do amido revelou picos em 15°, 17°, 18° e 23°, conforme descrito
por Sholichah, Purwono e Nugroho (2017), os autores também identificaram o amido de
araruta como um amido nativo do tipo A, possuindo uma cristalinidade média de 20%,
valor também observado por Villas-Boas e Franco (2016). Alguns picos no amido de
araruta também se assemelham aos encontrados em amidos de cereais, Como 0 pico em
20 = 15,42° (Nogueira; Fakhouri; De Oliveira, 2018). O padréo cristalino tipo A esta
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relacionado as cadeias de amilopectina com ramificagdo curta (Franklin et al., 2017), e
esse mesmo padréo foi encontrado nos amidos de araruta, mandioca e inhame, como 0s
autores indicam, Villas-Boas; Franco, 2016.

No entanto, durante o0 aquecimento do amido de araruta na preparacao do filme,
ocorre a gelatinizagdo do amido, causando o inchago dos granulos e a absorcdo de
moléculas de &4gua. Esse processo resulta na destruicdo da estrutura cristalina, originando
uma estrutura amorfa, como mostrado pelos resultados na Figura 13. Por sua vez, para as
NPs de ZnO, os picos na faixa de 20 = 30° a 40° correspondem aos planos cristalinos
(100), (002), (101), (102), (110), (103), (200), (112), (201), (004) e (202), caracteristicas
da estrutura hexagonal da wurtzita (Yousefi et al., 2024).

O padrdo de DRX para TPA-CMC ndo apresentou 0s picos caracteristicos para
amido, devido a destruicao dos graos durante a plastificacdo com glicerol (Almeida et al.,
2021). Nos difratogramas dos filmes, foram observados picos de intensidade reduzida,
indicando uma cristalinidade baixa e uma predominancia de uma estrutura amorfa. Os
padrdes de difracdo de raios X dos filmes mostraram um pico amorfo amplo na faixa de
20 = 19°a 23°, relacionados ao amido de araruta plastificado com glicerol e a presenca de
CMC (Yousefi et al., 2024), em conformidade com os resultados obtidos por Sholichah,
Purwono e Nugroho (2017)

Além disso, nos difratogramas dos filmes TPA-CMC/Zn0O-0.5, TPA-CMC/ZnO-
2.0 e TPA-CMC/Zn0O-5.0, ndo foram identificados picos adicionais relacionados as
nanoparticulas de ZnO, o que sugere que, apesar de seu padrdo cristalino, as
nanoparticulas estavam dispersas de maneira aleatéria na matriz da blenda polimérica e
devido a sua baixa quantidade. Como resultado, ndo houve diferencas notaveis entre as
amostras dos filmes.

A figura 13 apresenta os difratogramas das nanoparticulas de oxido de zinco, do
amido de araruta (Marantha arundinacea) e dos filmes produzidos, TPA-CMC; TPA-
CMC/Zn0O-0.5; TPA-CMC/Zn0-2.0; TPA-CMC/Zn0-5.0, respectivamente.
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Figura 13 - Difratograma dos filmes TPA-CMC; TPA-CMC/Zn0-0.5; TPA-CMC/Zn0-2.0; TPA-

CMC/zZn0-5.0.
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Fonte: Autor, 2024.

45  Microscopia eletrénica de varredura (MEV)

A distribuicdo das ZnO NPs em diferentes concentracGes na matriz do filme, a
microestrutrua do amido de araruta e os aglomerados de nanoparticulas de oxido de zinco foram
avaliados por microscopia eletronica de varredura. Sendo possivel visualizar na figura
14 as micrografias obtidas.

A micrografia (A) apresenta a morfologia da superficie do filme da blenda
polimerica (TPA-CMC), que revela a presenca de poucos granulos (pontos brancos e
em tons de cinza) que ndo sofreram gelatinizacdo, além do surgimento de pequenas
fissuras.

Em (B), observa-se a morfologia da superficie do filme TPA-CMC/Zn0O-0.5,
que apresenta homogeneidade na maior parte do filme e apenas alguns agregados
dispersos aleatoriamente na matriz.

Nas micrografias (C) e (D), referentes aos filmes com TPA-CMC/ZnO-2.0 e
5.0, respectivamente, € possivel observar uma morfologia granular nao uniforme, porém
com a presenca de maior rugosidade, microfissuras e agregados dispersos aleatorios na
matriz. Esse agrupamento das nanoparticulas ocorre devido a sua alta energia
superficial e as fortes interacdes entre as particulas, o que dificulta sua dispersdo na
matriz polimérica (Lepot et al., 2011).

Foi observada uma superficie homogénea e sem separagdo de fases entre amido

e CMC, o que esta relacionado a boa compatibilidade quimica e adesdo interfacial.
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Comportamento similar foi encontrada para filmes comestiveis de amido de mandioca
acetilado/carboximetilcelulose de sddio com extrato de antocianina de arroz preto (Gao
et al., 2024).

A similaridade na estrutura quimica contribuiu para uma boa interacéo,
conforme visualizado na figura 14 (A, B, C e D), sendo uma provavel consequéncia da
ligacdo de hidrogénio entre grupos hidroxila (Pelissari et al., 2017; Tarique et al.,
2022). Um comportamento similar foi encontrado na literatura para filmes compostos
por amido de mandioca e CMC, que também apresentaram uma superficie homogénea
sem separacdo de fases (Tavares et al., 2019).

As imagens (E, F, G e H) revelam a distribuicdo aleatoria dos grads de amido
de araruta seco, e aglomerados de nanoparticulas de oxido de zinco, os quais ilustram

suas fortes interagcdes moleculares.

Figura 14 - Micrografia eletronica de varredura dos filmes de nanocompositos, dos grds de
amido de araruta em p6 e de aglomerados de nanoparticulas de ZnO. Em (A), TPA-CMC, micrografia
com aumento de 8,67 kx, em (B) TPA-CMC/Zn0O-0.5, micrografia com aumento 8,65 kx, em (C) TPA-

CMC/Zn0-2.0, micrografia com aumento em 8,72 kx, em (D) TPA-CMC/Zn0O-5.0, micrografia com
aumento de 8,7 kx, em (E) grdos de amido de Araruta, micrografia com aumento em 600 x, em (F) gréos
de amido de Araruta, micrografia com aumento de 5,53 kx, em (G) aglomerados de NPs ZnO,
micrografia com aumento de 1,74 kx, e em (H) aglomerados de NPs ZnO, micrografia com aumento de

8,71 kx.
Fonte: Autor, 2024.

4.1 Analise termogravimétrica (TGA)
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A analise termogravimétrica utilizou de nitrogénio para criar uma atmosfera inerte
afim de caracterizar o perfil de degradacéo térmica dos filmes TPA-CMC/ZnO NC. As
curvas TGA e sua derivada (DTG) para as amostras sao ilustradas na figura 15.

Os filmes apresentaram de modo geral dois eventos de perda de massa, sendo o
primeiro evento presente na faixa de temperatura de 60-190 °C, atribuido a evaporacao da
agua livre dos filmes e posteriormente a degradacédo do glicerol (Yousefi et al., 2024).

O segundo evento esta relacionado a degradacdo das cadeias do amido e
subsequente o0 CMC, iniciando na faixa de temperatura de 225 °C, como afirmado por Y.
Zhang e G. Zhang, 2019.

Os filmes TPA-CMC/Zn0O-0.5, TPA-CMC/ZnO-2.0 e TPA-CMC/Zn0O-5.0
apresentaram um padrdo de decomposicdo similar ao do filme TPA-CMC, o qual
apresenta comportamento caracteristico da decomposicdo térmica do CMC e amido de
araruta. Tal tendencia foi verificada similarmente na producdo de hidrogéis de
carboximetilcelulose-PEG reticulados superabsorventes utilizando agua como solvente
(Capanema et al., 2018).

A Figura 15 indica que a adi¢do das nanoparticulas de ZnO a matriz polimérica
ndo alterou significativamente a estabilidade térmica dos filmes em relacdo ao TPA-
CMC. Ao final estima-se que a massa residual obtida dos filmes esteja possivelmente
associada a residuos de Na2COs, Na;O e ZnO, devido sua alta estabilidade térmica e a
formacdo de uma rede fisica de reticulacdo proporcionada pelo Oxido de zinco
(Capanema et al., 2018).

Figura 15 - Curva de anélise termogravimétrica (TGA) dos filmes, TPA-CMC; TPA-CMC/Zn0-0.5; TPA-
CMC/Zn0-2.0 e TPA-CMC/Zn0-5.0.
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Fonte: Autor, 2024.

4.2  Teste mecanico de tracéo

Propriedades mecéanicas, incluindo resisténcia a tracdo, deformacéo e o mddulo de
elasticidade, estdo entre os pardmetros mais importantes na avaliagdo de filmes
destinados a producdo de embalagem de alimentos e sdo influenciados pelo tipo de
matéria-prima para producédo do filme e pelo ambiente ao redor da embalagem (Abedinia
et al., 2020). Buscando ter excelentes propriedades mecénicas, se faz necessario uma
forte ades&o interfacial entre as fases e uma disperséo uniforme de todos os componentes
na matriz (Wu e Liao, 2017).

A figura 16 ilustra os resultados da resisténcia a tracdo meédia dos filmes
produzidos, que variaram de 1,75 MPa para o filme TPA-CMC até 35,84 MPa para 0
TPA-CMC/Zn0O-5.0. Sendo a resisténcia a tracdo dos filmes produzidos semelhante a do
polietileno de baixa densidade (6,9-16 MPa), material amplamente utilizado em
embalagens comerciais.

Esses resultados sdo atribuidos as fortes interacdes moleculares entre as NPs de
ZnO e a matriz (Helmiyati et al., 2021), indicando que possuem alta compatibilidade, que
ocorreu boa dispersdao das nanoparticulas ao longo da sua matriz e que podem formar
ligacGes de hidrogénio e ligagcdes covalentes com os grupos hidroxila do amido catidnico,
0 que consequentemente, melhora as forcas moleculares entre as nanoparticulas e o
biopolimero. No entanto, essas interacbes podem restringir a mobilidade das cadeias
poliméricas, o que diminui sua capacidade de flexibilidade (fig. 17) (Shaili et al., 2015).

O aprimoramento da resisténcia a tracdo de blendas de CMC e amido, costuma ser
atribuido a formacéo de interacGes intermoleculares entre o grupo hidroxila do amido e o
grupo carboxila do CMC (Li et al., 2008). Pois a interacdo intermolecular entre amido e
CMC resulta em uma estrutura molecular mais compacta da mistura (Li et al., 2008).

Como ilustrado na figura 16, a resisténcia a tracdo aumentou e os valores de
deformacéo (fig.17) decairam em funcdo do acréscimo de nanoparticulas, o que esclarece
que ocorreu aumento significativo da rigidez no filme TPA-CMC/Zn0O-2.0 e 5.0 (Alves et
al., 2024).

Os efeitos de aprimoramento das nanoparticulas na resisténcia dos filmes
nanocompositos foram confirmados pelos pesquisadores Chahardehi Sirati e

colaboradores em 2018 e Reddy e colaboradores também em 2018, em seus respectivos
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estudos. Em filmes a base de celulose Jebel e Almasi (2016) também demonstraram que a

incorporacéo de nanoparticulas de ZnO, melhorou a resisténcia a tragdo das amostras.

Figura 16 - Resultados de resisténcia a tracdo na ruptura para dos filmes TPA-CMC; TPA-
CMC/Zn0-0.5; TPA-CMC/Zn0O-2.0 e TPA-CMC/Zn0-5.0.
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Fonte: Autor, 2024.

Médias com a mesma letra ndo possuem diferenga estatistica significativa (teste de Duncan p >

0,05).

A analise dos resultados de deformacdo dos filmes, apresentados na Figura 17,
revelam que a adicdo de ZnO, afetou as propriedades mecanicas, especialmente a
resisténcia a tracdo, no entanto, ocorreu uma reducdo em sua deformacdo. O valor da
deformacéo no filme, TPA-CMC foi de 30,02 %, no filme TPA-CMC/ZnO-2.0 foi de
21,78% e reduziu significativamente para 3,58% no filme, TPA-CMC/Zn0O-5.0.

Essa mudanca nas propriedades mecanicas esta relacionada a interacdo do ZnO
com o amido e também com o glicerol como plastificante. Durante o processo de
interacdo, as nanoparticulas de ZnO dar&o suporte a tragdo do filme, portanto, reduziréo o
estiramento devido a diminuicdo da plastificacdo da blenda de CMC com amido de
Araruta (Marbun, 2012; Helmiyati et al., 2021). Logo as nanoparticulas de ZnO podem
aumentar a resisténcia, mas ndo a flexibilidade dos filmes nanocompositos.

Uma descoberta semelhante de aumento da resisténcia a tracdo e reducdo da

deformacédo foi observada no filme a base de gelatina de nanorods de Oxido de zinco
(Ejaz et al., 2018).

59



Figura 17 - Resultados de deformacdo dos filmes TPA-CMC; TPA-CMC/Zn0-0.5; TPA-CMC/Zn0-2.0 e
TPA-CMC/Zn0-5.0.
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Fonte: Autor, 2024.

Médias com a mesma letra ndo possuem diferenca estatistica significativa (teste de Duncan p >

0,05).

Os filmes analisados apresentaram valores para 0 modulo de elasticidade variando
entre 1142,29 MPa e 5,79 MPa (Fig. 18), com diferencas estatisticas significativas entre
as diversas formulacdes. O filme TPA-CMC/Zn0-5.0 se destacou, apresentando o maior
valor de rigidez, seguido pelo filme TPA-CMC/Zn0O-2.0. Em um estudo realizado por
Alizadeh-Sani et al. (2020), os valores para 0 modulo de elasticidade de filmes
nanocompositos ativos, compostos por caseinato de sédio, nanoparticulas de ZnO e 6leo
essencial de alecrim, variaram entre 10,71 + 0,02 e 37,34 £ 0,05 MPa. Os autores
sugeriram que a alta rigidez dos filmes poderia estar associada a estrutura compacta dos
nanocompositos, e que as melhorias nas propriedades mecénicas foram resultado da boa

compatibilidade entre o biopolimero e as nanoparticulas de ZnO.

Figura 18 - Gréafico do moédulo de elasticidade dos filmes TPA-CMC; TPA-CMC/Zn0-0.5; TPA-
CMC/Zn0-5.0 e TPA-CMC/Zn0-5.0.
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Fonte: Autor, 2024.
Médias com a mesma letra ndo possuem diferenga estatistica significativa (teste de Duncan p >

0,05).

4.3  Determinacao das espessuras dos filmes

A espessura do filme é um pardmetro importante, ele serd considerado para
calcular o custo de producdo, além de ser um parametro crucial na avaliacdo de sua
homogeneidade. Um filme mais fino é desejado devido ao seu menor custo, desde que o
material atinja as propriedades mecénicas necessarias. Além disso, a espessura do filme,
também sofre influéncia devido a area do molde selecionado (Park, 2003).

Na figura 19, é possivel visualizar que os valores de espessura variaram entre
0,120 mm para o filme (TPA-CMC/Zn0-2.0), 0,124 mm para TPA-CMC, 0,129 mm para
o filme TPA-CMC/Zn0O-2.0 e 0,142 mm para o filme (TPA-CMC/Zn0-5.0)

Notou-se que, com excecdo do filme TPA-CMC/Zn0O-5.0, as espessuras dos
demais filmes ndo apresentaram diferencas estatisticas significativas. Resultados
semelhantes foram encontrados por Wardana et al., (2018) e Jafarian et al., (2020), que
relataram que a espessura total dos filmes nanocompositos aumentou de forma ndo
significativa com a adicdo de nanoparticulas.

O pequeno aumento observado no filme TPA-CMC/Zn0O-5.0 pode ser atribuido
a possiveis variagdes experimentais, como a quantidade de solvente utilizada, o que pode
ter gerado uma solugdo mais volumosa durante a preparacdo na placa de Petri em
comparagdo com os outros filmes. Além disso, fatores como a distribui¢do da solucéo
filmogénica na placa e o posicionamento na estufa durante o processo de secagem,

também podem ter influenciado esses resultados.

Figura 19 - Resultados da espessura média (mm) para os filmes: TPA-CMC; TPA-CMC/Zn0-0.5;
TPA-CMC/Zn0-2.0; TPA-CMC/Zn0O-5.0.
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Fonte: Autor, 2024.
Médias com a mesma letra ndo possuem diferenga estatistica significativa (teste de Duncan p >

0,05).

4.4 Analise de solubilidade em agua

A solubilidade em agua de materiais biodegradaveis, especialmente aqueles
derivados ou que sejam biopolimeros naturais, sendo um pardmetro fundamental para
determinar suas possiveis aplicacBes, principalmente em produtos de embalagem. Em
filmes a base de amido, a resisténcia a agua e a insolubilidade sdo caracteristicas
essenciais para garantir a integridade do produto embalado.

Conforme Basiak et al., (2017), vérios fatores influenciam a solubilidade
desses materiais, como o teor de amilose, a origem do amido e, no caso de amidos
modificados, o tipo de grupo de substituicdo. De forma geral, a solubilidade tende a
aumentar com o aumento do teor de amilose. Por exemplo, Nogueira; Fakhouri; De
Oliveira, (2018), ao desenvolverem filmes com amido de araruta usando agua e glicerol
como plastificante, observaram solubilidades variando de 6,46% a 16,71%.

A inconstancia nos teores de solubilidade se justifica possivelmente devido a
presenca e intensidade das interacdes moleculares entre os compostos da solucdo que
compde o filme. Com a presenca de plastificante, tais interacdes serdo modificadas, o que
resultard no crescimento de volume livre do sistema e maior mobilidade das cadeias
poliméricas. Esse fendmeno faz com que a rede polimérica se torne menos densa, 0 que
facilita a permeacdo da agua na sua microestrutura (Singh et al., 2018; Nogueira;
Fakhouri; De Oliveira, 2018).

O filme TPA-CMC apresentou um valor de solubilidade de 36,49% (fig. 20), o
que é discretamente superior ao dos filmes reforcados com nanoparticulas de ZnO. No
filme TPA-CMC/Zn0-2.0, observou-se uma discreta reducdo da solubilidade, atingindo
medias de 34,93% (fig.20), enquanto os filmes TPA-CMC/Zn0O-0.5 apresentaram um
valor médio de 35,61% (fig.20) e a amostra TPA-CMC/Zn0O-5.0 atingiu valor médio de
36,24% (fig.20), o qual ¢é similar ao da amostra TPA-CMC.

Em geral, as diferengas nos percentuais de solubilidade entre as amostras nédo
atingiram variabilidade significativa, o que sugere que o uso das NPs de ZnO, ndo teve
grande impacto sobre a solubilidade das mesmas. Os resultados atingidos indicam que, ao
contrario do esperado, as NPs de ZnO néo reduziram substancialmente a solubilidade dos

filmes em meio aquoso. Esse comportamento sugere que o0 ZnO né&o interferiu de forma

62



marcante nas interaces moleculares entre amido e agua, como demonstrado por
Babapour, Jalali e Nafchi em sua pesquisa em 2021, a qual indicou que, com 0 uso de
oxidos metalicos, a solubilidade deveria ser menor, devido a reducdo das interacfes da

agua com as cadeias de amido.

Figura 20 - Percentual de solubilidade obtido para os filmes, TPA-CMC; TPA-CMC/Zn0-0.5;
TPA-CMC/Zn0O-2.0 e TPA-CMC/Zn0O-5.0.
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Fonte: Autor, 2024.
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Médias com a mesma letra ndo possuem diferenga estatistica significativa (teste de Duncan p >

0,05).

45  Determinacdo da umidade

A umidade presente nas embalagens desempenha um papel essencial na
conservacdo de alimentos, especialmente naqueles cuja deterioracdo ocorre devido a
presenca ou auséncia de agua.

O filme TPA-CMC/Zn0O-0.5 exibiu um teor de umidade de 7,9%, o filme TPA-
CMC/Zn0O-2.0 apresentou 6,49%, a amostra TPA-CMC/ZnO-5.0 atingiu valor de
aproximadamente 6,79%, e 0 TPA-CMC apresentou o maior valor, atingindo media de
21,63%, conforme ilustrado na figura 21. Este crescimento do teor de umidade é
atribuido ao carater hidrofilico dos filmes produzidos, devido aos grupos de hidroxilas
presentes em sua microestrutura, os quais facilitam sua absorcdo de agua, conforme

demonstrado por Helmiyati e colaboradores (2021).
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Observou-se que os filmes reforcados com NPs de ZnO apresentaram uma
reducdo quanto a sua porcentagem de umidade relativa em comparacao ao filme controle,
possivelmente causado devido as ligacGes de hidrogénio entre os grupos hidroxilas e
carboxilas do filme com as moléculas de agua, causando uma menor interacdo entre a
agua e o0 nanocomposito. Além de que as ligacGes de hidrogénio formadas entre os
plastificantes e as nanoparticulas de ZnO podem reduzir a capacidade das moléculas de

agua de interagir com o filme, haja vista que o glicerol é hidrofilico (Helmiyati et al.,
2021).

Figura 21 - Percentual de umidade para os filmes TPA-CMC; TPA-CMC/Zn0O-0.5; TPA-
CMC/Zn0-2.0 e TPA-CMC/Zn0-5.0.
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Médias com a mesma letra ndo possuem diferencga estatistica significativa (teste de Duncan p >

0,05).

46  Teste de intumescimento

A avaliacdo do intumescimento foi realizada para os filmes TPA-CMC, TPA-
CMC/Zn0-0.5, TPA-CMC/Zn0-2.0 e TPA-CMC/Zn0O-5.0, com o objetivo de analisar o
comportamento de aumento de volume dos materiais quando imersos em agua destilada.
Os indices percentuais de intumescimento foram registrados apés 1h, 2h, 3h, 5h, 24h e
336h, conforme apresentados na Figura 22 e na Tabela 7.

O filme TPA-CMC, ao ser imerso em agua destilada, mostrou um acréscimo
significativo em seu inchamento nas primeiras horas: 184,76% na 12 hora, 211,15% na 22
hora, 201,82% na 32 hora e 204,24% na 5% hora. ApOs 24 horas, 0 intumescimento

diminuiu para 68,33%, mas, ao final de 336 horas, o indice voltou a subir, alcangando
587,23%.
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O filme TPA-CMC/ZnO-0.5 apresentou valores elevados nas duas primeiras
horas, com indices de intumescimento de 451,19% e 423,03%, respectivamente. Em
seguida, houve uma diminuicéo, atingindo 230,53% apds 3 horas, 111,24% apds 5 horas
e 78,49% apos 24 horas. Apds 336 horas, o0 aumento foi de 175,10%.

O filme TPA-CMC/Zn0O-2.0 também teve um aumento considerdvel nas duas
primeiras horas, com indices de 965,95% na 12 hora e 1062,11% na 22 Apds essas horas
iniciais, o intumescimento caiu para 239,77% apds 3 horas, 124,80% apds 5 horas e
93,24% ap0s 24 horas. Ap6s 336 horas, o indice finalizou em 210,58%.

No caso do filme TPA-CMC/ZnO-5.0, os valores de intumescimento nas
primeiras horas foram de 348,92% e 366,09%. Apos 3 horas, o valor foi de 350,91%. No
entanto, apds 5 e 24 horas, o filme sofreu um intumescimento excessivo, resultando em
uma superficie fragilizada e quebradica. Apos 336 horas, o filme estava parcialmente
solubilizado, com uma parte em estado gelatinoso e outra dissolvida, o que impossibilitou
a medicdo do indice de intumescimento.

Esses resultados estdo relacionados a natureza hidrofilica dos filmes, compostos
por amido e carboximetilcelulose. A presenca de grupos hidroxilas e a estrutura porosa
facilitam a absor¢do de &gua, contribuindo para o aumento de volume dos filmes. Além
disso, a retencdo de agua € intensificada pela estrutura dos materiais, como relatado por
Malki et al., (2023).

Figura 22 - llustragdo dos indices percentuais de intumescimento dos filmes em &gua destilada nos
respectivos periodos de 1, 2, 3, 5, 24 e 336 horas.
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Baseado nos resultados supracitados, realizou-se o teste de Duncan para verificar
se houve variacéo estatistica significativa entre as médias amostrais. A Tabela 7 apresenta
a andlise de variancia e os valores atingidos com precisdo dos filmes submetidos ao

ensaio de intumescimento em agua destilada.

Tabela 7 - Percentuais de intumescimento dos filmes em agua destilada nos respectivos periodos

de 1,2, 3,5, 24 e 336 horas.

Amostras 1 hora 2 horas 3 horas 5 horas 24 336
horas horas
TPA-CMC 184,7610 211,155 201,8283 204,2483 68,3337 167,7059
+ 38,312 +43,25° + 41,982 +41,42° + 4,272 + 22,712
TPA- 451,1969 423,030 230,5387 111,2493 78,4915 175,1085
CMC/ZnO- +23,72° + 80,252 + 24,28% + 13,222 +1,12b + 25,532
0.5
TPA- 965,9571 1062,118 239,7714 124,8023 93,2436 210,5840
CMC/ZnO- +45,67¢ +34,19° +19,10P + 8,952 +2,51°¢ +16,26°
2.0
TPA- 348,9221 366,090 350,9150
CMC/ZnO- +15,07° + 65,712 +24,11°
5.0

Fonte: Autor, 2024.
Médias com a mesma letra nas colunas, ndo possuem diferenca estatistica significativa (teste de

Duncan p > 0,05).

4.7  Degradacdo em solo

Neste estudo, foi realizado um teste de degradacéo por enterramento em solo para
os filmes TPA-CMC, TPA-CMC/Zn0-0.5, TPA-CMC/Zn0O-2.0 e TPA-CMC/Zn0-5.0,
com avaliacdo da aparéncia fisica dos filmes ao longo dos periodos de 0, 3, 5, 10, 16, 18 e
20 dias, conforme ilustrado na Figura 23.

A analise visual da degradacéo dos filmes revelou nos primeiros dias, mudancas
perceptiveis com os filmes se tornando mais enrugados e frageis. Foi observada uma
significativa deterioracdo macroscopica, provavelmente devido a acdo da agua presente
no solo, que pode ter facilitado a perda de compostos sollveis e consequentemente a
perda da integridade estrutural dos filmes, evidenciando a sua biodegradabilidade.

O filme TPA-CMC/Zn0O-5.0, exibiu maior erosdo e uma morfologia mais

irregular
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do que os demais filmes ao decorrer do experimento (Fig. 23, B, C e D). A aparéncia do
filme TPA-CMC/Zn0O-5.0, nos dias 3, 5 e 10, indicam que o processo de degradacdo
havia avancado com maior velocidade, a ponto de que a amostra se degradou por total
antes do decimo sexto dia de analise. A medida que os dias de teste avancavam, os filmes
sofriam mais efeitos da umidade e dos microrganismos presentes no solo, como é
possivel visualizar na figura 23.

Os filmes TPA-CMC; TPA-CMC/Zn0-0.5, foram os filmes que ao fim do decimo
oitavo dia de analise ainda estavam visiveis, mesmo que estivessem parcialmente
degradados, em um estado parcialmente gelatinoso e com muita terra aderida em sua
superficie. Ao fim do vigésimo dia de teste, todos os filmes haviam sido degradados em
sua totalidade, ndo sendo possivel registrar uma fotografia dos mesmos.

A presenca de nanoparticulas de ZnO na matriz de carboximetilcelulose (CMC)
aumentou a hidrofilicidade dos filmes. Normalmente, filmes de amido no solo se
degradam devido a umidade e a acdo de microrganismos presentes no solo (W. Hu et al.,
2022). No entanto, a adicdo de nanoparticulas de 6xido de zinco dificulta a penetracédo de
agua e microrganismos na matriz de amido e CMC, Ji e colaboradores (2021) observaram
comportamentos semelhantes em compositos de amido com aditivos inorganicos, como
po de talco e po6 de casca de ovo (CaCO3), sugerindo que a adicdo de tais componentes
deve reduzir a taxa de degradacdo dos filmes.

Ji e colaboradores (2021) atribuem um fendmeno semelhante a relacdo entre o
teor de umidade do filme e a acdo microbiana do solo, ou seja, a taxa de degradacdo dos
filmes é diretamente proporcional a medida do teor de &gua acumulado nos filmes.

As fotografias presentes na Fig. 23 confirmam que os filmes apresentam caréater
biodegradavel, esse processo ocorre devido as macromoléculas naturais, como proteinas,
polissacarideos, celulose e goma, as quais costumam ser degradadas em sistemas
bioldgicos pelo processo de hidrolise e em seguida sofrem oxidacdo (Edhirej et al.,
2017).

Os fungos, as bactérias e outros microrganismos desempenham um papel
fundamental na decomposicao de materiais biodegradaveis. No inicio do ciclo o polimero
comeca a se decompor a medida que esses organismos interagem com o material, o qual
por meio de processos enzimaticos ou metabolicos tende a levar a quebra dos polimeros

em compostos menores conforme o experimento avanca (Edhirej et al., 2017).
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Figura 23 - Fotografia dos filmes TPA-CMC; TPA-CMC/Zn0-0.5; TPA-CMC/Zn0O-2.0 e TPA-CMC/Zn0O-
5.0, respectivamente da esquerda para a direita, antes de serem enterrados e ap6s serem desenterrados do
solo por 3, 5, 10, 16 e 18 dias.
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Fonte: Autor, 2024.

4.8  Aplicagdo do filme como embalagem de péo

Realizou-se um teste para simular o armazenamento de paes em filmes TPA-
CMC, TPA-CMC/Zn0-0.5, TPA-CMC/Zn0O-2.0 e TPA-CMC/Zn0O-5.0 ao longo de nove
semanas, com avaliacdo semanal da coloracdo e presenca de fungos ou outros
microrganismos perceptiveis a olho humano. Durante a andlise semanal, foi possivel
observar o inicio do processo de cbdea (camada externa endurecida do pdo que ocorre
devido ao envelhecimento) a partir da 42 semana. Esse fendmeno foi acompanhado pelo
evento de escurecimento da superficie dos paes, devido a perda de umidade do mesmo
(Figura 24, D). As amostras e suas alteracfes ao longo do periodo de analise estéo
ilustradas na Figura 24.

Durante o periodo de armazenamento, observou-se uma reducdo significativa
provavel no teor de umidade dos pdes em todas as amostras, devido seu enrijecimento, o
que pode ser atribuido as baixas propriedades de barreira a umidade dos filmes
termoplasticos a base de amido.

O desenvolvimento de microrganismos esta intrinsecamente ligado a atividade da
agua, uma vez que esses seres necessitam de agua livre para sua sobrevivéncia (Dopazo
et al., 2023). Portanto, a durabilidade do péo pode ser acompanhada pelo aparecimento de
mofo, conforme apontado por Chang et al., (1993).

Os bolores que provocam a deterioragdo do pdo podem pertencer a varias espéecies
distintas e sdo geralmente encontrados em alimentos durante o seu armazenamento. Entre
0s principais tipos de bolores que contaminam o pédo estdo o Rhizopus Stoloniferum,

conhecido também como mofo preto, sendo um fungo filamentoso com distribuicdo
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extensa que costuma se propagar onde se alimentam prejudicialmente a estrutura do
alimento em questéo, geralmente encontrado em pées armazenados de forma inadequada
(Ciegler et al., 2021).

Outra categoria importante é o Penicillium que é reconhecido pelo seu
caracteristico mofo azul-esverdeado e pode se desenvolver em vérias superficies como
pdes, frutas, grdos, vegetais e raizes. Esse grupo é famoso por suas especies que
produzem micotoxinas resultando ndo apenas em deterioracdo, mas também
representando riscos para saude (Samar et al., 2020).

Outras espécies que podem contaminar o pao incluem, Aspergillus, Fusarium e
Mucor, as quais sdo conhecidos por aparecer em pdes e outros alimentos, desenvolvendo
colbnias que podem variar em cores, incluindo verde, amarelo, branco e preto. Esses
fungos sdo geralmente denominados de “bolor de pao” devido a sua coloracdo e a sua
capacidade de se espalhar de maneira rapida (Borchers et al., 2019; Tchoumbougnang et
al., 2017).

Esses fungos consomem os nutrientes contidos no pdo, danificando suas estruturas
e absorvendo os compostos nutritivos. A aparéncia do bolor pode diferir conforme o
fungo e o estagio de desenvolvimento, apresentando caracteristicas como regides
felpudas, que indicam a presenca de colbnias de esporos (Fahim et al., 2021; Ogundele et
al., 2018).

Para minimizar o risco de desenvolvimento de mofo e deterioracdo do amido
provocada por ataques de bactérias e fungos durante a analise das embalagens fabricadas,
adiciona-se agentes antimicrobianos, que podem ser de origem organicas ou inorganicas.
As enzimas, polimeros e &cidos organicos estdo entre os agentes organicos mais
empregados, enguanto 0s agentes inorganicos englobam &xidos metalicos e
nanoparticulas metalicas (Wang et al., 2016).

Neste cendrio, o &cido citrico se sobressai como um material ecologicamente
correto, utilizado extensivamente como agente de esterificacdo e agente de reticulacao,
possuindo propriedades antifingicas e antibacterianas. O acido citrico atua como um
agente antibacteriano através da sua interagdo com a membrana celular bacteriana,
causando danos na membrana extracelular e modificando o pH intracelular, levando a
morte das células bacterianas (Aytac, 2020).

Este comportamento do acido citrico nos filmes examinados é demonstrado pela

possivel area inibitéria formada nas superficies interna e externa da embalagem,
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confirmando sua eficacia na prevencdo da contaminagdo por microrganismos. Portanto, a
utilizacdo do acido citrico ndo apenas auxilia na alteracdo estrutural dos filmes, como
também intensifica sua funcdo de protecdo (Kim et al., 2022). Descobertas semelhantes
foram relatadas para pdo fatiado armazenado em filmes de amido de milho com extrato
de pectina e 6leo essencial de circuma Longa Linn (Araujo et al., 2023).

Em geral, os paes embalados ndo mostraram indicios de contaminacdo durante as
nove semanas de estudo. As Unicas mudancas perceptiveis foram na amostra de pdo que
foram expostas diretamente ao ambiente, iniciando um processo discreto de
escurecimento e a apresentar pequenos pontos pretos de mofo em sua superficie a partir
da segunda semana de analise, no decimo nono dia de analise, exibiu uma regido maior
de mofo de coloracdo em tons de roxo e branco com pontos pretos, conforme ilustrado na
figura 25. Os achados sugerem que os filmes elaborados nesta pesquisa foram eficientes
na prevencdo da proliferacdo de fungos, tais como Rhizopus stolonifer, Penicillium,
Hyphopichia e Endomyces.

Figura 24 - Amostras de pdes embaladas nos filmes TPA-CMC; TPA-CMC/Zn0-0.5; TPA-
CMC/Zn0-2.0 e TPA-CMC/Zn0-5.0, respectivamente da esquerda, para a direita.
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Fonte: Autor, 2024

Figura 25 - Amostras de pdo exposta ao ambiente sem o uso de nenhum tipo de embalagem; (A) semana 0,
(B) semana 2 e (C) dia 19.

Fonte: Autor, 2024.
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5 CONSIDERACOES FINAIS

No presente estudo, foram obtidos com sucesso, filmes de nanocompositos
poliméricos de amido de araruta termoplastificado com carboximetilcelulose e com
diferentes teores de nano particulas de Oxido de Zinco (0%, 0,5%, 2% e 5%), através da
técnica de evaporacao por solvente.

Em relagéo ao aspecto visual ndo foi observado uma alteragéo significativa para a
transmitancia da luz nos filmes estudados.

Os filmes com 0% e 0,5% de nanoparticulas sdo mais flexiveis (analisando por
meio do tato) em comparacao aos filmes com maior quantidade de nanoparticulas de ZnO.

As propriedades Opticas mostraram uma melhoria especialmente na absorcéao e
transmissdo de luz. Isso sugere que a presenca de NPs de ZnO em polimero a base de
amido pode fornecer possiveis propriedades de protecdo UV.

Observou-se que houve pouca diferenca significativa com relacdo as espessuras dos
filmes, indicando boa homogeneidade e consisténcia no processo de producéo dos filmes.

Com base nos dados obtidos nos espectros de FTIR, ficou claro que a adi¢do de
nanoparticulas de ZnO a matriz polimérica ndo causou mudancas significativas na
estrutura das cadeias poliméricas.

Nas analises termogravimétricas, notou-se a remocdo de grupos funcionais de
hidrogénio, além da degradacdo e despolimerizacdo do polimero a base de carbono e
amido.

Quanto a morfologia dos filmes, analisada por microscopia eletrdnica de
varredura, as imagens revelaram uma distribuicdo aleatéria de aglomerados de
nanoparticulas de ZnO em escala nanométrica nos filmes de TPA-CMC/Zn0O-0.5; TPA-
CMC/Zn0-2.0 e TPA-CMC/Zn0-5.0, todos incorporados na matriz polimérica de araruta
e carboximetilcelulose. Esses achados esclarecem melhor como as nanoparticulas
interagem com a matriz, contribuindo para o potencial dos materiais desenvolvidos.

Sendo as maiores limitacOes para aplicacdo de filmes a base de biopolimeros, a
sua solubilidade em agua, seu grau de inchamento quando em contato com a agua e a alta
permeabilidade ao vapor de 4gua, devido a sua alta hidrofilicidade.

Com relagdo aos resultados obtidos no teste de degradacdo em solo, com 20 dias
dias de execucdo do teste, ndo foram encontradas nenhuma das amostras dos filmes
submetidas a analise. Esse resultado demonstrou que os filmes produzidos apresentaram

alta biodegradabilidade.
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Sobre a aplicacdo dos filmes produzidos como embalagem de péo, notou-se uma
possibilidade de carater promissor, haja vista que, a vida Gtil do p&o é estendida para uma
estimativa conservadora de dias superior a atual, sem qualquer adi¢cdo de conservantes
quimicos no alimento em especifico.

A textura e a cor dos produtos alimenticios sdo fatores determinantes para a
aceitacdo do consumidor. A cor inicial e firmeza das amostras de p&o precisam ser
monitoradas com cuidados, buscando estabelecer um padrdo otimo de qualidade com
relacdo ao aumento de sua durabilidade, sem interfeir em seu sabor, textura e aparencia.
Por fim, conclui-se que aplicagcbes promissoras na industria de embalagens de alimentos

podem ser fornecidas por esses filmes nanocompdsitos desenvolvidos.
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6 SUGESTOES PARA PESQUISAS FUTURAS

I. Realizar teste de angulo de contato;

Il. Realizar testes bioldgicos in vitro para avaliar a atividade antimicrobiana dos
filmes produzidos;

[1l. Elaborar analises 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 causa efeitos danosos a saude
humana.

IV. Investigar a possibilidade de reducdo da solubilidade, a qual possibilita que o
filme seja aplicado a produtos que tenham relativa umidade.

V. Realizar testes de uso como embalagem de péo, os quais investiguem a
proliferacdo e formacdo (cultura) de bacterias nos filmes e no pao apos o armazenamento
por longos periodos. Alem de investigar a qualidade do produto (pédo), sabor e textura,

apos 0 armazenamento nas embalagens ativas produzidas.
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APENDICE
O apéndice 1 conttm a microscopia eletrénica de transmissdo do filme
nanocomposito. A imagem foi obtida utilizando um microscopio eletrénico de
transmisséo da marca Jeol, modelo JEM-2100, operando com voltagem de 200 kV.

Apéndice 1: Microscopia eletronica de transmisséo do filme nanocompdsito com énfase na

observacdo das nanoparticulas presentes na matriz.

' Fonte: Autor, 2024.
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