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SANTOS, L. L. Desenvolvimento de biopolimeros de pectina adicionado de residuos de
laranja (Citrus sinensis). 2022. 75 f. Trabalho de Concluséo de Curso de Engenharia Quimica
do Centro de Ciéncias Exatas e Tecnologia da Universidade Federal do Maranh&o, Séo Luis,
2022,

RESUMO

Nos Ultimos anos, o consumo excessivo de residuos solidos, como as embalagens plésticas, por
exemplo, vem se tornando um problema mundial pelo fato de materiais dessa classe serem
descartados irregularmente no meio ambiente e pelo seu grande tempo de decomposic¢éo. Dessa
forma, materiais biodegradaveis sdo desenvolvidos como alternativa para tais residuos. Uma
vez que esses materiais podem garantir uma conservacao dos alimentos, mantendo o controle
de qualidade e promovendo a inibicdo de crescimento microbiano, os biopolimeros vem
ganhando grande potencial como agentes protetores de alimentos e revestimentos comestiveis.
Logo, o objetivo deste trabalho foi desenvolver e caracterizar os biopolimeros confeccionados
a partir de pectina critica adicionado de residuos de laranja (Citrus sinensis). Esse processo se
deu pelo método casting. Os filmes foram obtidos a partir do Delineamento Composto Central
Rotacional, com 11 ensaios, variando a concentracdo de residuos de laranja e de pectina, tendo
como respostas o teor umidade, solubilidade, espessura, permeabilidade ao vapor de agua e
propriedades mecénicas. A avaliagcdo quanto ao aspecto visual mostrou que os filmes obtiveram
Otimos resultados (exceto ensaio 3 e 8). O teor de umidade médio encontrado foi de 23,31
9/100 g de massa seca. Para a solubilidade em agua, os menores valores foram obtidos nas
faixas maiores e menores de concentracdo de pectina e por volta de 0 a +1 de concentracao de
residuo de laranja. As espessuras forneceram um valor médio de 0,21 mm, variando de 0,129 a
0,290 mm. As menores PVAs dos biopolimeros foram obtidas nas menores concentracdes de
residuos de laranja e em toda a faixa de concentracdo de pectina, dando maior destaque para as
maiores concentracdes. As maiores tensdes na ruptura dos biopolimeros foram obtidas nas
faixas acima do ponto central para as concentracfes de residuos de laranja e nas faixas abaixo
do ponto central para as concentracdes de pectina. Na elongacdo na ruptura foi possivel
observar que nas menores concentracdes de residuos de laranja foram obtidos os maiores
valores. Para o0 Modulo de Young observou-se que os maiores valores foram obtidos nas
menores concentraces de pectina e entre —1 e +1 da concentracdo de residuos de laranja.
Assim, foi possivel selecionar as formulagfes com F1 (12g de pectina + 1g de residuo de
laranja), F2 (129 de pectina + 5g de residuos de laranja), F3 (12g de pectina + 13g de residuos
de laranja) e F4 (12g de pectina + 20g de residuos de laranja) para dar continuidade futura na
pesquisa.

Palavras-chave: Biopolimero. Pectina Critica.  Residuos de Laranja. Biodegradavel.
Embalagens.
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SANTOS, L. L. Development of pectin biopolymers added orange residues (Citrus
sinensis). 2022. 75 f. Graduate Work (Graduate in Chemical Engineering) — Curso de
Engenharia do Centro de Ciéncias Exatas e Tecnologia da Universidade Federal do Maranhao,
Séo Luis, 2022.

ABSTRACT

In recent years, the excessive consumption of solid waste, such as plastic packaging, for
example, has become a worldwide problem due to the fact that materials of this class are
disposed of irregularly in the environment and by its long decomposition time. Thus,
biodegradable materials are developed as an alternative to such residues. Since these materials
can ensure food conservation, maintaining quality control and promoting inhibition of
microbial growth, biopolymers have been gaining great potential as protective agents of food
and edible coatings. Therefore, the objective of this work was to develop and characterize
biopolymers made from critical pectin added from orange residues (Citrus sinensis). This
process was by the casting method. The films were obtained from the Central Rotational
Composite Design, with 11 tests, varying the concentration of orange and pectin residues,
having as answers the moisture, solubility, thickness, permeability to water vapor and
mechanical properties. The evaluation regarding the visual aspect showed that the films
obtained excellent results (except for assay 3 and 8). The average moisture content found was
23.31 g/100 g dry mass. For water solubility, the lowest values were obtained in the larger and
lower pectin concentration ranges and around O to +1 of orange residue concentration. The
thicknesses provided an average value of 0.21 mm, ranging from 0.129 to 0.290 mm. The lowest
PVAs of biopolymers were obtained in the lowest concentrations of orange residues and in the
entire pectin concentration range, giving greater emphasis to the higher concentrations. The
highest stresses in the rupture of the biopolymers were obtained in the bands above the central
point for the concentrations of orange residues and in the bands below the central point for the
pectin concentrations. At elongation at rupture, it was possible to observe that in the lowest
concentrations of orange residues, the highest values were obtained. For the Young Module, it
was observed that the highest values were obtained in the lowest concentrations of pectin and
between -1 and +1 of the concentration of orange residues. Thus, it was possible to select the
formulations with F1 (129 of pectin + 1g of orange residue), F2 (12g of pectin + 5g of orange
residues), F3 (12g of pectin + 13g of orange residues) and F4 (12g of pectin + 20g of orange
residues) to give future continuity in the research.

Keywords: Biopolymer. Critical Pectin. Orange waste. Biodegradable. Packaging.
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1 INTRODUCAO

A globalizagdo trouxe uma grande necessidade de consumo de bens durdveis e ndo
duraveis. O plastico, por exemplo, representa uma das matérias primas mais presente nesses
materiais de consumo (produtos de higiene pessoal, eletrénicos, etc.), o que, por outro lado,
corresponde a uma grande geracdo de residuos plasticos. Diante disso, os dados apontam que
em 2018 um total de 250 milhdes de toneladas de residuos foram gerados em todo o mundo.
Desse volume, 70% ocuparam 0s aterros sanitarios, enquanto 30% foram descartados de forma
irregular (LIWARSKA-BIZUKOQOJC, 2021). Golwala et al. (2021), completaram o raciocinio
mostrando que, diante desse cenario, até 2050 um montante de aproximadamente 12 bilhdes de
toneladas de residuos serdo lancados anualmente no ambiente.

Esses residuos sélidos, por conterem subprodutos quimicos perigosos e aditivos, além
de adsorver contaminantes toxicos que compromete diretamente o ecossistema alterando a sua
funcionalidade (toxicidade, degradabilidade), podem ainda ser incorporados em diversos seres
como passaros, peixes, minhocas causando danos irreparaveis (BRADNEY et al., 2019).

Assim, Miri et al. (2022) concluiram que para amenizar os problemas advindos da ma
gestdo e descarte irregular de residuos plasticos, a melhor alternativa para driblar o uso desses
polimeros convencionais tem sido o desenvolvimento de plasticos de natureza biodegradavel
utilizando recursos naturais renovaveis.

Os termos plasticos biodegradaveis, bioplasticos, biopolimero ou plasticos de base
bioldgica, correspondem a materiais provenientes de derivados naturais e que podem ser de
diferentes fontes, tais como: polissacarideos (pectina, amido, celulose), proteinas (gelatina),
lipideos (6leos vegetais), além de alguns compostos oriundos de microalgas. Além disso, ainda
podem ser fabricados quimicamente a partir do poli(hidroxialcanoato), poli(butileno succinato)
e poli(acido latico) (KABIR et al., 2020; ZOUNGRANAN et al., 2020).

O uso de biopolimeros na industria, por exemplo, vem ganhando bastante destaque pela
sua infinita gama de aplicacbes. Esse material possui caracteristicas chamativas como a
capacidade de atuar como barreira mecéanica e térmica, ser ausente de compostos tdxicos,
manter a estabilidade fisico-quimica, bioquimica e microbioldgica do alimento, além de possuir
baixo custo e ser ndo poluente (JIANG et al., 2019; SHAHRAMPOUR et al., 2020).

Dentre os compostos utilizados para a confecc¢do dos plasticos biodegradaveis pode-se
destacar a pectina, que é um polissacarideo biocompativel, biodegradavel e ausente de toxidade.

Pode ser encontrada, por exemplo, em plantas e frutas e uma de suas mais importantes



caracteristicas € a de se flexionar, permitindo que o biofilme possua um grande coeficiente de
deformacéo, proximo ao obtido em um polimero sintético convencional (MAYHUIRE et al.,
2019; BELLO-LARA et al., 2016).

A adicdo de aditivos na estrutura polimérica durante a confeccdo dos biopolimeros é
determinante, sendo o resultado um filme ativo com capacidade de reduzir, inibir ou retardar o
crescimento microbiano. A isso, associa-se a confiabilidade no produto que comercialmente
estara embalado, além da ndo exposicao a agentes fisicos, quimicos ou bioldgicos, que podem
causar reacOes de deterioracdo (TORNUK et al., 2018).

A laranja, por sua vez, é um dos aditivos que podem ser incorporados na estrutura do
biofilme. Esse fruto citrico é fundamental na dieta humana tendo em vista a sua alta quantidade
de fitonutrientes (flavonoides, carotenoides) presentes em sua composicdo. Além disso, esse
fruto possui uma alta capacidade antioxidante, o que auxilia no combate de doencas
neurodegenerativas, diabetes tipo 2, doencas cardiovasculares e cancer (BERTRAM,;
BORTKIEWICZ, 1995; CHEW et al., 1999; ABAHUSAIN et al., 1999; MONTONEN et al.,
2005; SHAISH et al., 1995).

Dessa forma, a preocupacdao ambiental em relacdo ao grande consumo e descarte
irregular do plastico convencional foi um dos grandes motivos para a realizacdo do presente
trabalho, que busca estudar alternativas viaveis para contornar tais problemas avaliando o
potencial de matérias primas de baixo custo e facil acessibilidade, como a producéo de filmes
a base de pectina citrica adicionado de residuos (bucha e fibra) de laranja (Citrus sinensis),
investigando as suas propriedades para a obtencdo de um material ativo e com maior valor

agregado.



2 OBJETIVOS

Devido aos problemas ambientais ocasionados sobretudo pelo descarte irregular de
residuos plasticos no meio ambiente, além do ndo aproveitamento desse residuo e do grande
tempo que levam para degradar, o presente trabalho visa estudar metodologias assertivas para

transformac&o desses rejeitos em embalagens plasticas ativas.
2.1 Objetivo geral

Este trabalho tem como objetivo geral desenvolver e caracterizar filmes biopoliméricos
a base de pectina, adicionados de composto bioativo presente na laranja (Citrus sinensis), para

uso em embalagens de alimentos.
2.2 Objetivos especificos

Para o desenvolvimento do objetivo geral, sdo propostos 0s seguintes objetivos
especificos:

v Fatiar a Citrus sinensis em pequenos pedagos, promover uma secagem
efetiva, triturar e classificar o pé quanto a sua granulometria;

v Utilizar diferentes concentracGes de pectina e residuos do p6 obtido a partir
da secagem da laranja (Citrus sinensis), para avaliar a sua incorporacdo na composicdo dos
biofilmes;

v Formular diferentes biopolimeros utilizando pectina e o pé dos residuos de
laranja (Citrus sinensis) através da técnica casting, a partir de uma concentracdo de 1% de
cloreto de calcio;

v Caracterizar e avaliar os biopolimeros produzidos através das analises de
aspecto visual, umidade, solubilidade, espessura, permeabilidade ao vapor de agua (PVA) e

propriedades mecanicas.



3 REVISAO BIBLIOGRAFICA

3.1 Filmes Biodegradaveis

Zink et al. (2016) classificaram os filmes como sendo uma fina pelicula de um
biopolimero que pode ser utilizado tanto como barreira (protegendo o alimento de possiveis
contaminantes), quanto usado como revestimento de alimentos, e que sofrem um processo de
degradacéo.

Nesse processo de biodegradacdo sofrido por esse material ha a transformacdo de
compostos mais simples a partir da decomposicdo dos compostos organicos previamente
presentes em sua estrutura. Esse processo é conduzido pela presenca de enzimas e micro-
organismos que realizam a degradacdo a partir de condi¢Ges adequadas de temperatura,
oxigénio, umidade, luz e pressdo através de processos bioquimicos (AZEVEDO et al., 2017;
LANDIN et al., 2016).

Para a confec¢do de filmes biodegradaveis pode-se utilizar diversos compostos como,
por exemplo, os lipidios, as proteinas e os polissacarideos haja visto que sdo materiais altamente
biodegradaveis e amigos do meio ambiente. Logo, a producéo desse tipo de filme possui grande
potencial para a substituicdo do plastico convencional, pois apresenta boa biocompatibilidade,
biodegradabilidade e ainda ha a possibilidade de ser comestivel (MIR et al., 2018).

Bertan (2008) mencionou que a caracteristica de um filme ser considerado comestivel
depende diretamente dos componentes envolvidos em sua producdo, assim como da quantidade
de substancias. J& Rooney (2005) destacou que a funcdo desse material € garantir a qualidade
do alimente revestido, ou seja, manter as caracteristicas sensoriais como sabor e cor, e as
nutricionais, bem como garantir a seguranca alimentar promovendo ainda um aumento de vida
na prateleira.

Os lipidios utilizados durante a elaboragdo dos filmes ndo sdo muito desejaveis, tendo
em vista que formam materiais frageis, instaveis e opacos, além de colaborar com um sabor ndo
agradavel no caso de filmes comestiveis. Por outro lado, garantem uma menor penetracdo de
agua. Ja as proteinas e os polissacarideos incorporam melhores propriedades mecanicas e uma
melhor barreira a gases, respectivamente (PARREIDT; MULLER; SCHIMID, 2018).
Entretanto, Kristo, Biliaderis e Zampraka (2007) mencionaram que biofilmes provenientes de
compostos proteicos e polissacarideos possuem grande suscetibilidade a permeabilidade em
agua gracas a sua natureza hidrofilica.

A incorporacgdo dessas macromoléculas (proteinas, polissacarideos e lipidios) em uma

s0 formulacdo garantira filmes muito mais potentes, tendo em mente que essa juncdo



proporcionard uma quebra das falhas inerentes de cada macromolécula. Ou seja, esse mix
possuira o preenchimento das deficiéncias que as proteinas, os polissacarideos e os lipidios
possuem, garantindo ao filme muito mais chances de competir com o polimero convencional e
com maior valor agregado (PACHECO et al., 2019; YANG; WANG,; XIA, 2019).

Dentre as macromoléculas utilizadas como polissacarideos pode-se destacar o alginato,
a celulose, a quitosana, a pectina e o amido. Ja como proteina, comumente se utiliza a gelatina,
a zeina, o gluten, o colageno, a caseina e até mesmo a combinacdo de desses compostos. Além
desses componentes também se utiliza um agente plastificante, o qual torna a estrutura do
biofilme mais continua e coesa (LUCKACHAN; PILLAI, 2011; DONHOWE; FENNEMA,
1992; DENAVI et al., 2009)

A estrutura quimica do polimero utilizado durante a confeccdo do biofilme é terminante
guando se refere a sua forga coesiva, assim como a presenca de aditivos, a natureza do solvente,
os ligantes e as condicdes ideias do meio de producdo. A permeabilidade, a resisténcia e a
flexibilidade do filme estéo diretamente atreladas a essa forga coesiva (KESTER; FENNEMA,
1986; GONTARD; GUILBERT; CUB, 1996).

Como o pléstico convencional é bastante prestativo quanto as suas caracteristicas, 0s
biopolimeros ainda ndo conseguem substitui-lo tdo facilmente, isso por conta de suas limitac6es
em relagcdo as propriedades mecénicas, baixa estabilidade térmica, baixa barreira e alta
afinidade com o contetdo de umidade (GLICERINA et al., 2021). Dessa forma, durante o
processo de confeccdo dos filmes biopolimeros, o processo de blending (mistura de polimeros)
e a adicdo dos aditivos como os compostos fitogquimicos, que promovem uma atividade
antioxidante e antimicrobiana, tendem a estabelecer melhores condigdes de uso e de aplicagdes
desse material, assim como melhoram também as propriedades fisicas (MENAZEA et al., 2021,
MIR et al., 2018).

A fabricacgdo de filmes é comumente feita pelo método casting. A formagéo do filme se
da a partir da necessidade do polimero utilizado possuir a capacidade de formar uma estrutura
coesa e continua (MALI; GROSSMANN; YAMASHITA, 2010). Nesse metodo, a solugéo
filmogénica € espalhada sobre um substrato (comumente uma placa de Petri) e submetida ao
processo de secagem. ApoOs a secagem efetiva, o filme é formado sobre a superficie da placa
(AMBROSI et al., 2008).

Essa técnica casting é determinante quanto as propriedades fisicas dos filmes
biodegradaveis, tendo em vista que 0 manuseio incorreto do método pode comprometer
significativamente a morfologia, as propriedades de barreira, as propriedades mecanicas € a
aparéncia do filme (PEREZ-GAGO; KROCHTA, 2000).



A vantagem de se utilizar esse método é exclusivamente ao uso de um processo de
secagem sem grandes esforcos. Além de garantir uma boa homogeneidade na estrutura do filme,
0 que garante uma espessura uniforme, baixo retardo dptico, excelente transparéncia, excelente
planicidade, livre de manchas (SIEMANN, 2005). Filmes produzidos por essa técnica
apresentam maior resisténcia a tracdo e menor espessura, mas o uso de altas temperaturas
durante o processo de secagem pode causar grandes mudancas funcionais nos biofilmes, tendo
em mente que muitos componentes se degradam nessas condi¢ées (CHEN et al., 2019; SUHAG
et al., 2020).

A utilizaco de biofilmes para atuarem como embalagens plasticas vem ganhando
bastante destaque, sabendo que atuam impedindo a perda de umidade, a permeabilidade de
gases, além de prolongar a vida til do alimento e contribuir com o meio ambiente, tendo em
mente que sdo ambientalmente amigaveis (SARICOAGLU; TURHAN, 2019).

3.2 Pectina Citrica

A pectina é um polissacarideo estrutural comumente encontrada em células vegetais
superiores, as quais auxiliam na extensdo da parede celular primaria juntamente com o
crescimento das plantas. Esse polissacarideo pode ser extraido e aplicado como um biopolimero
de caracteristica anidnica e com boa solubilidade em agua. Atualmente, esse composto esta
sendo bastante aplicado no ramo de embalagens alimenticias, pois funciona como um agente
espessante e gelificante, emulsificante e texturizador, estabilizador coloidal, servindo como
cobertura de frutas e verduras (frescas e cortadas) e como agente micro e nanoencapsulante para
uso em liberacdo controlada de principios ativos com diferentes funcionalidades (MELLINAS
et al., 2020).

Pelo ponto de vista da quimica, a pectina é formanda estruturalmente por uma cadeia
linear de unidades repetidas de D-4cido galacturénico (Figura 1) atraveés de ligacOes glicosidicas
a(1-4), essa estrutura ainda apresenta um grau variavel de metilacdo dos grupos carboxilas

associados ao 4cido galacturénico (VEISI et al., 2019).



Figura 1 — Estrutura quimica da pectina.

Fonte: HOURDET; MULLER, 1991.

O grau de metoxilacdo € a quantidade, em porcentagem, dos grupos de é&cido
galacturdnico que sdo metil esterificados, e esse parametro qualifica os fins de comercializacédo
da pectina. Isto é, quando a quantificacéo for inferior a 50% de grupos carboxilicos esterificados
quer dizer que se trata de uma pectina de baixo teor de metoxilacao (BTM), ao passo que quando
for superior a 50% tem-se pectina de alto teor de metoxilacdo (ATM). O grau de metoxilacédo
estd diretamente atrelado as propriedades funcionais da pectina como, por exemplo, a
solubilidade, a temperatura e condicdes de gelificacdo (ESPITIA et al., 2014; LICODIEDOFF,
2008).

As ATM formam géis com pH na faixa de 2,5 e 3,5 e precisam da presenca de grandes
guantidades de agucares no meio (55-75%). A formacao dos géis ocorre através de ligacdes do
tipo hidrogénio juntamente com interac6es hidrofobicas que ocorrem entre os metil-ésteres. Por
outro lado, as BTM formam géis na faixa de pH de 3 e 4,5 e ndo precisam de elevadas
quantidades de agucares, entretanto a presenca de ions bivalentes é imprescindivel, como o
Ca*?, por exemplo. Para a pectina de baixo grau de metoxilagdo, a formacgdo de géis ocorre
através das ligacOes cruzadas (caixa de ovo) i6nicas com cations divalentes (Figura 2),
comumente o Ca*?2 (ESPITIA et al., 2014; MUNARIN; TANZI; PETRINI, 2012; NOREEN et
al., 2017; VERONOVSKI et al., 2014; YANG et al., 2013).



Figura 2 — Representacéo estrutural das ligagGes cruzadas.
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Fonte: DRANCA; OROIAN, 2018.

A pectina € extraida especialmente de cascas de frutas citricas como o limdo, a laranja
e bagacos de macd e disponibilizada na industria. As cascas de frutas citricas carregam uma
parcela de pectina correspondente de 20 a 30%, enquanto o bagago da magé possui um montante
de 10 a 15% (EINHORN-STOLL, 2018; NOREEN et al., 2017; ZHANG et al., 2013).

Na industria de alimentos, especialmente, a pectina vem ganhando bastante destaque, as
suas caracteristicas corroboram para tal feito. Esse polissacarideo possui alta capacidade de
conferir firmeza, reter aroma e sabor, além disso, consegue dispersar e estabilizar diversos tipos
de emuls6es. E para a formacao de gel, a pectina confere caracteristicas de pH, teor de sélidos
solGveis e grau de metoxilacdo (PAIVA; LIMA; PAIXAO, 2009).

Quando se trata de revestimento alimenticios, a pectina vem ganhando notoria
importancia gracas as suas caracteristicas de atuar como gelificante, espessante, emulsificante
e estabilizante. Além dessas vantagens ainda possui propriedades coloidais e é um grande
composto biodegradavel, ndo toxico e biocompativel (CAZON et al., 2017; VALDES et al.,
2015).

No ramo de revestimentos, 0 uso de pectina na confec¢do garantira um produto com
excelente propriedade de barreira a gases, permitindo a reducdo de reagdes oxidativas, trocas
gasosas dos alimentos, entretanto ndo apresenta boas relacbes com a permeabilidade ao vapor
de 4gua (CAZON et al., 2017; NA-FADEL et al., 2020; SUCHETA et al., 2019). Por outro
lado, a incorporacdo de aditivos pode melhorar ainda mais as caracteristicas do biomaterial

fabricado, ou seja, extratos vegetais, por exemplo, podem agregar propriedades antioxidantes e



antimicrobianas, formando um biofilme ativo (BERMUDEZ-ORIA et al., 2019; KUREK et al.,

2021; NISAR et al., 2019).
Na Tabela 1 Nastasi et al. (2022) relataram que 0 uso de extratos vegetais na fabricacéo

de filmes biopoliméricos a base de matriz de pectina foram bastante eficazes atuando no

aumento da vida util de alimentos como frutas, carnes e vegetais.

Tabela 1 — Biofilmes produzidos a partir de vegetais a base de pectina.

Matriz Extrato vegetal Efeito no alimento Referéncia
Bermudez-
Carne bovina Azeitona Reducéo da oxidacéo lipidica | Oriaetal.
(2019)
Oleo essencial | Mudanca de pH, oxidagio de .
. ] s . D Xiong et al.
Lombo suino de orégano e lipidios e proteinas. Inibicéo (2020)
resveratrol microbiana.
Reducdo de Listeria .
Presunto Carvacrol e monocytgo enes durante o Ravishankar
cinamaldeido g et al. (2012)
armazenamento.
Nimah,
Extrato de A e -
: . Melhor resisténcia fangica | Makhyarini e
Salsicha Cinnamomum . )
burmanii por 7 dias. Normalina
(2020)
Reducdo de compostos
Folhas de . ¢ . P
Pera MOrando e volateis associados ao estado | Fonseca et al.
J . | de amadurecimento durante o (2020)
bagaco de maca
armazenamento.
Controle dos danos do
endocarpo e reducao do
Abacate I._arrea crescimento Qe fungos Aguirre-Joya
tridentate (Colletotrichum et al. (2019)
gloesporioides e Alternaria
alternata).
Perda de peso reduzida,
: N N aparéncia mantida e Ochoa-Reyes
Pimentao Alcatrdo pN - y
alteragdes de cor, pH, sélidos | et al. (2013).
solUveis totais e textura.
Mistura de . - .
oo Atividade antimicrobiana
extratos citricos Ben-Fadhel
Cenoura , contra L. monocytogenes e
e quatro oOleos et al. (2020).

essenciais

Penicillium chrysogenum.

Fonte: adaptado de Nastasi et al. (2022).
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Embalagem biodegradavel a base de pectina € muito higroscopica, além disso sao
insuficientes quando o assunto é umidade, ou seja, a embalagem ndo consegue mantar as
propriedades do alimento por muito tempo em um ambiente bastante Umido apesar de ser
bastante eficaz na conservacéo de outros alimentos (NIMAH; MAKHYARINI; NORMALINA,
2020).

A pectina pode ser extraida sendo tratada com &cidos minerais (H2SO4, HCI, HNO3),
com uma variacdo de pH de 1 a 3 e com variacdo de temperatura no intervalo de 70-90°C.
Entretanto, em condicfes extremas, o uso desses acidos com elevadas temperaturas utilizadas
durante o processo de extracdo pode ocasionar a degradagdo desse polissacarideo (PANDIT,;
VIJAYANAND; KULKARNI, 2015; TABOADA et al., 2010). A literatura reporta que a
utilizacdo de acidos organicos gquelantes na extracdo da pectina em termos de rendimento e
propriedades fisico-quimicas adequadas sdo bastante eficazes, além de ndo agredir
significativamente o polissacarideo (KARBOUNE; KHODAEI, 2016). Koubala et al. (2008)
estudaram a acdo do acido oxalico com oxalato de amonio atuando na extragdo de pectina
oriunda da casca de manga. Os resultados mostraram a obtencdo de um polissacarideo com

elevada densidade e alto grau de metoxilacdo comparado com a pectina extraida a partir de HCI.

3.2.1 PROPRIEDADES DA PECTINA CITRICA
3.2.1.1 COLOIDAL

O polissacarideo pectina é capaz de formar um gel s6lido quando se trabalha com alcool
(agente desidratante). Esse gel formado € muito sensivel a qualquer tipo de desidratacdo, assim
como na presenca de qualquer coloide hidrofilico também afeta sua estrutura. A partir dessas
particularidades o gel é considerado insoliivel em compostos biocoloides. A carga negativa do
polissacarideo é decorrente do grupo carboxila livre, o qual se responsabiliza por sua
precipitacdo (VENKATANAGARAJU et al., 2019).

3.2.1.2 SOLUBILIDADE

O parametro solubilidade classifica a pectina em dois topicos: soltvel e insolivel em
agua. Dentre os fatores que podem afetar essa caracteristica pode-se destacar basicamente a
natureza e a concentracdo do soluto, a temperatura e o pH, cuja estabilidade é alcangada quando
se atinge um pH igual a 4. A solubilidade desse polissacarideo também depende da sua

composicao e origem, uma vez que o cation monovalente da pectina é solivel em agua, por
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outro lado, cétion di e trivalentes sdo insoluveis em agua (VENKATANAGARAJU et al.,
2019).

3.2.1.3 GELIFICACAO

Dentre as caracteristicas da pectina, uma das mais importante é a capacidade de formar
gel na presenca de acidos, calcio ou aglcar. Essa propriedade é a mais importante também para
0 Seu uso na industria alimenticia. As ligacGes de hidrogénio e as intera¢fes hidrofébicas entre
as cadeias poliméricas estabilizam o polimero da pectina (VENKATANAGARAJU et al.,
2019).

3.3 Laranja (Citrus sinensis)

As frutas citricas (laranja e tangerina, por exemplo) sdo comumente presentes na dieta
humana. Tais citricos sdo importantes fontes de fibras, vitaminas, ao passo que o consumo in
natura ou processada na forma de suco garante a implementacdo de compostos metabdlicos
secundarios conhecidos principalmente como antioxidantes (&cido ascorbico), flavonoides,
limonoides e compostos fendlicos na dieta equilibrada (JAYAPRAKASHA; PATIL, 2005).

O fruto da laranjeiro (Figura 3) contém em média aproximadamente 70 mg de vitamina
C, o que ultrapassa as quantidades indicadas para o consumo diario humano. Essa classe de
vitamina possui um elevado poder antioxidante que protege e auxilia as células normais a
agirem contra danos causados pelos radicais livres, reduzir o risco de surgimento de cancer,
ataques cardiacos, derrames cerebrais e outras doencas. A parte fibrosa da laranja é um grande
estimulador do funcionamento intestinal (RGNUTRI, 2015).

Figura 3 — Fruto citrico laranja

Fonte: NEVES et al. (2013).
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Segundo o IBGE, o Brasil é o maior produtor de laranja no mundo tendo tido em 2020
uma producéo de 16.707.897 milhdes de toneladas com montante atrelado de 10.729.346 mil
reais. A quantidade produzida até o terceiro trimestre do ano de 2022 vem atingindo 16.214.982
milhdes de toneladas e valor estimado de 12.534.709 mil reais destacando o estado de Sdo Paulo
como maior produtor. Na industria, o produto de maior interesse estd na producéo de sucos
compreendendo em torno de 42% do total da fruta enquanto a diferenca é representada por um
residuo agroindustrial determinado bagaco da fruta. (SOARES, 2022; IBGE, 2022)

A caracterizacdo do subproduto industrial é tida pelo bagaco, incluindo a casca,
apresentando baixo teor de proteinas, portanto, possui baixo valor biol6gico. Em contrapartida,
seu elevado valor energético é associado a secagem do bagaco para uso como carvao vegetal
tanto como alternativa na dieta alimentar de ruminantes, pois a similaridade com gréos indica
aspectos como boa digestibilidade, além de ser rico em micronutrientes que favorecem o bom
rendimento na alimentacdo de animais produtores para industria de leite e carne. Todavia, a
composi¢cdo quimica do bagaco, variedade da fruta, sua palatividade e valor nutricional
demandam cuidados e controle devido ao fato de serem fatores determinantes durante o
processo de desidratacdo. (FIORENTIN et al, 2010; SOARES, 2022; iTAVO et al, 2000)

A problematica inicial para os estudos que circundam o bagacgo de laranja advém da
deterioracdo com inclusdo durante etapas de estocagem (pré-operacdes unitarias e pos), sendo
considerado um problema ambiental de larga escala de residuos solidos frente ao grande volume
de matéria prima. Os elevados niveis de umidade e o alto teor de carboidratos fermentaveis sdo
amplificados pela atribuicdo de altas temperaturas e tempo prolongado a um devido espaco
favorecendo desenvolvimento microbiolégico em razdo da degradacdo aerdbia produzindo
toxinas, sendo assim, implica em queda de desempenho produtivo e aumento de risco sanitario.
(SOARES, 2022; FEITOSA et al, 2020, ITAVO et al, 2000)

A polpa citrica consiste no residual obtido ap6s a retirada do suco incluindo casca e
sementes enquanto seu farelo € denominado PCP ou polpa citrica peletizada. Ainda que
preserve caracteristicas como digestibilidade e tenha no valor nutricional o destaque para o alto
teor de fibras, sua matéria seca e elevada concentracdo de energia apresentam pectina e
carboidratos altamente degradaveis quando comparados com o amido. A presenca de blends de
amidos e compostos ricos em fibra possuem estudos publicados demonstrando uma melhora
quanto as propriedades mecanicas de biofilmes uma vez que a caracteristica determinante € sua
utilizacdo como material de embalagem sendo sujeitos a manuseio em distribuicdo e
comercializa¢do. No entanto, incorporar antioxidantes naturais como compostos ativos reafirma

a presenca de pectina, amido e derivados de celulose como aditivos termo-macanicos assim
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como a presenca de fibras, caracterizadas como compostos de grandes raios celulares, que
devido ao aumento na superficie de contato promovem o reforco esperado. (SOARES, 2022;
SOUZA; DRUZIAN, 2012).

3.4 Plastificantes

Plastificante € o agente responsavel pela flexibilizacdo e maleabilidade do filme
produzido, o que garante também a reducgdo da fragilidade desse material. Além disso é uma
molécula que possui baixo peso molecular, assim como baixa volatilidade. A adi¢cdo desse
agente na estrutura do biofilme proporciona uma reducéo da viscosidade de fuséo, a temperatura
de transicdo vitrea do plastico e o seu modulo elastico. Outro detalhe importante sobre os
plastificantes é a sua caracteristica de "eficiéncia", representando a quantidade necessaria desse
agente para alcancar certas propriedades. Logo, quanto maior a eficiéncia menor sera a
quantidade de plastificador necessaria (PASANTES MOYANO; ALBERCA MAXI, 2021).

Para se escolher o agente plastificante ideal deve-se levar em consideracdo a sua
biocompatibilidade com o solvente utilizado. Além disso, o plastificante deve ser miscivel para
que ndo ocorra a formacdo de mais de uma fase no processo de secagem, deve ser ndo toxico e
possuir baixa volatilidade. Essas condicdes ideais normalmente sdo satisfeitas quando o
polimero e plastificante apresentam estruturas semelhantes (GUILBERT; GONTARD;
GORRIS, 1996; SOTHORNVIT; KROCHTA, 2005).

Existem diversos tipos de agente plastificante, os mais comumente utilizados durante a
confecc¢do de biofilmes séo os polialcoois como o glicerol e o sorbitol, compostos nitrogenados
como a ureia, e acidos ndo volateis como o citrico e o tartarico (BASIAK; LENUART,;
DEBEAUFORT, 2018).

3.4.1 GLICEROL

O glicerol (C3HsO3) ( Figura 4) é uma molécula hidrofilica que se apresenta com baixo
peso molecular, além disso esse composto consegue entrar entre as cadeias poliméricas a fim
de reduzir as interacdes intermoleculares (PAVINATTO et al., 2020; WAHBA, 2020). A
propriedade de permeabilidade ao vapor de um biofilme, geralmente é bem limitada. A adicao
do agente plastificador atua melhorando essa limitagcdo agregando um maior valor ao material
(JUNIOR et al., 2011).
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Figura 4 — Representacéo estrutural do glicerol.
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Fonte: OLIVEIRA et al. (2021).

Compostos por um trialcool de trés carbonos, o glicerol é comercialmente conhecido
como glicerina e se apresenta como um liquido incolor, altamente viscoso e de sabor adocicado.
Pode ser proveniente tanto de compostos naturais quanto de origens petroquimica. Pode
apresentar um efeito totalmente contrario quando submetido a quantidades inferiores a 15 g de
glicerina por 100 g de matéria seca de polimero (RIVERA TULCAN, 2022; SHIMAZU; MALI;
GROSSMANN, 2007).

O glicerol ocorre de maneira natural tanto a partir de 6leos graxos animais como vegetais
na forma de glicerideos. Hoje em dia, esse composto é predominante proveniente de processos
de produto de biodiesel. Os seus trés grupos hidroxilas promovem como caracteristica um bom
teor de solubilidade em &gua, além de formacdo de ligacdo de hidrogénio e garantir um material
flexivel (BEATRIZ; ARAUJO; LIMA, 2011).

3.5 Reticulante

O processo de reticulacdo realiza um vinculo ligando o polimero de uma cadeia
(ramificada ou linear) a outra formando com isso ligacGes idnicas e covalentes, ou seja, um
intercruzamento das cadeias (crosslinking) formando assim uma rede tridimensional. Essas
cadeias poliméricas podem ser tanto de origem animal como de origem vegetal. A reticulagédo
incorpora uma insolubilidade em &gua no polimero, pois durante o0 processo torna a estrutura
polimérica mais rigida (CHARRO, 2015; PESSANHA; ROCHA,; DA SILVA, 2011).

Esse processo de reticulagédo ocorre envolvendo um reticulante que dispde de baixo peso
molecular e que possui um minimo de dois grupos funcionais reativos, 0s quais possibilitam a
formagéo de ponte entre as cadeias poliméricas (COSTA Jr; MANSUR, 2008).
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3.5.1 CLORETO DE CALCIO

Quando o assunto € a reticulacdo, a literatura mostra que desde 1963 Allen et al. ja
mostravam que o cloreto de calcio é bastante prestativo nesse ramo, pois a incorporacdo desse
composto na estrutura do filme possibilita a formacéo de estruturas rigidas por meio de ligacdes
ibnicas deste cation com o polimero.

Formado por cloro e célcio (Figura 5), solivel em agua e deliquescente, o cloreto de
calcio ¢, a temperatura ambiente, um sal s6lido que se comporta como um haleto iénico. Possui
uma gama de aplicagdes dentre as quais destacam-se a acdo reticulante em produtos
poliméricos. Sua origem pode ser dada a partir da pedra calcaria, assim como produto do
processo Solvay. Como se trata de um composto higroscépico o seu condicionamento ocorre

em recipientes hermeticamente fechados (JUNIOR, 2015).

Figura 5 — Esquema estrutural do CaCl..

b By

Ca*t

Fonte: N’Tsoukpoe et al. (2015)

O CaCl; dentro da engenharia possui uma infinidade de aplica¢des. Usualmente, esse
composto é utilizado para mudanga de fase de materiais, resfriamento, desumidificacdo, agente
dessecante e como agente reticulante dentro dos campos dos polimeros. Por ser de facil
obtengdo, ndo toxico e com menor taxa de corrosdo quando comparado a outros sais, sdo
caracteristicas que o0 torna bastante interessante no ponto de vista das aplicacOes
(N’TSOUKPOE et al., 2015).

3.6 Caracterizacao de Filmes

A caracterizag&o dos biofilmes é necessaria para avaliar a sua real aplicagdo na industria

alimenticia, como é o caso do presente trabalho. Aqui os biomateriais serdo caracterizados
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quanto aos aspectos sensoriais, conteudo de umidade, solubilidade em agua, propriedades de
barreira, espessura e propriedades mecéanicas.

3.6.1 CONTEUDO DE UMIDADE

Os filmes produzidos pelo método casting sdo secos e submetidos a altos teores de
umidade relativa, 0s quais ainda apresentam estruturas com maior cristalinidade e maior teor
de umidade residual, propriedades que proporcionam ao biofilme maiores chances de se
alterarem durante o processo de estocagem e recobrimento de alimentos. Outro fator importante
de destaque no que diz respeito a umidade € a concentracdo do polimero, ou seja, quanto maior
a concentracdo de amido, por exemplo, maior sera a rigidez da estrutura polimérica e menos
resistente as alteracGes de umidade esse filme serd (RINDLAV-WESTLING et al., 1998; KIM,;
POMETTO, 1994; ARVANITOYANNIS et al., 1998).

3.6.2 SOLUBILIDADE EM AGUA

A solubilidade em filmes biopoliméricos € definida como a quantidade de matéria seca
que se solubiliza em um tempo de 24 horas imerso em meio liquido. A caracterizagdo quanto
ao conteudo de umidade é de suma importancia quando se avalia a real aplicagdo do material.
No ramo das embalagens plasticas, por exemplo, quando se trata de alimentos com alto teor de
umidade € importante a utilizacdo de biofilmes mais insolUveis para 0 seu armazenamento
(ZACTITI; KIECKBUSCH, 2005). Os filmes com alto teor de solubilidade, por outro lado,
sdo bastante eficientes para o acondicionamento de alimentos desidratados, além disso, o filme
precisa ser comestivel (MONTERREY-QUINTERO, 1998).

Quando se fala em filme comestivel é importante que a insolubilidade em agua seja sua
companheira, visto que essa caracteristica garantira a boa integridade do alimento. Essa
insolubilidade tem a ver com o polimero durante a confeccdo da bioembalagem (BERTAN,
2008).

A baixa ou alta solubilidade em agua de um biopolimero dependera do alimento a ser
embalado. Embalagens insoltveis em agua acondicionam alimentos com atividade de agua alta
(> 0,70). J4 embalagens como um teor de solubilidade mais alto s&o primordiais para embalar
alimentos desidratados (SILVA; BIERHALZ; KIECKBUSCH, 2012).

3.6.3 ESPESSURA
A validagdo para fins de comparacdo dos biopolimeros como o0s polimeros
convencionais, a uniformidade e as repetidas medidas de suas propriedades funcionais sdo

diretamente interligadas com o controle de espessura do filme. Eventuais variacGes de espessura
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ao longo do desse material influenciam outras propriedades importantes como, por exemplo, as
propriedades mecénicas, permeabilidade e de conservacdo. Permeabilidade ao vapor de agua a
diversos gases diminui com o aumento da espessura. Entretanto, quando a confeccdo do
biomaterial se da pelo método casting, o controle de espessura € ainda mais dificil. A medida
final é a mais importante, pois é ela quem vai determinar o tipo de alimento a ser embalado.
Critérios como volume, peso do alimento e condi¢cBes de armazenamento sdo 0s principais
parametros a serem avaliados durante a analise de espessura do biofilme (SOBRAL, 2000).

A variacdo da espessura também vai depender do tipo de polissacarideo e de sua
concentracédo envolvida no processo de confeccdo dos filmes. Biofilmes produzidos a partir da
pectina, por exemplo, apresentam estruturas mais finas quando comparado ao uso de alginato,
pois 0 uso da pectina possibilita uma melhor compactacéo do arranjo molecular devido ao baixo
peso molecular desse polissacarideo em relacdo ao alginato (SRIAMORNSAK; KENNEDY,
2008).

3.6.4 PERMEABILIDADE AO VAPOR DE AGUA (PVA)

De acordo com o Annual Book of Standards E95-96, a taxa de permeabilidade é o
processo no qual ocorre a transmissao de vapor de agua por unidade de area atraves do filme,
cuja espessura é conhecida, e através de um gradiente de pressdo entre duas superficies, com
umidade relativa e temperatura conhecida (ASTM, 1995).

Esse processo de permeabilidade se da através de trés etapas: 1 — absor¢do do vapor na
matriz do polimero; 2 — migracéo do vapor através dos poros presentes na estrutura polimérica;
3 — dessorcdo do vapor a partir de outra superficie do filme (KESTER; FENNEMA, 1986).

Durante o processo de confeccéo do biofilme, a implementacao do agente plastificante,
como o glicerol, por exemplo, favorece o aumento do teor de permeabilidade ao vapor de agua.
A quantidade de plastificante utilizada, o ndo controle da umidade relativa e da temperatura em
que o filme se encontra pode ocasionar outros tipos de alteracdes (LUCHESE, 2018).

A perda ou ganho de umidade dos alimentos é um dos fatores principais para a
proliferacdo de microrganismos e alteracdo nos parametros sensoriais (cor, sabor, textura e
ressecamento). Logo, a bioembalagem deve fazer o papel de barreira, impedindo a passagem
de vapor garantindo assim a estabilidade do alimento (BERTUZZI; ARMANDA,
GOTTIFREDI, 2007).

Essa taxa de vapor que eventualmente passa pela embalagem é mensurada comumente
pelo método gravimétrico, o qual se baseia no aumento de peso o material higroscopico ganha.

Esse material é disposto no interior de um recipiente impermeavel e isolado do meio pelo
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material de embalagem, assim pode-se conhecer a taxa de permeabilidade (DEBEAUFORT,
QUEZADA-GALLO; VOILLEY, 1998).

Outros fatores propicios a afetarem a PVA sdo a polaridade e as interagdes das cadeias
poliméricas, o grau de reticulacdo e o agente plastificante, o0 material permeante. Por outro lado,
0 aumento da densidade e do grau de cristalinidade do material auxiliam na diminuigéo da taxa
de permeabilidade ao vapor de 4gua (KESTER; FENNEMA, 1986; GUILBERT et al., 1996).

Além disso, é importante mencionar que a estrutura molecular das matrizes dos
polimeros utilizados na confeccdo do biomaterial também influencia diretamente na
propriedade da PVA. Comumente, a utilizacdo de matrizes com cadeias lineares simples gera
filmes de baixa permeabilidade, pois formam um melhor empacotamento estrutural. A
facilidade de permeabilidade é decorrente de formacdo de cadeias laterais proveniente da
estrutura polimérica utilizada durante a confec¢do do material (McHUGH; KROCHTA, 1994).

A Tabela 2 traz informacdes sobre a permeabilidade ao vapor de dgua em polimeros

sintéticos e biodegradaveis.

Tabela 2 — Permeabilidade em biopolimeros e polimeros sintético.

Tipo de Polimero PVA 1012 (g mts?tPa?l)
Amido e acetato de celulose 147
Amido e inhame: glicerol (3:1)
) 115
Gldaten
R 69,7
Hidroxipropil celulose e
lietilenoglicol 137
olietilenoglico
-p : o _ 13,6
Metilcelulose e polietilenoglicol
- : . 0,0482
Polietileno de baixa densidade
o ) 0,0122
Polietileno de alta densidade
_ 0,000289
Folha de aluminio

Fonte: Adaptado de MALLI et al. (2010).

A partir da Tabela 2 supracitada percebe-se que a taxa de permeabilidade ao vapor de
agua em filmes biodegradaveis € bem maior que em polimeros sintéticos convencionais, o que

garante uma dificil concorréncia entre os materiais destacados.

3.6.5 PROPRIEDADES MECANICAS

De acordo com Wu et al. (2019), a analise das propriedades mecanicas de biofilmes é

uma das mais importantes, principalmente quando se visa a producdo para uso de embalagens
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plasticas, pois essa caracterizagdo possibilita 0 conhecimento das varidveis de resisténcia a
tracdo (TS), alongamento na ruptura (E%) e o mddulo de Young (Y) que corresponde ao
modulo de elasticidade do material. Essas variaveis sdo bastante presentes em embalagens
convencionais, entretanto, por outro lado, as embalagens biodegradaveis normalmente nédo
apresentam propriedades mecanicas adequadas para tal fim. A partir disso a busca por
metodologias que visam a melhoria desse material se torna cada vez mais importante.

Ma et al. (2012) destacaram que a variavel TS corresponde ao maximo de tracdo que o
filme consegue suportar, o E% significa o quanto de tensdo o biomaterial consegue resistir até
se romper e 0 Y indica quanto de rigidez ou elasticidade o biofilme possui.

Os filmes produzidos a partir de lipidios possuem baixa resisténcia mecéanica e
flexibilidade o que, a depender de sua aplicacdo, exige a incorporacdo de aditivos em sua
estrutura visando reforca-lo melhorando as suas propriedades funcionais. Por outro lado,
biomateriais oriundos de polissacaridos e hidrocoloides sdo bem mais eficientes. A garantia de
integridade do alimento esta diretamente atrelada a resisténcia a tracdo da bioembalagem, pois
essa garantira a protecdo durante o transporte e manuseio dele. Também devem possuir boa
flexibilidade para garantir que ndo ocorra danos mecanicos na embalagem a partir de eventuais
deformagdes (MALI; GROSSMANM; YAMASHITA, 2010).
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4 MATERIAL E METODOS
4.1 MATERIAL

Os materiais utilizados para a confeccdo dos biopolimeros foram a pectina citrica
(Isofar, Dindmica Quimica Contemporanea, Brasil), a laranja (Citrus sinensis) obtida em feira
local de Sédo Luis — MA, o glicerol (Isofar, Dindmica Quimica Contemporénea, Brasil),
empregando e o cloreto de célcio dihidratado (CaClz « 2H20) (Isofar, Dindmica Quimica

Contemporanea, Brasil) como agente reticulador.
4.2 LOCAL DA PESQUISA

A pesquisa foi realizada no Laboratério de Engenharia de Produtos e Processos
(LEPPBIO0) localizado na Universidade Federal do Maranhdo (UFMA), no campus do Bacanga,
na cidade de Séo Luis - MA.

4.3 INSTRUMENTOS UTILIZADOS

Para os ensaios foram utilizados os seguintes equipamentos:
» Estufa de secagem (modelo PE14, PARDALTEC, Brasil) (Figura 6).

Fonte: Autor (2022).



» Manta aquecedora acoplado com um agitador mecénico (modelo 752,
FISATOM, Brasil) (Figura 7).

Fonte: Autor (2022).

» Mesa agitadora (modelo Q250, QUIMIS, Brasil) (Figura 8).

Fonte: Autor (2022).
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» Micrémetro externo (Modelo MDC-25S, CARBOGRAFITE, Japéo)
(Figura 9).

Fonte: Autor (2022).

» Balanca semi-analitica (Modelo UA420, URANO, Brasil) (Figura 10).

Fonte: Autor (2022).
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4.4 METODOLOGIA EXPERIMENTAL
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4.4.1 ELABORACAO DOS BIOPOLIMEROS — ENSAIOS DE DEFINICAO DE

METODOLOGIA

A etapa de confeccdo dos biopolimeros se deu a partir do fluxograma a seguir (Figura

11).

Figura 11 — Fluxograma da confecgédo do biopolimero.

Pectina (de
acordo com a

1. DISSOLUCAO

metodologia)

h 4
A

400 mL de &gua destilada,
900 rpm, 30 min, 70°C

¥

Glicerol
5mL

DESLIGAR A RESISTENCIA
900 rpm, 50°C, 30 min

Pé da laranja (de
acordo com a
metodologia)

¥

Solucéao
reticulante
30 mL de CaCl,

2. RETICULACAO
900 rpm, 50°C, 30 min

3. SECAGEM
Estufa de recirculacdo de ar a
40°C, 18 h

Fonte: Autor (2022).

Os experimentos foram realizados de acordo com o Delineamento Composto Central

Rotacional (22), com pontos centrais (nivel 0) e pontos axiais (niveis + a), totalizando 11 ensaios

experimentais. Foram utilizadas como varidveis independentes: concentracdo de residuo de

laranja (g) e concentragéo de pectina (g). Como variaveis de resposta foram estudadas o teor de

umidade, solubilidade em &agua, espessura, permeabilidade ao vapor de agua, resisténcia a
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tracdo, alongamento na ruptura e Mddulo de Young, considerando, principalmente, a menor
permeabilidade ao vapor de agua e solubilidade e maiores valores de propriedades mecénicas.

A Tabela 3 apresenta os niveis utilizados no planejamento experimental.

Tabela 3 — Planejamento experimental para os biopolimeros de pectina e pé de laranja
variando os parametros de concentracdo de pectina (CP) e concentracdo de pé de laranja
(CPL).

Variaveis Independentes

Ensaios Real Codificado
CP(9) CPL (9) CP (9) CPL (9)
1 8,6 2,9 1 1
2 114 2,9 1 -1
3 8,6 17,1 -1 1
4 11,4 17,1 1 1
5 8 10 -1,41 0
6 12 10 1,41 0
7 10 0 0 1,41
8 10 20 0 141
9 10 10 0 0
10 10 10 0 0
11 10 10 0 0

Fonte: Autor (2022).

4.4.2 PROCESSO DE CONFECCAO DOS BIOPOLIMEROS

O meétodo casting, comumente utilizado, corresponde ao preparo da solucao filmogénica
adicionando-a a placas para posterior secagem. Para cada ensaio foi utilizado diferentes
concentragOes de po de laranja e de pectina, mantendo fixo as quantidades de &gua, glicerol e
CaCl (Tabela 3). O preparo da solucdo filmogénica inicialmente se deu pelo tratamento do
residuo da laranja. Esse tratamento iniciou-se pela manipulacdo da fruta e pelo seu
acondicionamento em uma bandeja para posterior secagem por 12 dias a 50°C (Figura 12). Em
seguida, foi transformada em pé utilizando um liquidificador doméstico e peneiradas em
peneiras granulométricas com 120 Mesh. Apoés esse intervalo, adicionou-se a quantidade de

pectina (de acordo com a metodologia para cada ensaio) em gramas, juntamente com 400 mL
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de agua e 5 mL de glicerol até atingir 70°C, a 900 rpm com a resisténcia ligada e esperou-se 30
minutos. Em seguida, desligou-se a resisténcia, esperou-se a temperatura atingir 50°C,
adicionou-se 0 pé da laranja (com concentracdo especificada na Tabela 3) e esperou-se mais 30
minutos. Passado o tempo, gotejou-se lentamente a solucdo de CaCl a 1% e esperou-se mais
30 min. Por fim, 50 gramas da solucgdo filmogénica foi adicionada a placas de Petri (15 cm de
didmetro) e levada para posterior secagem em estufa a 40°C por 18 horas. Apds a secagem 0

biopolimero foi removido e envolvido por papel manteiga e armazenado em um dessecador.

Figura 12 — Manipulacéo do residuo da laranja para posterior secagem.

a) Preparada para a secagem. b) Depois de seca pronta para

transformar em po.

Fonte: Autor (2022).
4.5 Caracterizacgao dos biopolimeros

Os filmes foram caracterizados quanto ao aspecto visual apresentado, contetdo de
umidade (w), solubilidade (S), permeabilidade ao vapor de agua (PVA), espessura (d) e
propriedades mecanicas.
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4.5.1 ASPECTO VISUAL E TATIL

Essa avaliacdo foi feita a partir das observagdes visuais e tateis do filme. O objetivo
dessa avaliacdo foi averiguar aspectos como uniformidade, coloracdo, presenca ou nédo de

partes quebradicas e auséncia ou ndo de particulas insoluveis.
4.5.2 CONTEUDO DE UMIDADE (o)

O contetdo de umidade dos biopolimeros em condicdes de equilibrio a 52% de UR e
25°C foi determinado através de processo gravimétrico de amostras em triplicata de cada
ensaio. As amostras dos biopolimeros foram inicialmente cortadas em formato de retangulos,
pesadas e submetidas a secagem em estufa a 105°C por 24 horas. Apos esse periodo foram
novamente pesadas e tiveram seu contetido de umidade determinado através da Equacéo 1.

m; —m

S
-t 51 1
w ~ % 100 €Y

onde:

o = fracdo de massa de umidade do biopolimero;
mi = massa total inicial da amostra em gramas;

Ms = massa seca da amostra em gramas.
4.5.3 SOLUBILIDADE EM AGUA (S)

O teor de solubilidade (S) dos biopolimeros foi determinado a partir da metodologia
de Irissin-Mangata (2001), a qual destaca que a massa média em triplicata (my) de um
biopolimero é gquantificada da seguinte maneira: imersdo em 50 mL de agua destilada sob
agitacdo constante por 24 horas numa mesa agitadora (Figura 8), seguido de secagem numa
estufa para a determinagdo da massa seca que ndo foi solubilizada (ms). O teor de material
solubilizado foi determinado como sendo fungdo da massa seca inicial, como apresentado na

Equacéo 2.

B lmu(l —w) —mg

=) 1*100 )
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4.5.4 ESPESSURA (§)

A espessura foi mensurada a partir do auxilio de um micrémetro (Figura 9). A
espessura final se deu pela média aritmética de dez medices aleatdrias sobre o biofilme para

ensaio de permeabilidade ao vapor de 4gua (PVA).
4.5.5 PERMEABILIDADE AO VAPOR DE AGUA (PVA)

A andlise de permeabilidade ao vapor de agua (PVA) foi determinada a temperatura
ambiente 25°C seguindo as normas do método E95-96 (ASTM, 1995), na qual foi utilizado uma
célula de acrilico com tampa que dispunha de uma abertura central afim de se fixar o
biopolimero. O fundo da célula foi preenchido por cloreto de calcio granulado (Isofar, Dindmica
Quimica Contemporanea, Brasil) para garantir 0% de UR. Essa célula foi depositada em outro
ambiente de acrilico hermeticamente fechado (Figura 13). Esse recipiente continha uma solucéo
saturada de NaCl (Isofar, Dindmica Quimica Contemporanea, Brasil) a fim de manter o
ambiente interno com 75% de UR, o que garantiu uma diferenca de pressao de vapor de agua,
AP,. O aumento de massa total da célula, que foi monitorada ao longo do tempo (cerca de 72
horas), corresponde a taxa de dgua que permeou pelo biopolimero (G) e que foi usado na

Equacdo (3) para calcular a PVA.

24
PVA =
v [Ae*APw*UR]*G*S ®

onde:
PVA: permeabilidade de vapor de 4gua do biopolimero [(g.mm)/(m?.dia.kPa)];

0: € a espessura do biopolimero (mm);

Ae: é a area da superficie exposta do biopolimero (m?);

AP, € a diferenca de presséo parcial através do biopolimero (kPa);

G: € o coeficiente angular da reta de ajuste aos pontos experimentais em um grafico da massa
versus tempo (g/dia);

UR: é a umidade relativa do segundo recipiente.
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Figura 13 — Aparato experimental da PVA. (a) vista de cima; (b) vista frontal.

(@) (b)

Fonte: Autor (2022).

4.5.6 PROPRIEDADES MECANICAS

A resisténcia a tracdo (RT, MPa), alongamento na ruptura (AL%) e o modulo de
elasticidade (ME, MPa) foram determinados diretamente para ambas as formulagdes em uma
maquina de ensaio universal (modelo STANDARD Biopdi, EUA) (Figura 14) em uma
temperatura de 25°C (+ 2 °C) e umidade relativa de 55% (+ 3%), conforme método padréo D-
882 da ASTM International Methods. As espessuras de um minimo de doze amostras de filme
de 10 cm x 2,5 cm foram pré-determinadas a partir da média aritmética de dez medicdes feitas
em pontos aleatérios nos filmes compostos. Um computador foi usado para registrar as curvas
de tensdo-deformacgdo e as propriedades de tracdo foram calculadas usando o software da

maquina de teste universal. Uma velocidade de 1 cm/s foi usada no teste de resisténcia a tracao.

Figura 14 — Méaquina de ensaio universal.

Fonte: Autor (2022).
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As Equacbes (4) e (5) foram utilizadas para o célculo da resisténcia a tracdo e

alongamento na ruptura, respectivamente:

Fn
RT =& 4)
Ly —
AL =122 (5)
lo

Onde: Fm (N) é a forca méaxima antes da quebra, Ao € a &rea transversal inicial do filme,

Im € 0 comprimento maximo ativo e lp € o comprimento inicial do filme.

4.5.8 ANALISE ESTATISTICA DOS DADOS

Os dados experimentais foram ajustados a uma equacéo polinomial de segunda ordem.
Anélise de variancia (ANOVA), teste de falta de ajuste (teste F), determinacgdo de coeficientes
de regressdo (R?) e geracdo de superficies de resposta foram realizadas com o software
Statistica 9.0 (Statsoft, Tulsa, EUA). Apenas variaveis com nivel de confianca acima de 95%

(p<0,05) foram consideradas significativas, utilizando a Equacéo 7.

Y = B+ B1 Xy + B2 X, + ,311X12 + ,322)(22 + B12X1X; (7)

Onde: Y ¢ a resposta (variavel dependente); o é a constante de regressdo; B1 ¢ B2 S0 0S
coeficientes de regressdo para os termos lineares; P11 e P22 S80 0s coeficientes de regressao
quadraticos; 12 € 0 coeficiente do termo de interacdo; X e Xz representa os valores codificados
das variaveis independentes (concentracdo de pectina e concentracdo de residuo de laranja,

respectivamente).

Os dados quantitativos foram expressos como valores médios + desvio padrdo. Esses
dados ainda foram avaliados pelo teste de Tukey para determinar diferencas significativas a um
nivel de probabilidade de 5% entre as médias, utilizando o0 mesmo software (Statistica 9.0).

Somente as variaveis com 95% (p<0,05) foram consideradas estatisticamente significativas.
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5 RESULTADOS E DISCUSSAO

Ap0s os 11 ensaios, 0s biopolimeros confeccionados com pectina citrica adicionados de
residuos de laranja (Citrus sinensis) foram caracterizados quanto a umidade, solubilidade,
espessura, permeabilidade ao vapor de agua e propriedades mecanicas. Os biopolimeros
também foram submetidos a avaliagbes visuais, por exemplo, quanto a homogeneidade,
continuidade, transparéncia e flexibilidade. Com os dados obtidos através dos experimentos
descritos na metodologia fez-se uso do software Statistica 9.0 (StatSoft, Inc., USA) para
obtencdo das superficies de respostas e curvas de contorno. Através de calculos por Analise de
Variancia (ANOVA), foi possivel determinar a equacdo que representa 0 modelo para cada
parametro.

Os biofilmes ideais foram aqueles que apresentaram melhores aspectos visuais, que
possuiam menores valores de contetdo de umidade, solubilidade em agua e PVA e, maiores

valores de tensdo na ruptura, elongacgéo na ruptura e Modulo de Young

5.1 ASPECTO VISUAL E TATIL

Com o Delineamento Composto Central Rotacional (DCCR), foram estabelecidos 11
ensaios dos biopolimeros que foram submetidos a uma analise subjetiva (Tabela 4). Estes foram
0s parametros iniciais para o direcionamento da selecdo das formulacGes otimizadas. A partir
da Tabela 4 pode-se destacar, quanto a continuidade, um grau excelente de avaliacdo nos
ensaios 5, 6, 7, 9, 10, 11. Nessa perspectiva, quanto a homogeneidade, qualificara-se como
excelente os ensaios 4, 5, 6, 7, 9, 10 e 11. Ja no quesito transparéncia apenas 0 ensaio 7 se
enquadrou na exceléncia, por outro lado, quanto a flexibilidade os ensaios 1, 2, 5, 7 foram
excelentes. Cabe destacar que a formulacdo de numero 7 ndo possui em sua matriz polimérica
a presenca de pectina critica e pela Tabela 4 observa-se que foi a formulacdo que mais se
enquadrou como melhor aceita na analise subjetiva, ou seja, a pectina conseguiu agregar um
melhor potencial nessa formulagéo pois, como aponta Zhang, Zhao e Shi (2016), a presenca de
pectina promove uma melhor formacdo do filme devido a sua propriedade de reticulacao.
Observa-se também que a formulacéo 3, a qual apresentou os resultados menos satisfatorio,

possui uma das maiores quantidades de residuos em po da laranja.
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Tabela 4 — Resultados da avaliagdo subjetiva para os 11 ensaios do planejamento

experimental.

Ensaios Continuidade Homogeneidade Transparéncia  Flexibilidade
1 +++ +++ +++ ++++
2 +++ ++ ++ ++++
3 + ++ + +
4 +++ ++++ ++ +
5 ++++ ++++ +++ ++++
6 ++++ ++++ ++ +++
7 ++++ ++++ ++++ ++++
8 + +++ + +
9 ++++ ++++ +++ +++

10 ++++ ++++ +++ +++
11 ++++ ++++ +++ +++

Legenda: ++++ excelente, +++ bom, ++ regular, + ruim. Fonte: Autor (2022).

A opacidade é um parametro importante para embalagens e/ou revestimentos de
alimentos, pois dependendo da aplicacdo desses materiais, 0 aspecto visual influenciara na
aceitacdo do produto pelo consumidor. Embora filmes transparentes que permitam a
visualizacdo do contetdo dentro da embalagem sejam geralmente desejados pelos
consumidores, a fim de mostrar produtos alimentares dentro da embalagem, materiais com
propriedades ativas, como barreira a luz e reducdo das reacdes de oxidacdo, tém sido mais
procurados por seus beneficios para a estabilidade dos alimentos evitando reagdes que levem a
deterioracdo deles (RODSAMRAN; SOTHORNVIT, 2019).

A partir da Figura 15 pode-se verificar as condi¢Oes visuais e tateis dos filmes
confeccionados, indicando a obtencdo de bons filmes quando se considerou os parametros
empregados na Tabela 4, entretanto o filme 3 foi o Unico que fugiu do padréo, apresentando
com uma coloragéo diferente dos demais, o que pode ser explicado pela alta concentracdo de

residuos de laranja em sua composicéo.



Figura 15: Filmes biocompdsitos obtidos do planejamento experimental.

Fonte: Autor (2022).

5.2. Conteudo de umidade e Massa solubilizavel em agua

Os resultados de contetido de umidade e solubilidade em agua dos filmes biocompdsitos

de pectina adicionado de residuos de laranja sdo apresentados na Tabela 5.

Tabela 5 - Contetido de umidade e solubilidade em &gua dos filmes biocompésitos de

pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento experimental.

Ensaios Umidade (%0)* Solubilidade (%0)*
1 31,769+1,239° 26,966+2,167°
2 28,409+1,378¢ 22,142+1,553?
3 15,750+1,248? 23,990+1,2622
4 16,475+1,249? 79,8342 465
5 26,662+0,946° 24,176+1,793%
6 21,174+0,693° 50,846+1,133¢
7 38,426+1,180" 35,969+2,802¢
8 16,221+0,681% 87,491+0,4339
9 20,361+0,879° 42,704+1,504¢
10 20,729+0,999° 42,636+1,940¢
11 20,387+1,311° 42,666+1,147¢

*Média + desvio padrdo das repeticdes. As mesmas letras na mesma coluna indicam ndo haver diferenca
significativa entre os valores das médias (p<0,05). Fonte: Autor (2022).
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De acordo com a Tabela 5, pode-se observar que o contetudo de umidade dos biofilmes
apresentou valores proximos, entretanto as formulagdes 3, 4 e 8 apresentaram valores mais
baixos. Cabe salientar que essas formulagdes foram confeccionadas com as trés maiores
quantidades de residuos de laranja, 0 que permitiu essa caracteristica. O teor de umidade meédio
encontrado foi de 23,31 ¢g/100 g de massa seca, valores que variam de 15,75% e 38,426 %,
valores proximos ao encontrado por Bierhalz, Silva e Kieckbusch (2012), que investigaram a
liberacdo de natamicina a partir de filmes de alginato e pectina (15 a 30%) e por Brasil et al.
(2022), que estudaram a acdo do pdlen de abelha Tubi (Scaptotrigona sp) em filmes
biodegradaveis de alginato, pectina e amido, obtendo umidades entre 15,11 a 27,67 % com
valor medio de 19,89 %.

Por ser um composto hidrofilico, filmes de pectina apresentam altos valores de umidade
e solubilidade em agua, ou seja, pela natureza hidrofilica possui em sua estrutura grupos
hidroxilas, os quais formam ligacGes de hidrogénio com a agua, levando a uma maior umidade
e solubilidade em meio aquoso (NISAR et al., 2018; SALAZAR et al., 2019).

A solubilidade em agua dos biopolimeros foi um parametro que apresentou picos de
variancia nos valores (sendo mais acentuada nas formulacdes 4, 6 e 8, Tabela 5), 0 que pode
ser observado na analise estatistica (Tabela 7). A solubilidade dos biopolimeros em média foi
de 43,58 % com variacdo de 22,14 a 87,49 %. Em seu estudo, Silva (2022) encontrou uma
solubilidade média igual a 40 % com valores variando de 21,07 a 96,17 %, ao estudar a
incorporacdo da Curcuma longa L. na confeccdo de filmes de alginato e mesocarpo de coco
babacu. Tais valores foram muito préximos aos encontrados neste estudo. Por outro lado, na
literatura, em estudos baseados em pectina citrica de outros autores ndo foram encontrados
valores proximos ao deste trabalho. Costa et al. (2018), na producdo de filmes de alginato
conseguiram obter valores de solubilidade variando entre 45,25 e 100 %. Por sua vez, Yang et
al. (2021) obtiveram solubilidade entre de 48,57 e 59,58 % em filmes de pectina, alginato e

xantana, adicionados de bagaco de framboesa.

A condicdo de solubilidade do biofilme é um fator de muita importancia quando se
almeja sua aplicagcdo como embalagens ou revestimentos de alimentos, uma vez que, a depender
da finalidade, exigem baixa solubilidade ou até mesmo a insolubilidade para proporcionar boas
condicBes de barreira a umidade e estabilidade do prazo de validade do alimento envolvido
(NISAR et al., 2018).

Para a analise estatistica, foram calculados os efeitos das variaveis independentes sobre

as respostas estudadas, bem como o erro, o coeficiente t de student e a significancia estatistica
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(p). Apos a eliminacdo dos fatores ndo-significativos, verificou-se a significancia da regresséo
e da falta de ajuste a um nivel de significancia de 5%, através de uma Anélise de Variancia

(ANOVA), utilizando o teste F para o planejamento experimental estudado.

Nas Tabelas 6 e 7 estdo apresentadas as estimativas dos efeitos lineares, quadréaticos e
das interacGes, para a resposta contetdo de umidade e solubilidade em agua dos filmes
biocompositos de pectina adicionado de residuos de laranja.

Tabela 6 — Efeito estimado, erro puro, coeficiente t e grau de significancia estatistica, para a
resposta conteido de umidade (%) dos filmes biocompositos de pectina adicionado de residuos

de laranja estudados no planejamento experimental.

Fatores Efeito estimado Erro padrao t (5) p — valor
Média 20,492 1,082 18,941 0,000*
Cr (L) -2,599 1,325 -1,961 0,107
Cr (Q) 2,166 1,577 1,373 0,228
Cre (L) -14,839 1,325 -11,199 0,000*

CrL (Q) 5,571 1,577 3,533 0,017*

Cr X CrL 2,043 1,874 1,090 0,325

* Significativo a p < 0,05. Fonte: Autor (2022).

Tabela 7 — Efeito estimado, erro puro, coeficiente t e grau de significancia estatistica, para a
resposta solubilidade em agua (%) dos filmes biocompositos de pectina adicionado de residuos
de laranja estudados no planejamento experimental.

Fatores Efeito estimado  Erro padrao t (5) p — valor
Média 42,669 0,020 2168,659 0,000*
Cr (L) 22,184 0,024 920,623 0,000*
Cr (Q) -10,851 0,029 -378,346 0,000*
Cre (L) 31,895 0,024 1323,598 0,000*

CrL (Q) 13,368 0,029 466,075 0,000*

Cr X CrL 30,334 0,034 890,125 0,000*

* Significativo a p < 0,05. Fonte: Autor (2022).

De acordo com as Tabelas 6 e 7, o conteido de umidade foi influenciado somente pela
concentracdo de residuo de laranja (efeito linear negativo e efeito quadratico positivo). Por
outro lado, todas as varidveis independentes influenciaram na resposta solubilidade em agua,

apresentando efeitos positivos para a concentracdo de residuo de laranja (linear e quadratico),
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concentracdo de pectina linear e interagdo Cp X CrL e, efeito negativo para concentragdo
quadratica de pectina.

Com a eliminacdo dos fatores ndo-significativos, verificou-se a significancia da
regressao e da falta de ajuste em relagao a 95% de confianga (p < 0,05), através do teste F, na
Anélise de Variancia para as respostas umidade e solubilidade em &gua, (Tabela 8 e 9).

Os coeficientes de determinacdo (R?) para os modelos ajustados para as respostas
umidade e solubilidade em agua, foram de aproximadamente 0,9662 e 0,9335, respectivamente,

indicando que os modelos explicaram 96,62% e 93,35% da variacdo dos dados observados.

Tabela 8 - ANOVA do modelo ajustado para a resposta conte(do de umidade (%) dos filmes
biocompositos de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento

experimental.

Fonte de variagdo SQ GL QM Fcalculado Frabelado
Regresséo 478,012 2 239,006
Residuos 41,861 8 5,233 45,677 4460
- Falta de ajuste 41,776 6 6,963
- Erro puro 0,084 2 0,042 165,082 19,330
Total 519,873 10 51,987 R? = 96.62%

SQ: Soma quadratica; GL: Grau de liberdade; QM: Quadrado médio. Fonte: Autor (2022).

Tabela 9 - ANOVA do modelo ajustado para a resposta solubilidade em agua (%) dos filmes
biocompositos de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento

experimental.

Fonte de variacao SQ GL QM Fcalculado Frabelado
Regressao 4529,002 5 905,800
) 14,037 5,050
Residuos 322,638 5 64,528
- Falta de ajuste 322,636 3 107,545 19.160
- Erro puro 0,002 2 0001  »26E+04 |
Total 4851,640 10 485,164 R? = 93,35%

SQ: Soma quadratica; GL: Grau de liberdade; QM: Quadrado médio. Fonte: Autor (2022).

Os modelos codificados propostos para representar a umidade e solubilidade em agua,
dentro dos limites de concentracGes de pectina e residuo de laranja para os biopolimeros
estudados no planejamento experimental - DCCR, sdo descritos pelas Equacbes 8 e 9,

respectivamente.
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Conteido de umidade(%) = 21,511 — 7,419Crv + 2,467CrL? (8)

Solubilidade em dgua (%) = 42,669 + 11,092Cp — 5,426CP2 + 15,946CrL + 6,684 CrL2
+ 15,167 Cp X CrL 9

onde: Cp e Crv representam as varidveis concentracdo de pectina e de residuo de laranja,
respectivamente.

O modelo encontrado para umidade apresentou regressao e falta de ajuste significativa
ao nivel de 95% de confianca (Fcaculado > Franelado) (Tabela 8). Portanto, o modelo ajustado para
a umidade dos filmes biocompdsitos estudados no planejamento experimental foi considerado
preditivo com falta de ajuste. Entretanto, para resposta solubilidade em agua, 0 Fcaiculado >
Ftabelado para a regressédo, apresentando-se significativo e, para falta de ajuste nédo significativa

no mesmo nivel de confianga (Fcalculado < Frabelado), indicando que o modelo foi preditivo.

As Figuras 16 e 17 mostram as superficies de respostas e as curvas de contorno geradas
através dos modelos propostos para umidade e solubilidade em agua. De acordo com a Figura
16, as menores umidades sdo obtidas nas maiores concentragdes de residuo de laranja. A

concentracédo de pectina ndo influenciou esta resposta, indicando a mesma variagcdo para todas
as concentracdes estudadas.

Analisando a Figura 17 para a solubilidade em agua, os menores valores foram obtidos

nas faixas maiores e menores de concentracao de pectina e por volta de 0 a +1 de concentracéo
de residuo de laranja.
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Figura 16: Superficies de resposta (a) e curva de contorno (b) para a umidade dos filmes
biocompdsitos de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento experimental.
Fonte: Autor (2022).
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Figura 17: Superficies de resposta (a) e curva de contorno (b) para a solubilidade em agua dos
filmes biocompdsitos de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento

experimental. Fonte: Autor (2022).
5.3 Espessura e Permeabilidade ao Vapor de Agua

A espessura e Permeabilidade ao vapor de agua filmes biocompositos de pectina

adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento experimental sdo mostrados na
Tabela 10.

Tabela 10 - Espessura e Permeabilidade ao vapor de agua dos filmes biocompositos

de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento experimental.

Permeabilidade ao Vapor de Agua

Ensaios Espessura (mm)* )
[(g.mm)/(m?.dia.kPa)]*
1 0,159+0,008" 11,089+1,972°
2 0,163+0,017° 10,882+2,307°
3 0,219+0,018¢ 11,852+1,186°
4 0,283+0,026° 12,207+1,075%°
5 0,204+0,014° 12,719+0,1222
6 0,203+0,027¢ 11,500+2,156°
7 0,129+0,0112 8,154+1,2152
8 0,290+0,018¢ 13,988+1,257¢
9 0,212+0,000¢ 12,687+0,024°¢
10 0,212+0,001¢ 12,542+0,003¢
11 0,212+0,000¢ 12,463+0,030°¢

*Média + desvio padrdo das repeticdes. As mesmas letras na mesma coluna indicam ndo haver diferenca

significativa entre os valores das médias (p<0,05). Fonte: Autor (2022).
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Os ensaios com as formulagdes experimentais de espessura forneceram um valor médio
de 0,21 mm variando de 0,129 a 0,290 mm. Gouveia et al. (2019), estudando filmes baseados
em pectina citrica, encontraram um valor médio de 0,34 mm. Sood e Saini (2022) por sua vez,
obtiveram valores de espessura bastante préximos ao deste estudo (0,13 a 0,18 mm), quando
estudaram filmes confeccionados a partir de pectina.

Os resultados apresentados na Tabela 10 mostram que os valores correspondentes a cada
ensaio se encontram proximos uns aos outros, o que é bom tendo em vista que, de acordo com
Bierhalz, Silva e Kieckbusch (2014) valores proximos de espessura sdo de suma importancia,
ao passo que também contribuem para analises e comparacgdes de filmes como, por exemplo,
em relacdo a PVA, pois estdo diretamente atrelados.

Em resposta & PVA a variacio foi de 8,154 a 13,988 (g.mm)/(m?.dia.kPa), o que
promoveu um valor médio de 11,82 (g.mm)/(m?.dia.kPa), dentro da faixa de 8,85 a 64,65
(g.mm)/(m?.dia.kPa) com uma média de 20,40 (g.mm)/(m?.dia.kPa), encontrada por Brasil et
al. (2022) na analise de filmes baseados em alginato de sodio e pectina adicionado de pélen de
abelha. Por outro lado, Melo, Aouada e Moura (2017) ao estudarem filmes de pectina
adicionado de polpa de cacau, obtiveram uma variacio de 2,47 a 2,69 (g.mm)/(m?.dia.kPa). Ja
Yang et al. (2021), usando biomaterial formulado a partir de pectina, alginato e xantana
adicionado de bagaco de framboesa obtiveram espessura entre 14,53 e 18,12
(g.mm)/(m?.dia.kPa), proximas portanto, aquelas deste trabalho.

Os alimentos, de modo geral, sdo bastante propicios a deterioracdo, principalmente
guando apresentam alto conteudo de agua. Nessa perspectiva, quando o alimento estiver
envolvido por biofilmes € de grande importancia que esses materiais apresentem baixos valores
de PVA, pois a alta umidade relativa do ambiente pode promover a proliferacdo bacteriana no
recipiente. Essa permeabilidade dos filmes é afetada pela solubilidade em &gua e difusividade
dentro dos componentes do filme (RAMBABU et al., 2019). Krochta e Mulder-Jonhston (1997)
classificaram valores de PVA entre 10-100 como pobre, de 0,10-10 como moderada e de 0,01-
0,10 ((g.mm)/(m?.dia.kPa)) como boa.

Pela pectina ser uma matriz polimérica bastante hidrofilica possuindo uma forte
dependéncia da umidade e temperatura relativa ela favorece uma maior penetracdo de 4gua no
filme. A transferéncia de vapores de agua ocorre principalmente atraves das partes hidrofilicas
da estrutura do filme e geralmente depende da razdo hidrofdébica-hidrofilica dos componentes

do filme (NISAR et al., 2018). Em alta umidade relativa, as moléculas de dgua adsorvidas
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podem causar alteracdes estruturais internas nos filmes, levando a importantes modificagdes
nas propriedades de barreira (SALAZAR et al., 2019).

Para a analise estatistica, foram calculados os efeitos das concentracdes de pectina e
residuo de laranja sobre as respostas espessura e PVA, bem como o erro, o coeficiente t de
student e a significancia estatistica (p). Apo6s a eliminacdo dos fatores nao-significativos,
verificou-se a significancia da regressdo e da falta de ajuste a um nivel de significancia de 5%,
através de uma Analise de Variancia (ANOVA), utilizando o teste F para o planejamento

experimental estudado.

Nas Tabelas 11 e 12 estdo apresentadas as estimativas dos efeitos lineares, quadraticos
e das interacdes, para a espessura e PVA dos filmes biocompésitos de pectina adicionado de

residuos de laranja estudados no planejamento experimental.

Tabela 11 - Efeito estimado, erro puro, coeficiente t e grau de significancia estatistica, para a
resposta espessura (mm) dos filmes biocompdsitos de pectina adicionado de residuos de

laranja estudados no planejamento experimental.

Fatores Efeito estimado  Erro padrao t (5) p — valor
Média 0,212 0,008 27,319 0,000*
Cr (L) 0,017 0,009 1,776 0,136
Cr (Q) -0,008 0,011 -0,733 0,496
Cre (L) 0,102 0,009 10,740 0,000*

CrL (Q) -0,003 0,011 -0,242 0,819

Cr X CrL 0,030 0,013 2,247 0,075

* Significativo a p < 0,05. Fonte: Autor (2022).

Tabela 12 - Efeito estimado, erro puro, coeficiente t e grau de significancia estatistica, para a
resposta PVA (g.mm/m2.dia.kPa) dos filmes biocompdsitos de pectina adicionado de residuos

de laranja estudados no planejamento experimental.

Fatores Efeito estimado Erro padréao t (5) p — valor
Média 12,564 0,066 191,767 0,000*
Cr (L) -0,394 0,080 -4911 0,039*
Cr (Q) -0,495 0,096 -5,188 0,035*
Cre (L) 2,584 0,080 32,209 0,001*

CrL (Q) -1,535 0,096 -16,068 0,004*

Cp X CrL 0,281 0,113 2,475 0,132

* Significativo a p < 0,05. Fonte: Autor (2022).
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Analisando os dados contidos nas Tabelas 11 e 12, a espessura dos biopolimeros foi
influenciada somente pela concentracdo linear do residuo de laranja, com efeito positivo,
indicando que quanto mais residuo € adicionado aos filmes, maiores sao as espessuras deles.
Entretanto, para a PVA, somente a interacdo das concentracfes de residuo de laranja e pectina

n&o influenciou esta resposta.

Extraindo os fatores estatisticamente ndo-significativos, verificou-se a significancia da
regressao e da falta de ajuste em relagdo a 95% de confianca (p < 0,05), através do teste F para

as respostas espessura e PVA, (Tabelas 13 e 14).

Os coeficientes de determinagdo para 0os modelos ajustados para as respostas espessura
e PVA explicaram 93,35% e 76,57%, respectivamente, da variacdo dos dados observados.

Os modelos codificados propostos para representar a espessura € PVA, dentro dos
limites de concentracfes de residuo de laranja e pectina para 0s biopolimeros estudados no

planejamento experimental, sdo descritos pelas EquacOes 10 e 11, respectivamente.

Espessura(mm) = 0,208 + 0,051CrL + 0,015CrL X Cp (10)

Permeabilidade ao Vapor de Agua [(g. mm)/(m2.dia.kPa)] = 12,564 — 0,197Cp —
0,248CP? + 1,292CrL — 0,767CRrL? (11)

onde: Cp e Crv representam as varidveis concentracdo de pectina e de residuo de laranja,
respectivamente.

O modelo obtido para espessura apresentou regressao significativa ao nivel de 95% de
confian¢a (Fcaiculado > Ftabelado) (Tabela 13). Entretanto, a falta de ajuste ao modelo foi ndo
significativa (Fcaiculado < Ftabelado), indicando que modelo foi preditivo. Para a PVA (Tabela 14),
0 modelo ajustado foi considerado preditivo com falta de ajuste, pois na regresséo o Fcaiculado TOI

maior do que Fravelado € Na falta de ajuste 0 Feaiculado fOi Maior que 0 Fiavelado.
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Tabela 13 - ANOVA do modelo ajustado para a resposta espessura (mm) dos filmes
biocompositos de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento

experimental.

Fonte de variagdo SQ GL QM Fcalculado Frabelado
Regresséo 0,022 3 0,007
Residuos 0,001 7 0,000 52,052 4,350
- Falta de ajuste 0,001 5 0,000
- Erro puro 0,000 2 0000 1929 19,300
Total 0,023 10 0,002 R? = 93.35%

SQ: Soma quadratica; GL: Grau de liberdade; QM: Quadrado médio. Fonte: Autor (2022).

Tabela 14 - ANOVA do modelo ajustado para a resposta PVA (g.mm/m?.dia.kPa) dos filmes
biocompositos de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento

experimental.

Fonte de variacao SQ GL QM Fcalculado Frabelado
Regressao 16,997 4 4,249
) 4,806 4,530
Residuos 5,305 6 0,884 ’
- Falta de ajuste 5,279 4 1,320 19250
- Erro puro 0,026 2 0,013 102,487 |
Total 22,302 10 2,230 R?=76,57%

SQ: Soma quadratica; GL: Grau de liberdade; QM: Quadrado médio. Fonte: Autor (2022).

As Figuras 18 e 19 mostram as superficies de respostas e as curvas de contorno geradas
através dos modelos propostos para espessura e PVA. As menores espessuras dos biopolimeros
foram obtidas nas menores concentracBes de residuo de laranja e em toda a faixa de
concentracdo de pectina, com maior destaque para as maiores concentraces. Para a PVA ¢é
observado que a concentragdo de pectina segue a mesma tendéncia, porém, 0 mesmo nao é

observado na concentracdo de residuos de laranja.
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Figura 18: Superficies de resposta (a) e curva de contorno (b) para a espessura dos filmes
biocompdsitos de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento experimental.
Fonte: Autor (2022).
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Figura 19: Superficies de resposta (a) e curva de contorno (b) para a PVA dos filmes
biocompdsitos de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento experimental.
Fonte: Autor (2022).

5.4 Tensdo na ruptura, Elongacao na ruptura e Modulo de Young

A tensdo na ruptura, elongacao na ruptura e Mdodulo de Young dos filmes biocompdsitos
de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento experimental sdo
mostrados na Tabela 15.

Os valores dos ensaios experimentais de Tensdo na ruptura variaram de 0,860 a 2,307
MPa, proximos as tensdes de 1,35 a 2,83 MPa obtidas por Brasil et al. (2022), que estudaram
as relagdes entre o polen e as matrizes poliméricas de pectina, alginato e amido. Por outro lado,
Lopez, Osoério e Checa (2019), investigando as propriedades mecanicas de um material de
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pectina para revestimento de fibras naturais utilizadas em aplica¢Ges agricolas), e Ngo et al.
(2020), analisando as caracteristicas e as propriedades antimicrobianas de filmes comestiveis
ativos a base de pectina e nanoquitosana, obtiveram valores de 18,09 MPa e 7,10 Mpa,

respectivamente, muito distante dos encontrados nesse trabalho.

Para a resposta Elongacao na ruptura, a variagdo foi de 2,016 a 13,666 %, com valor
meédio de 7,14 %. Este valor foi inferior ao intervalo de 13,11 a 19,02% obtido por Yang et al.
(2021) ao estudarem as propriedades de filmes de alginato de sddio, pectina e xantana

adicionados de bagaco da framboesa.

Em relacdo ao Modulo de Young obteve-se uma variacdo de 8,320 a 27,964 MPa,
inferior ao encontrado por Brasil et al. (2022), que foi de 35,05 a 137,06 MPa e por Babapour,
Jalali e Mohammadi Nafchi (2021) que foi de 61,05 a 139,11 MPa. Logo, os valores
encontrados na literatura, em estudos que utilizaram em sua maioria a mesma matriz, mostram

que os resultados obtidos nesse trabalho sdo significativamente inferiores.

Tabela 15 - Tensdo na ruptura, elongacdo na ruptura e Mddulo de Young dos filmes
biocompdsitos de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento

experimental.

Tens&o na ruptura

Elongacéo na ruptura

Mddulo de Young

Ensaios
(MPa)* (%)* (MPa)*

1 0,946+0,448° 13,666+1,080 14,445+2 250°°
2 1,477+0,609¢ 11,498+3,314¢ 13,681+0,988°
3 1,461+0,088¢ 7,347+0,662¢ 15,804+1,220°¢
4 1,133+0,099h°¢ 4,200+0,585h° 26,629+1,968¢
5 0,461+0,0372 2,016+0,5472 30,286+3,464%
6 2,307+0,376¢ 6,929+1,164¢ 30,563+0,120¢
7 0,935+0,214° 12,424+0,899¢f 8,320+1,1612

8 0,860+0,195P 3,891+0,818 26,711+3,658¢
9 1,369+0,373°¢ 5,349+1,475¢ 25,854+4,670¢
10 1,432+0,162° 5,492+0,732¢ 27,276+0,863¢
11 1,315+0,219°¢ 5,777+0,953¢ 27,964+0,5449

"Média + desvio padrdo das repeticdes. As mesmas letras na mesma coluna indicam ndo haver diferenca

significativa entre os valores das médias (p<0,05). Fonte: Autor (2022).
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Para a analise estatistica, foram calculados os efeitos das concentracdes de pectina e
residuo de laranja sobre as respostas tensdo na ruptura, elongacdo na ruptura e Mddulo de
Young, bem como o erro, o coeficiente t de student e a significancia estatistica (p). Apds a
eliminacdo dos fatores estatisticamente ndo-significativos, verificou-se a significancia da
regressdo e da falta de ajuste a um nivel de significancia de 5%, através de uma Analise de

Variancia (ANOVA), utilizando o teste F para o planejamento experimental estudado.

Nas Tabelas 16, 17 e 18 estdo apresentadas as estimativas dos efeitos lineares,
quadraticos e das interacOes, respectivamente, para a tensdo na ruptura, elongacdo na ruptura e
Modulo de Young dos filmes biocompdsitos de pectina adicionado de residuos de laranja

estudados no planejamento experimental.

Tabela 16 - Efeito estimado, erro puro, coeficiente t e grau de significancia estatistica, para a
resposta tensdo na ruptura (MPa) dos filmes biocompdsitos de pectina adicionado de residuos

de laranja estudados no planejamento experimental.

Fatores Efeito estimado Erro padréo t (5) p — valor
Média 1,372 0,034 40,582 0,001*
Cr (L) 0,703 0,041 16,988 0,003*
Cr (Q) 0,069 0,049 1,395 0,298
Cre (L) 0,016 0,041 0,392 0,733

CrL (Q) -0,418 0,049 -8,476 0,014*

Cp X CrL -0,430 0,059 -7,335 0,018*

* Significativo a p < 0,05. Fonte: Autor (2022).

Tabela 17 - Efeito estimado, erro puro, coeficiente t e grau de significancia estatistica, para a
resposta elongacgéo na ruptura (%) dos filmes biocompdsitos de pectina adicionado de

residuos de laranja estudados no planejamento experimental.

Fatores Efeito estimado Erro padréao t(5) p — valor
Média 5,539 0,126 44,033 0,001*
Ce (L) 0,408 0,154 2,650 0,118
Cr (Q) 0,365 0,183 1,988 0,185

Cre (L) -6,421 0,154 -41,676 0,001*
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CrL (Q) -4,050 0,183 22,083 0,002*
Cp X CrL -0,489 0,218 -2,247 0,154
* Significativo a p < 0,05. Fonte: Autor (2022).

Tabela 18 - Efeito estimado, erro puro, coeficiente t e grau de significancia estatistica, para a
resposta Mddulo de Young (MPa) dos filmes biocompdsitos de pectina adicionado de

residuos de laranja estudados no planejamento experimental.

Fatores Efeito estimado Erro padréo t (5) p — valor
Média 27,031 0,621 43,510 0,001*
Cr (L) 2,613 0,761 3,434 0,075
Cr (Q) 0,228 0,906 0,252 0,825
CrL (L) 10,079 0,761 13,246 0,006*

CrL (Q) -12,681 0,906 -14,002 0,005*

Cp X CrL 5,795 1,076 5,385 0,033*

* Significativo a p < 0,05. Fonte: Autor (2022).

Analisando os dados contidos nas Tabelas 16, 17 e 18, a tensdo na ruptura dos
biopolimeros foi influenciada pela concentragdo linear de pectina (efeito positivo), indicando
gue em maiores concentracdes de pectina obteve-se maiores valores de tensdo na ruptura. Além
desse efeito, a tensdo na ruptura foi influenciada também pela concentracdo de residuo de
laranja (efeito negativo quadrético) e pela interacdo das concentracBes de pectina e residuo de
laranja (efeito negativo linear).

Para a elongacdo na ruptura, Tabela 17, somente a concentracdo de residuo de laranja
teve efeito significativo (linear negativo e quadratico negativo) nesta resposta, indicando maior

elongacdo na ruptura nas menores concentracdes de residuo de laranja.

Por outro lado, para 0 Modulo de Young (Tabela 18), pode-se observar que além da
concentracdo de residuo linear e quadratico, a interacdo Cp x CrL também influenciou esta

resposta.

Extraindo os fatores ndo-significativos, verificou-se a significancia da regressao e da
falta de ajuste em relagcdo a 95% de confianca (p < 0,05), através do teste F, na Andlise de

Variancia para as respostas espessura e PVA, (Tabelas 19, 20 e 21).

Os coeficientes de determinacdo para os modelos ajustados para as respostas tensao na
ruptura, elongacdo na ruptura e Mddulo de Young explicaram 95,52%, 75,09% e 81,85%,

respectivamente, da variacdo dos dados observados.
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Os modelos codificados propostos para representar a tenséo na ruptura, elongacéo na
ruptura e Modulo de Young, dentro dos limites de concentracdes de residuo de laranja e pectina
para 0s biopolimeros estudados no planejamento experimental, sdo descritos pelas Equacgdes

12, 13 e 14, respectivamente.

Tensio na ruptura(MPa) = 1,404 + 0,352Cp — 0,219 Cr? - 0,215CRrL X Cp (12)
Elongacio na ruptura (%)= 5,711 — 3,211Cre + 1,971CRrL? (13)
Médulo de Young (MPa)= 27,139 + 5,039 CrL — 6,374CrL? + 2,897 CrL X Cp (14)

onde: Cp e Crv representam as varidveis concentracdo de pectina e de residuo de laranja,
respectivamente.

Os modelos obtidos para tensdo ruptura, elongacdo na ruptura e Mddulo de Young,
apresentaram regressdo e falta de ajuste significativa ao nivel de 95% de confianca (Fcaiculado >
Frabelado) (Tabelas 19, 20 e 21, respectivamente), indicando que modelo foi preditivo, porém

com falta de ajuste.

Tabela 19 - ANOVA do modelo ajustado para a resposta tenséo na ruptura (MPa) dos filmes
biocompositos de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento

experimental.

Fonte de variacéo SQ GL QM Fcalculado Frabelado
Regresséo 1,470 3 0,490
Residuos 0,774 7 0,111 4,433 4,350
- Falta de ajuste 0,767 5 0,153
- Erro puro 0,007 2 0,003 44,745 19,300
Total 2,244 10 0,224 R2 = 95 52%

SQ: Soma quadratica; GL: Grau de liberdade; QM: Quadrado médio. Fonte: Autor (2022).

Tabela 20 - ANOVA do modelo ajustado para a resposta elongacéo na ruptura (MPa) dos
filmes biocompasitos de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento

experimental.

Fonte de variacao SQ GL QM Fcalculado Frabelado
Regressao 106,481 2 53,240
Residuos 36,344 8 4,543 11,719 4,460
- Falta de ajuste 36,249 6 6,042
- Erro puro 0,095 2 0,047 127,253 19,330
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Total 142,825 10 14,282 R2 = 75,09%
SQ: Soma quadratica; GL: Grau de liberdade; QM: Quadrado médio. Fonte: Autor (2022).

Tabela 21 - ANOVA do modelo ajustado para a resposta Mddulo de Young (MPa) dos filmes
biocompositos de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento

experimental.

Fonte de varia(;éo SQ GL QM Fcalculado Frabelado
Regresséo 501,559 4 125,390
) 6,757 4,530
Residuos 111,337 6 18,556 ’
- Falta de ajuste 109,021 4 27,255
23,538 19,250
- Erro puro 2,316 2 1,158 '
Total 612,896 10 61,290 R%=81,85%

SQ: Soma quadratica; GL: Grau de liberdade; QM: Quadrado médio. Fonte: Autor (2022).

As Figuras 20, 21 e 22 mostram as superficies de respostas e as curvas de contorno

geradas através dos modelos propostos para tensdo na ruptura, elongacéo na ruptura e Modulo
de Young.
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Figura 20: Superficies de resposta (a) e curva de contorno (b) para a tensdo na ruptura dos
filmes biocompositos de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento

experimental. Fonte: Autor (2022).
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Figura 21: Superficies de resposta (a) e curva de contorno (b) para a elongacéo na ruptura dos
filmes biocompositos de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento
experimental. Fonte: Autor (2022).
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Figura 22: Superficies de resposta (a) e curva de contorno (b) para o Médulo de Young dos
filmes biocompésitos de pectina adicionado de residuos de laranja estudados no planejamento

experimental. Fonte: Autor (2022).

As maiores tensdes na ruptura dos biopolimeros foram obtidas nas faixas acima do
ponto central para as concentracdes de residuo de laranja e nas faixas abaixo do ponto centra
para as concentracdes de pectina (Figura 20). Para a elongacdo na ruptura, pode-se observar
que nas menores concentracfes de residuo de laranja foram obtidas as maiores elongacdes.
Entretanto, para esta resposta, a concentra¢do de pectina ndo demonstrou diferenca em toda a
faixa estudada (Figura 21). Para o Mddulo de Young (Figura 22), observa-se que 0s maiores

valores s@o obtidos nas menores concentracdes de pectina e entre -1 e +1 da concentracdo de
residuo de laranja.
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5.5 SELECAO DAS MELHORES CONDICOES OBTIDAS NO DCCR

A selecdo das melhores condigdes para os ensaios estudados no planejamento
experimental foi efetuada, de modo a obter baixos valores de contetdo de umidade, solubilidade
em agua e PVA e, altos valores de tenséo na ruptura, elongacédo na ruptura e Médulo de Young.
Assim, as formulagfes com F1 (129 de pectina + 1g de residuo de laranja), F2 (12g de pectina
+ 5¢ de residuo de laranja), F3 (129 de pectina + 13g de residuo de laranja) e F4 (12g de pectina
+ 20g de residuo de laranja) foram recomendadas como as condi¢cdes selecionadas, para 0s

biocompdsitos de pectina e residuo de laranja.
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6 CONCLUSAO

A partir dos resultados obtidos foi possivel concluir que a adi¢do de residuos de laranja
obtidos na forma de po (Citrus sinensis) é apropriada, tendo em vista que 0s biocompositos
confeccionados obtiveram um grau de coloracdo agradavel ao passo que também apresentaram
boa consisténcia, flexibilidade, transparéncia, uniformidade e continuidade. As boas qualidades
desses parametros justificam que houve uma eficiente relacdo entre os componentes do
biofilme, ou seja, aconteceu uma boa reticulacéo e boa plastificacdo e que, a partir do uso da
técnica de casting, obteve-se filmes muito bem avaliados quanto ao carater visual e tatil.
Entretanto, o ensaio de 3 foi 0 Uinico que néo se obteve os resultados plausiveis.

Através da anélise estatistica concluiu-se que a incorporacdo de residuos de laranja
influenciou no conteudo de umidade.

O conteudo de solubilidade em dgua dos biopolimeros confeccionados foi influenciado
por todas as variaveis e comprovaram a qualidade destes para a producdo de embalagens
biodegradaveis.

Pela analise estatistica dos resultados das espessuras, conclui-se que o aumento da
concentracdo de residuo de laranja tem um efeito inverso na espessura dos biomateriais. Por
outro lado, as variaveis estudadas ndo interferiram os resultados da PVA.

A concentracao de pectina atua fortemente no fator de tenséo na ruptura, o que mostra
que guanto maior a concentragdo maior sera a tensdo, assim como a quantidade de residuo e a
relacdo residuo/pectina. Conclui-se também que quanto maior a quantidade de residuo
adicionado, menor foi a elongacédo na ruptura.

As formulacdes dos filmes proporcionaram a confeccao de materiais com bom aspecto
visual e tatil, bons teores de umidade e solubilidade, assim como de espessura, entretanto
apresentaram valores baixos de PVA, resultados esperados, exce¢do as propriedades mecénicas,
das quais se esperava valores mais altos.

Por fim, 0 método estatistico utilizado possibilitou a geracdo de modelos preditivos e
eficientes para a maioria dos testes segundo os parametros utilizados, permitindo simular

resultados experimentais futuros.

6.1 SUGESTAO DE TRABALHOS FUTUROS
e Otimizar as formulacdes selecionadas;

e Analisar a Microscopia Eletronica de Varredura, EDS e Microscopia Optica;



o1

Analisar a Temperatura de Transicdo Vitrea e Calorimetria Exploratoria Diferencial
(DSC);

Verificar a composicédo através de Espectroscopia de Infravermelho com Transformada
de Fourier (FTIR) e difracdo de raios X (DRX);

Desenvolver um proto6tipo para embalagens de alimentos.
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