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SILVA, M. C. S. Biocompdsitos de Amido do Mesocarpo do Coco Babagu e Alginato:
Efeitos da Argila Vermiculita nas Propriedades Fisico-Quimicas e Mecanicas. 2024. 58 p.
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RESUMO

Biopolimeros s@o materiais naturais feitos a partir de proteinas, polissacarideos, lipidios ou seus
derivados. Eles sdo amplamente utilizados na producdo de embalagens biodegradaveis,
representando uma alternativa sustentavel, acessivel e socialmente responsavel. A incorporacao
da argila além de melhorar as propriedades mecanicas, melhora a consisténcia e traz maior
estabilidade térmica aos biocompositos produzidos, conferindo maior aplicabilidade. Dessa
forma, o presente trabalho tem como objetivo avaliar como as concentragdes de amido, alginato,
argila e plastificante impactam propriedades como umidade, solubilidade, permeabilidade ao
vapor de dgua (PVA) e propriedades mecanicas (resisténcia a tracdo, elongacdo e médulo de
Young). Os biocompdsitos foram produzidos pelo método casting, analisando 15 ensaios com
variacdo da concentragdo de amido e argila, além da variacdo na quantidade da mistura na placa,
obtendo como respostas o teor de umidade, solubilidade, permeabilidade ao vapor de agua
(PVA), propriedades mecanicas e aspectos visuais. Os filmes com a maior concentracdo de
argila apresentaram o menor contetddo de umidade variando de 20,64 a 24,61%. Por outro lado,
os valores de solubilidade dessa concentracdo foram mais altos. Essa tendéncia nédo foi
observada nas demais concentracfes. Nos ensaios apresentados notou-se que a medida de PVA
aumenta conforme aumentou-se a espessura dos filmes. Para as propriedades mecanicas, a
combinacéo de 3 g de argila destacou-se devido a sua resisténcia e flexibilidade superiores em
comparacao as demais concentragdes testadas. A resisténcia a tracdo apresentou variacdes entre
2,26 e 4,84 MPa, enquanto a elongacéo variou de 9,27 a 20,47%. Esses valores indicam uma
capacidade do material de suportar tensdes moderadas antes da ruptura, mantendo-se mais
resistente que as concentragdes de 1 g e 5 g de argila. Além disso, 0 modulo de Young, que
variou de 13,65 a 52,27 MPa, reflete um equilibrio desejavel entre rigidez e deformabilidade,
caracteristicas fundamentais para aplicacbes que exigem materiais com boa resisténcia

mecanica associada a flexibilidade.

Palavras-chave: Biopolimeros. Amido. Coco babagu. Alginato de sodio. Argila Vermiculita.
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Effects of Vermiculite Clay on Physicochemical and Mechanical Properties. 2024. 58 p.
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ABSTRACT

Biopolymers are natural materials made from proteins, polysaccharides, lipids, or their
derivatives. They are widely used in the production of biodegradable packaging, representing
a sustainable, accessible, and socially responsible alternative. The incorporation of clay, in
addition to improving mechanical properties, enhances consistency and provides greater
thermal stability to the produced biocomposites, offering broader applicability. Thus, the
present study aims to evaluate how the concentrations of starch, alginate, clay, and plasticizer
impact properties such as moisture, solubility, water vapor permeability (WVP), and
mechanical properties (tensile strength, elongation, and Young's modulus). The biocomposites
were produced using the casting method, analyzing 15 tests with variations in starch and clay
concentration, as well as the amount of mixture on the plate. The responses evaluated included
moisture content, solubility, water vapor permeability (WVP), mechanical properties, and
visual aspects. The films with the highest clay concentration showed the lowest moisture
content, ranging from 20.64% to 24.61%. On the other hand, the solubility values for this
concentration were higher, a trend not observed in the other concentrations. In the presented
tests, it was noted that the WVP measurement increased as the thickness of the films increased.
Regarding mechanical properties, the combination of 3 g of clay stood out due to its superiores
resistance and flexibility compared to the other tested concentrations. Tensile strength ranged
from 2.26 to 4.84 MPa, while elongation varied from 9.27% to 20.47%. These values indicate
the material's capacity to withstand moderate stresses before breaking, showing greater
resistance than the concentrations of 1 g and 5 g of clay. Furthermore, Young's modulus,
ranging from 13.65 to 52.27 MPa, reflects a desirable balance between stiffness and
deformability, essential characteristics for applications requiring good mechanical strength

combined with flexibility.

Keywords: Biopolymers. Starch. Babassu coconut. Sodium alginate. Vermiculite Clay.
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1 INTRODUCAO

Os plasticos fazem parte do dia a dia das pessoas, tornando-se presente em toda a
economia e em diversos setores desde embalagens a saide. Contudo, apesar dos beneficios, o
uso intenso e o descarte incorreto ao longo dos anos acarretaram diversos problemas ambientais.
Dessa forma, a fabricacdo de bioplasticos surge como uma alternativa para a producdo de
embalagens tradicionais, visto que diminui os danos ambientais. (ABANG et al., 2023).

Os biopolimeros sdo produtos orgéanicos elaborados a partir de proteinas,
polissacarideos, lipideos e/ou derivados. Sdo produzidos principalmente para fabricacdo de
embalagens biodegradaveis, representando uma alternativa sustentavel, economicamente
viavel e socialmente responsavel. Dentre 0s recursos naturais e renovaveis utilizados na
producdo de bioplasticos, 0 amido é um dos componentes mais importantes, pois além de ser
de baixo custo e amplamente disponivel, o amido € biodegradavel e contribui para a formacéo
de biofilmes inodoros, incolores, ndo toxicos e com boas propriedades termoplasticas.

Essas propriedades permitem que o amido seja amplamente utilizado na industria
alimenticia, farmacéutica, biomédica e de polimeros (BRASIL et al., 2022). A producdo de
biopolimeros utilizando como insumo orgéanico o amido do mesocarpo do coco babacu aborda
uma questdo regional e social, dado que, se encontra em grande abundancia no estado do
Maranhd&o e representa uma fonte da qual povos e comunidades retiram seu principal sustento
(BRASIL, 2022).

O extrativismo da palmeira babacu (Attalea speciosa Mart. ex Spreng.) é atividade
econdmica de grande relevancia para meios de vida de comunidades tradicionais extrativistas
em condi¢Oes de vulnerabilidade, principalmente no estado do Maranhdo, que concentra mais
de 90% do total das améndoas desta oleaginosa produzidas e comercializadas no pais (PORRO,
2021). A figura 1 apresenta os dados referentes a producdo e comercializacdo do babacu,
abrangendo tanto o coco quanto a améndoa no ano de 2017.

Figura 1 - Producéo e venda de babagu (coco e améndoa) em 2017

quantidade guantidade valorda  wvalor da RS/t RS/t
estabelecimentos  produzida vendida produgdo venda produzida  vendida
Fial Lenil ich
Babagu (coco)
Brasil 17.058 67.234 10.089 78.939 9.658 1.174 957
Maranhdo 12.125 56.857 5.357 65.685 6.842 1.155 1.277
Piaui 3.775 6.052 2319 9.852 2.240 1.628 966
Tocantins 446 1.359 273 1.429 187 1.052 685
Ceard 304 1.201 827 954 245 794 296
Pard 67 980 765 526 58 537 76
outros 341 785 548 493 86 628 157
Babagu (eméndoa)
Brasil 19.331 18.907 15.774 39.173 31.309 2.072 1.985
Maranhdo 15.491 16.937 14.799 33.156 28.713 1.957 1.940
Piaui 3.308 1.229 663 3.347 1.821 2.723 2.747
Tocantins 344 387 222 1.494 608 3.860 2.739
Ceard 37 152 60 481 22 3.164 367
Pard 22 155 20 425 101 2.742 5.050
outros 129 45 10 266 40 5.911 4.000

Fonte: PORRO (2021).
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Geralmente os biopolimeros oriundos de alginato de sodio e amido do mesocarpo do
coco babagu exibem propriedades mecénicas (tensdo de ruptura, elongacdo e médulo de Young)
e de barreiras (permeabilidade ao vapor de dgua) pouco satisfatorias, as quais necessitam ser
aperfeicoadas para que eles possam ser utilizados em diferentes aplicac6es (Lopes et al., 2021;
Raposo et al., 2021). Nesse caso, utiliza-se um agente de reforco para melhorar as propriedades
desse material, essa melhoria geralmente é alcancada pelo espaco preenchido na matriz
polimérica em comparacdo com 0s materiais convencionais. A argila vermiculita é utilizada
nesta pesquisa como material compdsito do biofilme e é produto principalmente de depositos
metamarficos no Piaui, Paraiba, Bahia e Goias. O objetivo dessa adi¢do é conferir ao material
caracteristicas de umidade, solubilidade, PVA, tensdo de ruptura, elasticidade e flexibilidade
que possibilitem sua utilizacdo nas mais variadas aplicacoes.

Deste modo, o presente estudo possui como principal objetivo avaliar como a
incorporacgdo da argila melhora as propriedades dos biocompdsitos de amido do mesocarpo do
coco babacu e alginato de sddio. De suma relevancia, este estudo possui grande potencial para
a geracdo de produtos e processos tecnolégicos inovadores, com destaque para 0
desenvolvimento de biopolimeros com boas propriedades que possam substituir as embalagens
a base de petréleo. A substituicdo dessas embalagens por bioplasticos contribui diretamente
para a reducdo do impacto ambiental, uma vez que os bioplasticos sdo biodegradaveis e de
fontes renovaveis, ao contrario das embalagens de petroleo, que levam séculos para se

decompor e estdo associadas a poluicdo de ecossistemas e emissdes de gases de efeito estufa.

02



2 OBJETIVOS

2.1 OBJETIVO GERAL

Otimizar as propriedades fisicas, quimicas e mecéanicas dos biocompositos de amido
do mesocarpo do coco babacu (AMCB) e alginato a partir da adi¢do da argila vermiculita, com
0 objetivo de melhorar o desempenho das propriedades da mistura comparadas as dos biofilmes

produzidos apenas com a matéria organica.

2.2 OBJETIVOS ESPECIFICOS

. Extrair e purificar o mesocarpo de coco babacu por meio do processo de
lavagem e filtracdo, visando a eliminagdo dos residuos organicos presentes na matéria-
prima;

. Produzir biopolimeros a partir do AMCB, alginato de sodio e argila
vermiculita;

. Identificar a concentracdo Otima desses componentes na formacdo dos
biopolimeros;

. Avaliar a influéncia da concentragédo da argila vermiculita nas propriedades
dos biopolimeros modificados comparando os resultados com trabalhos disponiveis na

literatura.
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3 REVISAO BIBLIOGRAFICA

3.1 BIOCOMPOSITOS: Definicéo e Propriedades

Biocompdsitos sdo compostos formados pela combinacéo de dois ou mais materiais,
onde pelo menos um dos constituintes é natural para fornecer estabilidade e resisténcia de
acordo com as necessidades do material. S&o formados pelo refor¢o de fibras naturais em
adesivo ou matriz. A matriz pode ser um material natural, sintético ou uma combinacao de
materiais naturais e sintéticos (SHARMA, 2021).

A modificagdo ou funcionalizacdo de fibras naturais é importante para melhorar a
ligacdo interfacial com biopolimeros e para obter com sucesso materiais compdsitos de alto
desempenho que podem competir com contrapartes de compdsitos de polimeros convencionais
a base de petroquimicos. Outra técnica de desenvolvimento de compdsitos amplamente aceita
é combinar diferentes tipos de fibras em uma Unica matriz para desenvolver compdsitos
hibridos altamente valorizados (AALIYA, SUNOOJ, LACKNER, 2021).

A autora Melo (2021) apresentou em seu trabalho a classificacdo dos polimeros
biodegradaveis segundo sua sintese, como agropolimeros (polissacarideos, proteinas) que sao
obtidos geralmente por fracionamento de biomassa a partir de agroprodutos,
polihidroxialcanoatos microbianos (PHA) sintetizado por microrganismos a partir de fontes
renovaveis, o polilactideo (PLA) sintetizado quimicamente a partir de monémeros derivados de
processos biotecnoldgicos, polimeros biodegradaveis oriundos de fontes ndo renovaveis

sintetizados por processos petroquimicos conforme ilustrado na Figura 2.

Figura 2 - Classificacdo dos polimeros biodegradaveis

Polimeros
| 1
Produtos da biomassa A partir de Apartirda A partir de podrutos
microrganismos biotecnologia petroquimicos
Polissacarideos Proteinas L. A e —

e lipideos Polihidroxialcanoatos Poliactides . Policaprolactona
i | (PHA) L_I (PCL)
b?t‘atc;., Plantas Animais o facklo s FoNteRteraida
mitho Polihidroxibutirato  latico)(PLA) (PEA)
Pectinas, . ) (PHB) . Copoliésteres
quitosanas Soja Caseina Poli(hidroxibutirato- alifaticos (PBSA)

' co-valerato)(PHBV
e gomas Gluten f= Soro " ) - Copoliésteres

Gelatina aromatico (PBAT)

Fonte: MELO (2021).



As interacGes que ocorrem entre os componentes sdo fundamentais para a formacéao
da interface que determina o bom desempenho mecanico destes materiais. A interface pode ser
descrita como o limite entre duas camadas com diferenca quimica e/ou microestrutural. Essa
interacdo pode ocorrer por meio de trés mecanismos: acoplamento mecéanico ou intertravamento
micromecanico dos dois materiais; acoplamento fisico, como van der Waals ou interacdo
eletrostatica; e ligacdo covalente (por meio de um agente de acoplamento) entre a fibra e a
matriz. Nos compaositos de matriz polimérica, as cadeias longas da matriz séo perturbadas pela
interacdo com grupos funcionais do reforco. (LOZANO, 2022).

Segundo os autores Lopes, Lazarini e Marconcini (2023) o interesse em usar fibras
naturais como materiais de refor¢co em biocompdsitos aumentou significativamente nos Gltimos

anos. A Figura 3 mostra o panorama global de crescimento do mercado de fibras naturais.

Figura 3 - Andlise de Mercado de Fibras Naturais (2023-2028)

Natural Fibers Market Size (2022-28)

USD Billion

N

2022 2023 2024 2025 2026 2027 2028 i B

Fonte: STRATVIEW RESEARCH (2023).

Embora ainda existam desafios para alcancar a compatibilidade entre fibras naturais e
matrizes poliméricas, como a baixa adesdo interfacial devido a natureza hidrofilica das fibras
em contraste com a hidrofobicidade das matrizes, avancos tém sido feitos com o uso de
tratamentos de superficie, como acetilacdo e plasma. Esses métodos visam melhorar a estrutura
e otimizar as propriedades mecanicas e térmicas dos biocompositos, tornando-os mais
eficientes.

Além disso, a possibilidade de projetar biocompdsitos para atender a diferentes
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requisitos amplia sua aplicabilidade em diversos setores. A producdo desses materiais a partir
de polimeros biodegradaveis representa uma solucdo promissora para a gestdo de residuos,
contribuindo significativamente para a sustentabilidade ambiental (LOPES, LAZARINI,
MARCONCINI, 2023).

3.2 BIOPOLIMEROS

Segundo a norma para terminologias da American Society for Testing and Materials
ASTM D-883, biopolimeros sdo definidos como polimeros produzidos por organismos vivos
ou partes isoladas desses organismos, como enzimas. Além disso, quando biodegradaveis, sao
polimeros cuja degradagdo ocorre através da a¢do de microrganismos de ocorréncia natural,
como bactérias, fungos ou algas, que transformam o material em compostos simples, como
dioxido de carbono, 4gua, metano e biomassa, dependendo das condi¢fes ambientais.

A Unido Europeia (UE) reconheceu os bioplasticos como uma alternativa promissora
aos plasticos convencionais. Entretanto, para que esses materiais sejam viaveis, € crucial que
apresentem eficiéncia econdmica, reduzida pegada ambiental e estejam alinhados aos principios
da economia circular (MOGANY, BHOLA, BUX, 2024). Dentre todas as alternativas ja
conhecidas, as que estdo atraindo mais atencao séo as que séo obtidas a partir de amido, celulose
e polissacarideos de diversas fontes biodegradaveis como, polissacarideos de fontes como
amido de milho, quitina de crustaceos e celulose de residuos agricolas que possuem baixo custo
e sdo de facil obtencdo (SCHAEFFER, 2020).

A aplicabilidade dos polimeros vai desde materiais simples até grandes componentes
para uso na medicina, aviacao, alimentacdo, cosméticos, dentre outros. O que torna relevante o
conhecimento desses materiais, para elaboracdo dos mesmos em escala maior, a partir de fontes
naturais. As plantas com base na sua composicdo quimica possuem polimeros com bastante
utilidade para os diversos ramos industriais. Muitas espécies apresentam em sua estrutura
polissacarideos capazes de formar redes poliméricas com amplas aplicagcbes no mercado
(FARIAS et al., 2016).

Por serem utilizados tanto como embalagens como componentes dos alimentos, os
filmes devem permanecer estaveis e manter suas propriedades funcionais durante o tempo de
uso desejado. Também devem cumprir alguns requisitos especificos, como boas propriedades
de barreira (permeabilidade ao vapor de agua), eficiéncia mecanica (resisténcia e flexibilidade),
propriedades Opticas e sensoriais adequadas, além de possuir baixo custo de matéria-prima e de
fabricacdo (ASEVEDO, 2018).



Para biofilmes de amido, valores tipicos encontrados de permeabilidade ao vapor de
agua sdo inferiores a 3x10° g.m?s™Pa?, especialmente quando aditivos como &lcool
polivinilico sdo incorporados. A resisténcia a tracdo pode variar amplamente, mas geralmente
excede 10 Mpa, dependendo de modificacdes no filme, como reforcos com nanoparticulas ou

outros polimeros, para atender as exigéncias de aplicacGes especificas (REJAK et al., 2014).

3.3 AMIDO DO MESOCARPO DO COCO BABACU (AMCB)

A palmeira do babagu (Attalea Speciosa Mart. ex Spreng) é uma planta de muita
frequéncia no Brasil, mais especificamente na regido conhecida como Mata dos Cocais,
principalmente no Nordeste Brasileiro. E uma palmeira cilindrica, alta, com uma coroa de
folhas, e frutos de formato elipsoide, lisos e de coloracdo marrom quando maduros,
popularmente conhecidos como coco (PAIXAO et al., 2019). Nota-se quatro partes distintas
que podem ser aproveitadas, sendo estas o epicarpo, 0 mesocarpo, o endocarpo e a améndoa,

como mostra a Figura 4.

Figura 4 - Componentes do coco babagu observados por meio de um corte transversal

Epicarpo

Endocarpo

)

[ Mesocarpo

Amendoa

Fonte: Santos et al. (2023).

O mesocarpo do babacu é geralmente transformado em farinha e tem sido utilizado na
producdo de uma farinha nutritiva, a substancia é comercializada em lojas de produtos naturais,
apresentando em sua composic¢ao mais 50% de amido. O alto teor de amido na constitui¢do do
mesocarpo viabiliza sua aplicacdo na fabricacdo de outros produtos relatados a seguir:

alimentos para humanos e animais, producdo de filmes bioativos, carvao ativado e na sintese
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de nanomaterial com atividade antimicrobiana, biopolimero modificado, entre outras aplicaces
(CRUZ, 2021).

Em trabalho anterior, Maniglia e Tapia-Blacido (2016) demonstraram que a farinha do
mesocarpo de babagu apresenta atividade antioxidante devido a presenca de compostos
fendlicos. Esses autores isolaram o amido da farinha do mesocarpo de babagu por duas
metodologias, maceracdo em A&gua e maceracdo em pH alcalino. Essas metodologias
proporcionaram ao amido composicdo quimica e funcionalidades distintas. Entretanto, o
processo de isolamento do amido ndo foi capaz de remover completamente 0s compostos
fendlicos, portanto o amido final ainda apresentava atividade antioxidante, o que o tornou um
material interessante para obtencdo de bioativos filmes. A atividade antioxidante € uma
caracteristica desejavel em materiais que sdo usados para cobrir frutas, carnes e queijos, que
por sua vez sdo sensiveis a oxidacdo (MANIGLIA et al., 2017).

O amido é um polissacarideo formado por amilose e amilopectina. A molécula da
amilose € linear e polimérica composta de unidades de glicose e a amilopectina é uma molécula
ramificada também contendo unidades de glicose com liga¢des a-(1,4) e ramifica¢des a-(1,6).
A amilopectina é extensivamente ramificada e representa 70-80% do amido. O teor de amilose
varia de 15 a 30%, dependendo da origem do amido, e é responsavel pela formacéo de hidrogéis
e filmes estaveis e resistentes A producéo de bioplastico de amido é uma alternativa, ja que sao
compostos de biopolimeros feitos de amido (polissacarideo) que podem apresentar
propriedades mecanicas semelhantes as do plastico sintético, sendo biodegradaveis (SILVA e
DIAS, 2024).

3.4 ALGINATO DE SODIO

O alginato de sodio é um biopolimero aquatico multifuncional bem explorado, extraido
de algas marrons principalmente das espécies Laminaria e Macrocystis. Devido a sua
versatilidade fisico-quimica incomparavel e biodegradabilidade eficaz, pode atuar como
emulsificante, espessante, estabilizador, formador de gel e agente encapsulante em diversas
aplicacdes cientificas. Devido & sua abundancia natural, preco mais baixo e facilidade de
extragdo, o alginato de sodio é amplamente utilizado em diversas industrias. Além disso, suas
propriedades como biocompatibilidade, ndo toxicidade, multifuncionalidade, transicdes sol/gel
e alta resisténcia mecanica ampliam ainda mais suas aplica¢Bes, incluindo alimenticia,

farmacéutica, cosmética, téxtil, biomédica, agricultura e muitas outras (KHAN e KHAN, 2023).
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O alginato de s6dio € um copolimero polianidnico, estruturalmente definido como o sal
de s6dio do acido alginico. Sua férmula quimica ¢ (CsH7NaOes),, onde "n" indica o grau de
polimerizacdo, ou seja, 0 numero de unidades monomeéricas repetidas na cadeia polimérica. O
valor de "n" pode variar conforme a fonte do material e o processo de extracdo utilizado.

O alginato pode formar, por reticulacdo idnica com cétions polivalentes, géis
tridimensionais que tém uma estrutura rigida, ordenada e forte. Estudos mostraram que a
reticulacdo que é feita entre o alginato e os cations alcalino-terrosos € de natureza eletrostatica,
e que entre o alginato e os cations de metais de transicdo, é covalente. No caso de interacdes
eletrostaticas, o material resultante tende a ser mais flexivel e reversivel, enquanto as ligacoes
covalentes conferem maior rigidez, estabilidade térmica e resisténcia mecéanica. A gelificacdo
¢ apresentada como uma rede do tipo “caixa de ovos” que ¢ formada quando os ions
Ca 2* substituem os fons Na * na estrutura do alginato, liga-se transversalmente e é antiparalela
a duas moléculas de alginato, conforme mostrado na Figura 5 (FRENT et al., 2022). Essa
estrutura cria uma matriz robusta, fundamental para aplicagcbes que demandam alta resisténcia

mecanica.

Figura 5 - Formacéo da rede tridimensional pelo alginato de sddio reticulado com ions Cax*

Fonte: Frent et al. (2022).

Entretanto, a interacdo do alginato com ions de célcio é influenciada pela temperatura,
sendo que em temperaturas mais baixas, sua capacidade de formar redes reticuladas diminui.
Uma reticulacdo mais lenta permite que os ions reticulantes, como o calcio (Ca*"), interajam de
maneira controlada com as cadeias do alginato, promovendo a formacao de redes gelatinosas

mais ordenadas. Esse processo gradual favorece a organizagdo estrutural da matriz polimérica,
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resultando em propriedades mecanicas aprimoradas, como maior rigidez, elasticidade e
resisténcia (FRENT et al., 2022).

Caracteristicas como a acdo gelificante e espessante, biodegradabilidade,
biocompatibilidade e auséncia de toxidez tornam o alginato de s6dio um material interessante
para inimeras aplicagdes. Dentre as vérias aplicacdes, os filmes de alginato tém sido estudados
com o objetivo de utiliza-los em embalagens, cobertura e protecdo de diferentes materiais,
matriz ou cobertura reticulada para sistemas de liberacdo de farmacos e no encapsulamento de
células vivas (JUNIOR, 2017).

Pesquisas mostraram que o alginato, combinado com outros polimeros como quitosana,
forma hidrogéis e esferas capazes de liberar medicamentos de forma controlada. Por exemplo,
a incorporacao de farmacos em microesferas de alginato modificadas com quitosana apresentou
liberacdo sustentada e propriedades bioadesivas melhoradas (SANTOS, 2014). Além disso,
matrizes de alginato foram usadas para encapsular células destinadas a regeneracao de tecidos.
Estudos in vivo indicaram que esses sistemas podem simultaneamente regenerar cartilagem e
0sso subcondral, destacando-se pelo suporte a proliferacdo celular e ativacdo de vias biologicas
importantes (POLETI, 2019).

3.5 PLASTIFICANTE

Como os filmes confeccionados exclusivamente por amido sdo pouco flexiveis e
quebradicos, sendo inadequados aos processamentos convencionais para a producdo de
embalagens, a introducdo de aditivos as matrizes poliméricas € necessaria. A adicao de aditivos,
como plastificantes, é essencial para reduzir a rigidez dos filmes, proporcionando maior
flexibilidade e melhorando suas propriedades mecanicas (MARTINEZ, 2020).

Os plastificantes reduzem as intera¢fes entre as moléculas adjuntas, aumentando assim
a flexibilidade do filme (SIQUEIRA, PAETZOLD, FARINA, 2021). Além de atuarem no
aumento da flexibilidade, os plastificantes também tém a funcédo de reduzir a dureza, rigidez e
temperatura de transi¢do vitrea, aumentar a tenacidade e o alongamento na ruptura. Sdo
encontrados normalmente na forma liquida, sendo pouco volateis e constituidos por moléculas
pequenas (SCHAEFFER, 2020). Para a aplicacdo de um plastificante é de extrema importancia
que haja compatibilidade adequada com o polimero utilizado, como no caso de amido e
proteinas, onde a escolha do plastificante correto é crucial para garantir a interacdo eficiente
entre as moléculas, promovendo as propriedades desejadas no material final (SIQUEIRA,
PAETZOLD, FARINA, 2021).
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3.5.1 Glicerol

Vaérios tipos de materiais plastificantes podem ser adicionados aos filmes, como os
oligossacarideos (glicose, sacarose), lipidios (acidos graxos saturados, monoglicerideos e
surfactantes) e os polidis (glicerol, sorbitol, eritritol). Dentre estes agentes plastificantes, 0s
polidis sdo os mais utilizados para filmes de polissacarideos (MARTINEZ, 2020).

O glicerol (1,2,3 propanotriol ou glicerina) € um composto organico com funcgéo alcool,
composto por trés grupos hidroxila (-OH), o que o classifica como um poliol. Pode ser
encontrado em azeites e 6leos de coco, dendé, soja, algodao e oliva, ou mesmo em animais, na
combinacdo de glicerina com &cido graxo. Além disso, pode ser obtido de diferentes fontes,
sendo importante distinguir entre o glicerol derivado de fontes naturais, como 6leos vegetais, e
aquele obtido como subproduto de processos industriais, como a producdo de biodiesel. No
caso do biodiesel, o glicerol é gerado em grande escala durante a transesterificacdo dos
triglicerideos presentes nos 6leos e gorduras, resultando em um subproduto bruto que requer
purificacdo para diversas aplicacGes industriais. Trata-se de um polialcool e sua férmula
estrutural é apresentada na Figura 6 (EMBRAPA, 2021).

Figura 6 — Estrutura do glicerol, destacando suas trés hidroxilas responsaveis pela propriedade
plastificante

LY
m Carbono
&' B Oxigénio

O Hidrogénio

Fonte: Embrapa (2021).

O glicerol vem sendo amplamente utilizado no processo de producdo de biofilmes e
considerado uma matéria-prima renovavel que, por ser um plastificante, ao ser introduzido em
filmes biodegradaveis promove alteragdes significativas de suas propriedades e, assim, garante

uma ampla faixa de aplicagdo (MACHADO, 2021). Seu alto efeito plastificante é atribuido a
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facilidade que o glicerol tem de se inserir e posicionar-se na rede proteica tridimensional,
interagindo com grupos funcionais atraves de ligagdes de hidrogénio. Esse efeito se aplica tanto
a biopolimeros baseados em proteinas quanto a polissacarideos. Essa caracteristica aumenta a
hidrofilicidade e permeabilidade ao vapor de agua dos filmes plastificados, pois ao se inserir na
matriz polimérica, o glicerol reduz as interacGes entre as cadeias do polimero, criando um
ambiente mais acessivel para a difusdo de agua (LEITE, SILVA, JUNIOR, 2020). Sem a acéo
deste plastificante, o filme tem uma estrutura rigida e quebradica, o que torna inviavel a sua
producdo (MACHADO, 2021).

3.5.2 Sorbitol

De acordo com Ramos (2014), o sorbitol (D-glucitol, D-sorbitol, D-glicose) é um poliol
(4lcool de aglcar) descoberto pela primeira vez em 1872 em bagas de sorveira-brava. E
produzido pela hidrogenacdo da glicose, onde o grupo aldeido é convertido em um grupo
hidroxila (alcool) via aldose redutase. O sorbitol ocorre naturalmente em uma ampla gama de
plantas, incluindo frutas, vegetais e algas. Sua estrutura molecular é composta de 6 &tomos de

carbono e 6 grupos alcodlicos conforme ilustra a Figura 7.

Figura 7 — Estrutura molecular do Sorbitol

0 0

Fonte: PubChem (2024).

Plastificantes como o sorbitol, que apresentam alto ponto de ebulicéo e solubilidade em
agua, tém se mostrado adequados para a mistura com polimeros solveis em agua. Por outro
lado, mesmo com propriedades mecanicas adequadas, sistemas como alginato de sodio e
sorbitol, em fungéo da sua natureza hidrofilica, exibem baixa resisténcia a agua, limitando em

muitos casos sua aplicabilidade. Como alternativa, filmes preparados a partir de polissacarideos

12



tém sido submetidos a processos de reticulacao visando diminuir a solubilidade em agua (LIMA
et al., 2007).

Os autores Rocha et al. (2011), demonstraram em seu trabalho que filmes plastificados
com sorbitol apresentaram maior diferenca de cor, opacidade e espessura, quando comparados
com filmes elaborados com glicerol. Contudo, filmes elaborados com glicerol apresentaram
maior solubilidade, limitando o uso do mesmo em alimentos com elevado contetido de &gua. O
sorbitol possui seis grupos hidroxilas, 0 que faz com que este tenha maior capacidade de
interacdo com as moléculas de amido que o glicerol, sendo considerado menos hidrofilico que
o glicerol (FRIEDRICH, 2017).

3.6 ARGILA VERMICULITA

A argila é um material natural, terroso, de granulacéo fina, que geralmente adquire
certa plasticidade quando umedecido com &gua. Quimicamente, argilas sdo compostas por
silicatos hidratados, frequentemente associados a outros elementos como aluminio, ferro,
magnésio e, em menor grau, potassio, sodio ou calcio. Via de regra, o termo argila refere-se as
particulas do solo que possuem didmetro inferior a 2 um e que podem conter diferentes tipos
de minerais como silicatos lamelares de magnésio e de aluminio, quartzo, carbonatos, 6xidos
metalicos e até mesmo matéria organica. Constituidas por particulas cristalinas extremamente
pequenas de um numero restrito de minerais conhecidos como argilominerais, podendo ser
compostas por um Unico tipo ou uma mistura deles (BARBOSA, 2017).

A argila vermiculita é amplamente distribuida em solos e rochas, podendo ser
encontrada em &reas tropicais, incluindo areas de baixo e alto indice de chuvas. O Brasil tem
trés polos distintos de mineracdo de vermiculita: em Goids, na Paraiba e na Bahia. As aplicacdes
atuais da vermiculita sdo, majoritariamente, na construcdo civil, como isolante acustico e
material retardante de chamas, e na agricultura, como veiculo para fertilizantes (TEODORO,
2018).

Segundo Diniz (2020) a vermiculita caracteriza também grupo de minerais micaceos
que sdo comercializados, formado por dezenove tipos de silicatos hidratados de magnésio e
aluminio, com ferro e outros elementos. O que faz a vermiculita ter valor no mercado € sua
camada de moléculas de adgua que fica entre as camadas de aluminio e silicio na estrutura do
mineral, sua expressiva expansao ocorre devido a perda de agua interlamelar quando submetida
ao calor, o que confere caracteristicas como alta porosidade, leveza e inércia quimica em muitas

aplicacdes.
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Figura 8 - Estrutura cristalina da vermiculita, destacando as camadas interlamelares contendo

moléculas de &gua

Fonte: Brito et al. (2013).

Devido as suas caracteristicas peculiares, a argila vermiculita apresenta caracteristicas
fisico-quimicas especiais, que determinam suas propriedades superficiais e as interacdes com
substancias organicas. Desta forma este argilomineral se apresenta como um 6timo precursor
na formacdo de novos materiais hibridos atraves de reac6es na superficie externa e no espago
interlamelar (BARBOSA, 2017).

3.7 RETICULANTE

O processo de reticulacdo pode ser realizado por meio de reagdes entre biopolimeros e
cations bi e trivalentes. Esta etapa tem por objetivo promover alteracfes na estrutura do
biopolimero, influenciando propriedades como solubilidade, permeabilidade e resisténcia
mecanica (MOREIRA et al., 2020).

A reticulacdo polimérica é um processo que ocorre quando cadeias poliméricas lineares
ou ramificadas sd@o interligadas por pontes de ligagdes, formando uma rede polimérica
tridimensional, processo também conhecido como crosslinking (formacdo de ligacOes
cruzadas). O crosslinking pode ser induzido através de diferentes métodos, como glica¢do néo
enzimética, irradiacdo utilizando luz ultravioleta com ou sem a associagdo de
fotossensibilizantes e por reacdes de aldeido. Os aldeidos, como glutaraldeido e formaldeido,
sdo usados em crosslinking devido a sua alta reatividade, formando ligacfes covalentes que

criam redes poliméricas estdveis com melhores propriedades mecanicas. J& 0s
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fotossensibilizantes, como riboflavina e azul de metileno, absorvem luz UV e transferem
energia para moléculas, gerando espécies reativas que induzem o processo (DINIZ et al., 2019).

O processo de reticulacao € influenciado tanto pelas propriedades fisico-quimicas dos
polimeros, como estrutura e funcionalidade, quanto pelas condic¢Ges reacionais, incluindo
temperatura, pH e duracdo do processo. Além disso, fatores como a concentracdo e o tipo de
agente reticulante utilizado desempenham um papel crucial na eficiéncia e nas caracteristicas
finais da reticulacdo. Com a elevacdo do grau de reticulacéo, reduz-se a porosidade do material
obtido, a permeabilidade a agua e a difusdo de possiveis substancias retidas nas redes
poliméricas formadas. Em polissacarideos, a introducdo de varios graus de reticulacdo dentro
das moléculas pode gerar longos agregados moleculares com alta viscosidade ou produtos
insolGveis, com diferentes caracteristicas de inchamento (ABRAHAO, 2017).

Segundo Ginani et al. (1999), a utilizacdo de sistemas gelificados como veiculadores de
principios ativos em produtos alimenticios, farmacéuticos e cosméticos requer o conhecimento
prévio da compatibilidade do substrato a ser incorporado com a estrutura polimérica, assim
como o seu efeito na transicdo sol-gel e no comportamento estrutural do gel quando submetido

a condicdes especificas.

3.7.1 Cloreto de célcio

Segundo Garrett (2002), o célcio é um dos elementos mais comuns encontrados na
natureza. Embora o calcio seja um elemento abundante na natureza, o cloreto de calcio ocorre
de forma menos comum em estado solido, sendo mais frequentemente encontrado em
salmouras. O Unico mineral de cloreto de calcio encontrado em grandes quantidades é o sal
duplo taquiidrita (CaCl > -2MgCl > -12H > O). Salmouras de cloreto de célcio sdo
frequentemente encontradas em Varios tipos de subterraneos e em um tipo de formacdes
submarinas.

O alginato de sodio possui alta capacidade de formar hidrogéis estaveis quando ocorre
sua interacdo com céations divalentes, como o Ca?*. A medida que os ions de célcio de sua
reticulacdo s&o substituidos por outros ions presentes no corpo. Esse processo esté relacionado
a biodegradacdo controlada e biocompatibilidade, caracteristicas desejadas em aplicacOes
biomedicas. A formacdo da rede tridimensional ocorre com a entrada dos ions nas cavidades
eletronegativas do alginato, formando intera¢fes ibnicas com os anios carboxilato e com o0s

grupos hidroxila. Tal reticulagdo confere ao alginato alta resisténcia, formando ligacGes
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cruzadas eletrostaticas reversiveis e fortes, conhecidas como estrutura caixa de ovo (DIAS,
2020).

O cloreto de calcio (CaCly) tem muitas aplicagdes comuns como em salmoura para
maquinas de refrigeracdo, controle de po, gelo nas estradas, em queijo, cimento e como agente
reticulante em produtos poliméricos (LIMA, 2019). E o agente mais frequentemente utilizado
na formacdo dos hidrogéis de alginato, contudo a velocidade de gelificagéo é rapida e o processo
pouco controlado, devido a alta solubilidade em solucdes aquosas. Para superar essa limitacao,
diferentes abordagens tém sido exploradas. Uma estratégia eficiente € o uso de agentes de
liberagdo lenta, como o gluconato de célcio, que libera ions Ca?* de forma gradual. Isso permite

uma gelificagcdo mais uniforme e controlada (DIAS, 2020).

3.8 CARACTERIZACAO DOS FILMES

Os biofilmes apresentam caracteristicas que indicam a qualidade de sua producéo.
Resultado das interacdes entre os produtos utilizados em sua formulacdo, do processo de

dispersdo e condicBes de secagem as quais foram submetidos.

3.8.1 Contelido de Umidade

A umidade em biofilmes é definida como o teor de &gua presente no material,
geralmente expressa como uma porcentagem. Ela pode ser medida de varias formas, sendo a
umidade relativa e a umidade absoluta as mais comuns. A umidade em biofilmes é definida
como o teor de &gua presente no material, geralmente expressa como uma porcentagem (CASA
FLOR, 2024).

Rindlav-Westling (1998) observou que filmes secos expostos a niveis elevados de
umidade relativa tendem a apresentar maior grau de cristalinidade, o que afeta sua estrutura e
propriedades mecanicas, além de um maior teor de umidade residual. Essas caracteristicas
tornam os filmes mais vulneraveis a mudancas durante 0 armazenamento e uso. Segundo 0S
autores Kim e Pometto (1994); Arvanitoyannis et al. (1998), filmes com maior teor de amido

sdo mais rigidos e apresentam menor resisténcia a variagdes de umidade.
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3.8.2 Solubilidade

O INBRAEP (2022) definiu a solubilidade como uma caracteristica fisica das
substancias, referindo-se a sua capacidade de se dissolver ou dissolver outras substancias
liquidas. Para isso é necessario o soluto, material que vai ser dissolvido, e o solvente, liquido
que ira dissolver.

Define-se solubilidade em agua de biofilmes, medida pela quantidade de massa seca
que se dissolve apds imersao por 24 horas. A avaliacdo dessa propriedade é essencial para se
definir o campo de aplicacdo do filme. Esta propriedade é de grande importancia para filmes
biodegradaveis, uma vez que a grande maioria dos filmes elaborados a partir de carboidratos e
proteinas possui grande afinidade com a 4gua (JUNIOR, 2017).

A solubilidade de filmes pode ser diminuida com a incorporacdo de componentes
hidrofébicos, como lipidios e ceras, mas essa modificacdo pode provocar efeitos adverso nas
propriedades Opticas e mecéanicas dos mesmos. Outra alternativa é o processo de reticulagdo
gue impede a separacdo das cadeias e sua passagem para solucdo. Aumentando-se a densidade
de reticulacdo, a capacidade de absorcédo de liquido de baixo peso molecular diminui, podendo
ser inexistente quando os segmentos que formam o reticulo forem muito pequenos, ou seja,
quando as cadeias possuirem um melhor empacotamento (LIMA, 2019).

A solubilidade em &gua determina a aplicacdo do biofilme. Por exemplo, para
biofilmes utilizados como embalagem de produtos alimenticios, no caso de produtos que séo
destinados ao preparo com cozimento, a total solubilizacdo do filme pode ser benéfica. Ja se o
alimento for liquido ou aquoso, os filmes biodegradaveis que possuem alta solubilidade ndo sdo
indicados (SCHAEFFER, 2020).

3.8.3 Permeabilidade ao vapor de dgua

Segundo a ASTM E96-95, permeabilidade € a taxa de transmiss@o de vapor de agua
por unidade de area através do filme, de espessura conhecida, induzida por um gradiente de
pressdo entre duas superficies especificas, de umidade relativa e temperatura especificada.

A transmissdo de gases e vapores de agua através dos filmes é feita por difusdo, um
processo que pode ser influenciado pela estrutura dos canais porosos e pela mobilidade das
moléculas no material. Diversos fatores afetam a permeabilidade do filme, como tamanho,
formato e arranjo molecular das cadeias. Quanto maiores as moléculas (ou seja, maior o peso

molecular médio) e maior a simetria molecular, menor sera a permeabilidade, pois a difuséo
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das moléculas se torna mais dificil. Maiores ramificagdes ou maior distanciamento das cadeias
poliméricas causam o aumento da permeabilidade (BARROS, 2022).

Segundo Brandelero, Grossmann e Yamashita (2013) o aumento da permeabilidade ao
vapor de dgua (PVA) e da absor¢do de agua € um dos principais fatores que podem contribuir
para a degradacdo de embalagens de filmes de amido, bem como do alimento embalado. A
adicdo de substancias hidrofobicas pode formar regides com menor polaridade dentro da matriz
do filme, criando uma barreira que reduz a absorcdo de agua e, assim, melhora a resisténcia ao
vapor de agua em filmes de amido. Estas sustancias podem originar regides na matriz do filme
com menor polaridade que o amido, exercendo efeito de barreira através da reducdo da dgua
adsorvida na superficie do filme. A eficiéncia da substancia hidrofébica como barreira ao vapor
de agua pode estar relacionada com a razdo entre as por¢oes hidrofilicas e hidrofobicas do filme
e com as caracteristicas da substancia adicionada como polaridade, presenca de insaturacfes ou

ramificacoes.

3.8.4 Espessura

Pode-se definir a espessura como a distancia perpendicular entre duas superficies de um
material. A definicdo da espessura de filmes poliméricos é um parametro inicial importante a
ser verificado, pois pode estar relacionado a resisténcia mecanica e as propriedades de barreira
aos gases e ao vapor d’agua (NICHEL, 2020). Conhecendo-se a espessura, € possivel obter
informacBes sobre a resisténcia mecéanica e as propriedades de barreira a gases e ao vapor
d’agua do material, bem como fazer estimativas sobre a vida Util dos alimentos acondicionados
nestes materiais (SILVA, LAPA e SALES, 2019).

O controle da espessura dos filmes é importante, repetitividade, das medidas de suas
propriedades funcionais e validade das comparacgdes entre as propriedades dos filmes. A nédo

uniformidade pode causar tanto problemas mecanicos quanto de conservagéo (LIMA, 2019).

3.8.5 Propriedades mecanicas

Um filme com propriedades de barreira adequadas pode ser ineficiente se as
propriedades mecénicas ndo permitem a manutencéo da integridade do filme durante o processo
de manipulagdo, empacotamento e transporte. As principais propriedades mecanicas dos filmes
sd0 a resisténcia a tracdo, que expressa a tensdao maxima desenvolvida pelo filme durante um

teste de tracdo, a elongacgéo, que € a capacidade do filme em esticar (ELIZONDO, 2007) e o

18



maddulo de Young, que é definido como a razéo entre a tenséo aplicada e a elongagéo resultante
(HESSEL et al., 2016). A resisténcia a tracdo e a elongagdo sdo determinantes cruciais para a
durabilidade do filme, especialmente quando submetido a condicGes de estiramento e
manipulacdo durante o processo de empacotamento e transporte.

Segundo Vaz (2012) as propriedades mecéanicas dos filmes poliméricos sdo diretamente
afetadas pela natureza do material filmogénico como extensdo da cadeia polimérica, geometria,
distribuicdo de massa molar e natureza e posi¢éo dos grupos laterais bem como, pela coeséo da
matriz polimérica, a qual depende da distribuicdo, da concentracao e da forca das ligacGes inter
e intramoleculares na estrutura filmogénica. As condi¢des de formagdo, o0 processo de
elaboracdo e os aditivos utilizados como plastificantes e agentes reticulantes também influem
no comportamento mecanico dos filmes.

Silva (2022) ressaltou que filmes biodegradaveis provenientes de biopolimeros ainda
ndo competem com o0s plasticos convencionais, visto que ainda apresentam capacidades
limitadas em relacdo as propriedades mecénicas e funcionais. Dessa forma, Moraes (2009)
destacou que a incorporacdo de nanoargilas a filmes de amido tem sido proposta na literatura

como uma alternativa de melhoria das propriedades mecanicas e de barreira desses filmes.
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4 MATERIAL E METODOS

4.1 MATERIAL

As blendas poliméricas foram produzidas utilizando amido de mesocarpo do coco
babacu, alginato de sodio purissimo (Merck), argila vermiculita, glicerol (Dindmica Quimica
Contemporanea LTDA) e cloreto de calcio. O procedimento metodoldgico seguiu-se conforme
ilustrado na Figura 9.

Figura 9 — Fluxograma do processo de obtengéo dos biofilmes

* Peneiragdo do Mesocarpo

s Lavagem
= —_— s : PR
OBTENGAO E f + Agitagéo e filtragao  vacuo
PREPARAGAO DAS l » Sucessivas lavagens, filtragéo e secagem
MATERIAS-PRIMAS
» Moagem
—

* Peneiragéo

l * As proporgdes de alginato de sédio,
glicerol, cloreto de calcio e amido foram
—— fixadas

" f ¢ A quantidade de argila vermiculita e
PRODUGAO I i quantidade na placa variaram

————— + Preparagéo das solugdes

\ » Aspecto visual
« Conteldo de umidade
* Solubilidade
» Espessura
s PVA
* Propriedades mecanicas

Fonte: Proprio Autor (2024).

4.2 OBTENCAO DO AMIDO DO MESOCARPO DO COCO BABACU

A obtencdo do amido foi realizada por meio da metodologia proposta por Oliveira
(2021). Iniciou-se o processo com a peneiragdo sucessiva do p6 de mesocarpo, empregando
uma malha granulométrica de abertura fina, de 200 mesh. Em seguida, o material resultante foi
submetido a uma lavagem sob agitacdo em uma solucdo contendo metabissulfito de sodio (1:2
m/v), com o intuito de prevenir o escurecimento do amido. Apos isso, a solucéo foi mantida em
agitacdo por 10 minutos, sendo em seguida, submetida a um processo de filtragdo a vacuo. Em
sequéncia, foram realizadas vérias lavagens utilizando solucéo de NaOH a 0,05 mol/L, seguidas

de lavagens com alcool etilico absoluto, visando a remoc¢éo de impurezas alcalinas e 0 aumento



da pureza do amido extraido. Ao término desse procedimento, o material foi submetido
novamente a uma filtragem e entdo conduzido & estufa, na qual foi mantido sob uma

temperatura controlada de 40 °C, durante o periodo de 24 horas.

4.3 BENEFICIAMENTO DA ARGILA

Iniciou-se com a etapa de moagem, realizada por meio de um moinho de bolas do tipo
periquito, escolhido por sua capacidade de reduzir eficientemente o tamanho das particulas de
argila, favorecendo a homogeneizacdo do material. Apos a etapa de moagem, foi peneirado com
uma peneira de 200 mesh. A classificacdo foi realizada utilizando uma peneira padronizada

conforme a norma ABNT n° 200, cuja abertura nominal é de 74um.

4.4 FORMULACOES DAS BLENDAS

As proporcdes do alginato de sadio, glicerol, cloreto de calcio e amido foram fixadas
conforme o procedimento experimental de Lopes et al. (2020), enquanto as quantidades de

argila vermiculita e solucéo aplicadas nas placas foram variaveis.

Tabela 1 - Planejamento experimental para biofilmes de amido de mesocarpo do coco babagu,
alginato de sodio e argila vermiculita
Amostra ArgilaV. Quantidade de Alginato Glicerol CaClz AMC

[0] material de sddio [mL] (1,5%) B]g]
depositado na [a] [mL]
Placa [g]
Al 1 40 8 5 30 4
A2 1 50 8 5 30 4
A3 1 60 8 5 30 4
A4 1 70 8 5 30 4
A5 1 80 8 5 30 4
A6 3 40 8 5 30 4
A7 3 50 8 5 30 4
A8 3 60 8 5 30 4
A9 3 70 8 5 30 4
Al10 3 80 8 5 30 4
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All 5 40 8 5 30 4
Al2 5 50 8 5 30 4
Al3 5 60 8 5 30 4
Al4 5 70 8 5 30 4
Al5 5 80 8 5 30 4

Fonte: Proprio Autor (2024).

4.4.1 Producéo dos biofilmes

Os biofilmes foram produzidos seguindo o protocolo estabelecido por Santana e
Kieckbush (2013). Os filmes foram preparados a partir da solugédo filmogénica, que foi
depositada em placas de acrilico com diametro de 15 mm. A espessura dos filmes foi controlada
pela quantidade exata de solucdo aplicada nas placas, utilizando um sistema de pesagem para
garantir a uniformidade.

A secagem dos filmes, foi realizada em uma estufa com recirculagdo de ar (modelo
Nova Etica, 400 1ND, Brasil), o que favoreceu uma secagem uniforme e controlada a uma
temperatura de 40 °C durante um periodo de 18-20 horas. Apds a secagem, os filmes foram
retirados das placas de suporte e armazenados em ambiente controlado, com umidade relativa

de 52%. O processo descrito é representado pela Figura 10.

Figura 10 - Representacdo esquematica das etapas do processo de producdo dos biofilmes,
incluindo a preparacdo da solucgéo filmogénica, transferéncia para placa, secagem e obtencéo
do filme final

Secagem a 40 °C

0000

Solucgdo filmogénica

Transferéncia para a placa Armazenamento

Fonte: Proprio Autor (2024).
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4.5 CARACTERIZACAO DOS BIOFILMES

Os biofilmes foram caracterizados, quanto ao contetdo de umidade, solubilidade em
agua, espessura, aspecto visual, permeabilidade ao vapor de agua (PVA) e propriedades

mecanicas.

4.5.1 Aspecto visual

Foi realizada uma avaliag&o subjetiva por meio da observacdo visual e tatil, buscando
selecionar apenas biofilmes que sejam homogéneos, sem particulas insollveis e com uma
coloracdo uniforme. Esses materiais devem ser continuos, ou seja, sem qualquer presenca de
rupturas ou zonas quebradicas, e precisam apresentar uma superficie lisa que facilite o
manuseio, permitindo que sejam facilmente desprendidos do suporte. Além disso, é essencial
que tenham uma boa flexibilidade. Aqueles bioplasticos que ndo se encaixaram nessas

caracteristicas foram descartados.

4.5.2 Conteudo de umidade (w)

A determinacdo do contetdo de umidade foi conduzida conforme as normas da AOAC
(2007), utilizando uma amostra de biofilme, cuja massa inicial (m;) foi obtida através de
pesagem. Logo apds, essa amostra foi submetida a uma estufa (modelo SL-100/A, Solab,
Brasil), que foi previamente ajustada para operar a uma temperatura constante de 105°C,
durante um periodo de 24 horas. A estufa teve como objetivo a remocao completa da umidade
presente na amostra, resultando na obtencdo da massa final da amostra seca (my). Os valores
relativos ao teor de umidade foram expressos em relacdo a massa inicial da amostra seca, e a

quantificacéo sera realizada aplicando a Equacéo (1).

w ="My (1)
my

4.5.3 Solubilidade em agua (S)

A determinacdo da solubilidade em &gua foi realizada seguindo a metodologia

estabelecida por Irissin-Mandata et al. (2001). Para isso, pesou-se uma amostra (m;) dos
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biofilmes, que em seguida, foi imersa em um volume de 50 ml de &gua destilada, sob condices
controladas de agitacdo a 175 rpm, em uma mesa de agitacdo (modelo 3545-40-EA, Termo
Fisher Scilnc, EUA), mantida a uma temperatura de (25 £ 1 °C) por um periodo de 24 horas.
Apds a imersdo, o material foi removido da solucdo e, em seguida, submetido a um processo
de secagem em estufa (modelo SL-100/A, Solab, Brasil) por um periodo de 24 horas a uma
temperatura de 105 °C, a fim de obter a amostra seca final (my). A secagem a 105 °C foi
escolhida para garantir a remocao completa da &gua, facilitando a quantificacdo da matéria
solubilizada. A solubilidade em &gua foi calculada pela equagéo (2), que leva em consideracdo

a perda de massa ap0s imersao e secagem do material, ajustada pelo teor de umidade.

)

3 m;(1—w) —my
- I m;(1 — w)

4.5.4 Espessura (6)

Foi realizada empregando um micrometro digital (Mitutoyo, modelo MDC-25S, com
resolucdo de 0,001 mm, Japdo), com o objetivo de efetuar medicdes da espessura de amostras
de biofilmes em nove pontos distintos, selecionados de forma aleatéria. A espessura final de

cada amostra foi obtida por meio do calculo da média aritmética das nove medidas individuais.
4.5.5 Permeabilidade ao vapor de dgua (PVA)

A determinacédo gravimétrica da PVA foi realizada em um ambiente controlado a 25
°C (% 1 °C), seguindo o método E96M-16 (2016). Para isso, empregou-se uma pequena célula
de acrilico com tampa, com formato adequado para acondicionar o biofilme, com tampa e
abertura central, conforme ilustrado na Figura 11. A fim de alcancar uma condicdo de umidade
relativa (UR) de 0%, o fundo da célula foi preenchido com cloreto de célcio granulado (Ecibra,

Brasil). Essa disposi¢éo permite a criagdo de um ambiente desprovido de umidade excessiva.
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Figura 11 — Célula de acrilico projetada para acondicionar os biofilmes durante a determinacéo
da PVA

Fonte: Proprio Autor (2024).

Além disso, a célula foi cuidadosamente acomodada em outro recipiente de acrilico,
o qual sera selado hermeticamente conforme mostra a Figura 12. A parte inferior deste segundo
recipiente contém uma solucédo saturada de NaCl (Synth, Brasil), que assegurara uma umidade

relativa constante de 75 %.

Figura 12 — Visualizacdo esquematica do armazenamento da célula que contém o biofilme no
recipiente que contém a solucdo de NaCl

Fonte: Proprio Autor (2024).

Com essa configuracao, € possivel estabelecer uma diferenca continua de presséo de

vapor d’agua, representada por APw. Ao longo de 72 horas, 0 aumento total de massa da célula
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foi monitorado de forma continua com intervalos de 12h. Esse acréscimo esta diretamente
associado a taxa de agua que permeou pelo filme do bioplastico testado (G). Esse valor foi

incorporado & Equac&o (3), permitindo calcular a Permeabilidade ao Vapor de Agua (PVA).

Go
= 3
PVA [AeAPw]F 3)
Onde: PVA é a permeabilidade de vapor de agua do biopléstico [%]; (&) éa

espessura do biopolimero (mm); (A,) é a area da superficie exposta do biofilme (= 38,5x10"
*m?); (AP, é a diferenca de presséo parcial através do bioplastico, em kPa; (G) € o coeficiente
angular da reta de ajuste aos pontos experimentais em um grafico da massa versus tempo
(g/dia). (F) é um fator de correcdo que considera a resisténcia adicional a transferéncia de massa
do vapor d'adgua entre a superficie da camada de cloreto de célcio e o biopolimero, essencial

para a precisao dos calculos.

4.5.6 Propriedades mecanicas

As propriedades mecanicas dos biofilmes foram avaliadas por meio de um ensaio de
tracdo empregando o texturdmetro TA.XT2, (Stable Microsystems SMD). Esse procedimento
tem por objetivo aferir a elongagdo na ruptura (E), a tensdo de ruptura (TR) e 0 médulo elastico
(ME) desses materiais, em consonancia com as diretrizes estabelecidas pelas normas D882-18
(2018).
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5 RESULTADOS E DISCUSSAO

A Figura 13 mostra o resultado de diferentes formulacdes de biofilmes apds a secagem

e retirada das placas.

Figura 13 - Filmes obtidos a partir da confeccdo dos biocompositos nas diferentes

concentracdes de argila e massa na placa (MS)
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Fonte: Proprio Autor (2024).

5.1 Aspecto Visual

A aparéncia dos filmes é diretamente afetada pela concentracdo de argila e pela massa
na placa. Com o aumento da concentracdo de argila, os filmes tornam-se mais opacos, mais
escuros e apresentam maior espessura visual. Porém, em concentracGes de 5 g de argila e



valores de massa na placa mais baixos, a integridade estrutural é comprometida, levando a
quebra e irregularidades. Assim, uma combinacdo da massa na placa e da argila balanceada é

essencial para manter um aspecto visual homogéneo e evitar problemas de fragilidade.

5.2 Conteudo de umidade e solubilidade em agua

Os valores obtidos para o contedo de umidade (o) e solubilidade em agua (S) e
espessura (8) dos filmes sdo mostrados na Tabela 2.

Tabela 2 - Teor de umidade (o), solubilidade em agua (S) e espessura (8) dos filmes em fungéo

da massa do material nas placas (MS) e da concentracédo de argila

MS (g) o (%) S (%) & (mm)
1g
40 23,19+0,06* 37,47+0,04% 0,088+0,018%A
50 24,95+0,02°C 48,960,034 0,094+0,005%A
60 29,21+0,04°B 65,02+0,03°B 0,126+0,011°A
70 32,150,045 72,380,029 0,1660,0298
80 29,960,078 79,760,015 0,203+0,003°8
39
40 32,80+0,04%C 28,24+0,03* 0,203+0,003°C
50 24,49+0,05%8 52,15+0,08%C 0,122+0,008"8
60 26,63+0,03°C 34,26+0,03A 0,130+0,026°A
70 64,72+0,04C 36,01+0,14% 0,105+0,011%
80 31,60+0,02°¢ 31,82+0,03°A 0,166+0,009°
59
40 24,61+0,01°8 56,860,02°C 0,141+0,0308
50 23,91+0,019A 49,94+0,02%8 0,137+0,007%
60 23,52+0,01% 65,860,038 0,180+0,031"8
70 21,95+0,03* 61,61+0,03°8 0,306+0,025
80 20,640,054 76,61+0,01°B 0,205+0,019°8

Fonte: Proprio Autor (2024).

Médias com a mesma letra mindscula em cada coluna para diferentes concentragcdes de massa na placa (MS)
indicam que ndo ha diferenca significativa (p<0,05) de acordo com o teste de Tukey. Médias com a mesma letra
maiuscula em cada linha para as diferentes concentragdes de 1g, 3g e 5g de argila nas mesmas concentragdes de
massa na placa (MS) indicam que nao ha diferenca significativa (p<0,05) de acordo com o teste de Tukey.
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O teste de Tukey foi utilizado para verificar se as diferencas entre as médias de umidade
e solubilidade para as diferentes massas na placa e diferentes concentragdes de argila sdo
estatisticamente significativas. Os resultados revelaram diferencas estatisticamente
significativas na umidade e solubilidade em quase todas as comparacdes, indicando que tanto
0 aumento da massa na placa (MS) quanto a maior concentragcdo de argila influenciam
significativamente esses parametros.

De acordo com a Tabela 2, para as formulagdes com 1 g de argila, o teor de umidade
apresentou um aumento gradual a medida que aumentou-se a quantidade de massa na placa,
exceto pelo ultimo ensaio de 80 g na placa. Esse aumento de umidade pode indicar que, em
baixas concentracdes de argila, hd maior retencdo de dgua devido ao aumento da presséo na
placa. Com 0 aumento da pressdo, a estrutura da amostra é compactada, reduzindo o espaco
poroso entre as particulas. Em concentracdes menores de argila como 1g, a estrutura € mais
solta, entdo, o0 aumento da massa na placa ajuda a compactar as particulas, o que pode resultar
em uma maior retencdo de umidade. Esse comportamento é mais pronunciado quando a
quantidade de argila é baixa (1g), onde a agua consegue ocupar 0s espacos de forma mais eficaz
com o0 aumento de presséo.

O mesmo comportamento é observado para o teor de solubilidade que apresenta um
aumento consistente a medida que a massa na placa (MS) aumenta, variando de 37,47% em 40g
para 79,76% em 80g. Esse padrdo indica que, em concentracdes baixas de argila, 0 aumento da
pressdo, através do aumento da massa, facilita a liberacdo de componentes sollveis,
aumentando a solubilidade.

A umidade relativa do ambiente de armazenamento dos biopolimeros exerce uma
influéncia significativa sobre o seu teor de umidade. Além disso, a presenca de glicerol, um
composto higroscopico, contribui consideravelmente para a retencdo de umidade nos filmes,
com seu efeito aumentando conforme a concentracao (SILVA, 2022).

Os indices de umidade ndo apresentaram a reducdo esperada, como sugerem Lopes et
al. (2020), que investigaram compositos poliméricos naturais a base de mesocarpo de coco
babacu (BCM), alginato e glicerol e Bierhalz et al. (2014), que avaliaram os efeitos de um
procedimento combinado de reticulagdo usando ions calcio e bario nas propriedades fisicas e
morfologicas de filmes a base de alginato contendo natamicina. A argila vermiculita é
conhecida pela sua capacidade de reter agua em suas estruturas laminares, baixas quantidades
de argila podem provocar 0 aumento do teor de umidade.

Para os ensaios contendo 3 g de argila, a umidade apresenta um padrdo diferente,

atingindo um valor mais alto em 70g (64,72%) e depois diminuindo para 31,60% em 80g. Essa
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alta umidade em 70g pode estar associada a espessura do biofilme que apresentou um valor
0,105 mm que resulta numa capacidade de retencdo de agua maxima em torno desse valor.

A solubilidade nessa concentracdo de argila (3 g) apresenta um comportamento
randoémico, possivelmente relacionado a variabilidades intrinsecas do sistema ou fatores ndo
controlados no experimento, sendo uma hipdtese que exige investigacdo mais aprofundada.
Esse parametro atinge seu pico em 50g (52,15%) e depois diminui em 60g e 70g, para aumentar
levemente em 80g. De acordo com a Tabela 2 a espessura para essa amostra foi menor do que
para as demais, o que pode explicar esse pico no valor de solubilidade.

Em geral, biofilmes mais espessos tendem a apresentar menor solubilidade em
comparacao com os biofilmes mais finos. 1sso ocorre porque, em filmes espessos, ha uma maior
quantidade de material estrutural e uma rede mais densa que torna mais dificil para a agua
penetrar e dissolver o material. Em outras palavras, a espessura adicional cria uma barreira
fisica que retarda a entrada de agua, o que diminui a taxa de dissolu¢do do material. Dessa
forma, quanto menor a espessura maior tende a ser a solubilidade.

A concentracdo de 3 g de argila cria uma matriz intermediaria, estavel e compacta, mas
ainda porosa o suficiente para reter compostos soltveis com eficiéncia. Essa configuracéo evita
tanto a solubilidade excessiva quanto a baixa retencao, resultando em uma faixa de solubilidade
menor. Em suma, a estrutura resultante com 3g pode estar equilibrada o suficiente para segurar
0s solutos sem permitir que eles sejam facilmente dissolvidos e liberados.

Para a concentracdo de 5 g de argila, os teores de umidade apresentaram uma diminuicao
linear e valores proximos aos encontrados na literatura (Lopes et al., 2020; Bierhalz et al., 2014)
variando de 24,61 a 20,64%. Ja a solubilidade segue a tendéncia de aumento, o que pode ser
considerado devido a adicéo de plastificante que tende a aumentar a solubilidade nos biofilmes.
Um filme com elevada solubilidade ndo é necessariamente inadequado, ja que a solubilidade

deve ser ajustada conforme a funcdo especifica para a qual o filme é destinado.

5.3 Espessura dos filmes

De acordo com a Tabela 2, 0 aumento da espessura com a massa aplicada é uma
tendéncia geral, mas ha momentos de inconsisténcia, especialmente nos ensaios com 3 g de
argila, onde as variagdes de espessura apresentam aleatoriedades, o que pode indicar uma
variabilidade no comportamento do material para essa massa especifica.

Uma determinagdo precisa dos filmes é importante, visto que serve como base para o

calculo de varias propriedades funcionais sendo também fundamental para a anélise da
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repetibilidade. A espessura exerce grande influéncia nas propriedades de barreira de filmes,
contudo, geralmente ndo tem sido considerada em varios estudos (LIMA, 2019). Por exemplo,
em filmes multinanolayer de polietileno/poliamidaé (PE/PA6), camadas com espessuras
nanométricas apresentaram melhorias substanciais na permeabilidade ao oxigénio, devido ao
efeito de confinamento e mudancas na morfologia cristalina. Essas alteragOes estruturais
aumentam a tortuosidade para a difusdo de gases, demonstrando a relevancia de considerar a

espessura em pesquisas sobre filmes de barreira (LOZAY et al., 2021)

5.4 Permeabilidade ao vapor de 4gua (PVA)

Os valores obtidos para a PVA sao apresentados na Tabela 3.

Tabela 3 - Permeabilidade ao vapor de agua dos filmes

MS (g) PVA [(g.mm)/(m?.dia.kPa)]
1g
40 4,402,404
50 5,29+1,75%
60 6,77+0,962®
70 9,18+1,60°"
80 14,70+4,44°8
39
40 8,64+2,06°8
50 8,18+2,38%®
60 4,4620,90A
70 9,92+2 14PA
80 4,89+2,61%4
5¢
40 6,061,198
50 4,68+0,37°A
60 8,89+2,29°C
70 16,13+1,72%
80 13,760,568

Fonte: Proprio Autor (2024).



Médias com a mesma letra minGscula em cada coluna para diferentes concentracdes de massa na placa (MS)
indicam que ndo ha diferenga significativa (p<0,05) de acordo com o teste de Tukey. Médias com a mesma letra
maiuscula em cada linha para as diferentes concentragdes de 1g, 3g e 5g de argila nas mesmas concentracdes de
massa na placa (MS) indicam que nao ha diferenca significativa (p<0,05) de acordo com o teste de Tukey.

A PVA variou de 4,40 a 14,70 [(g.mm)/(m?.dia.kPa)] para a concentracdo de 1 g de
argila. De 8,64 a 4,89 [(g.mm)/(m?dia.kPa)] para 3 g de argila. De 6,06 a 13,76
[(g.mm)/(m?.dia.kPa)] para a concentracéo de 5 g.

A partir da tabela 3 percebeu-se que a PVA nos filmes apresentou, embora ndo
completamente linear, um aumento a medida em que se aumenta a quantidade de massa na
placa. Para a concentracédo de 1 g a alta permeabilidade sugere que uma concentracdo menor de
argila gera uma estrutura menos densa e mais porosa, 0 que permite uma maior passagem de
vapor de agua. O aumento da massa na placa demonstra ndo melhorar significativamente a
resisténcia da estrutura a passagem de vapor, indicando que a pressao exercida na formacéo do
filme ndo é suficiente para reduzir a porosidade nesse nivel de argila.

Enquanto para 3 g a PVA mostra variagdo menos pronunciada, tendo uma oscilagio
para os valores de 60 g com PVA de 4,46 [(g.mm)/(m?.dia.kPa)] e 80 g de 4,89
[(g.mm)/(m?.dia.kPa)]. Esse comportamento intermediario sugere que, com 3g de argila, ha um
equilibrio entre a densidade da matriz do biofilme e sua resisténcia ao vapor de agua. Esse
equilibrio esté relacionado as interacBes quimicas entre 0 amido e a argila, como pontes de
hidrogénio entre grupos hidroxila do amido e superficies reativas da argila. Essas interagdes
aumentam a densidade do filme, reduzindo sua permeabilidade ao vapor, enquanto a
distribuicdo homogénea de particulas reforca a estrutura sem comprometer a flexibilidade
(TANG, ALAVI, HERALD, 2008).

A estrutura se torna ligeiramente menos permedvel do que na concentracdo de 1g, mas
ndo tanto quanto em 5g, o que indica que 3g de argila ajudam a limitar a passagem de vapor,
ainda que sem um efeito de barreira tdo forte. Na maior concentracédo de argila (5g), os valores
de permeabilidade oscilaram apresentando diminuicdo nos primeiros ensaios, seguida de um
aumento nas amostras de 60 g e 70 g. Os valores encontrados para os diferentes ensaios foram
semelhantes aos encontrados por Lopes et al. (2017).

Segundo Viegas (2016) a espessura influencia diretamente a permeabilidade ao vapor
de 4gua. Quanto maior a espessura de um filme maior serd a PVA. Esse comportamento foi
verificado para os ensaios contendo 1g e 5 g de argila. Enquanto 0 mesmo nao ocorre para a
concentracéo de 3 g, isso pode acontecer pois em concentracOes intermediarias a argila comeca
a se distribuir de forma mais densa e a interagir com a matriz de amido, mas essa interagcdo néo

é completamente linear. Com o0 aumento da massa na placa (MS), a estrutura do biofilme ¢
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compactada de maneira diferente em cada nivel de concentragdo. Dessa forma, a quantidade de
argila pode ser suficiente para criar um efeito de barreira inicial, mas a distribuicéo das
particulas ainda deixa alguns espacos entre elas, o que permite um fluxo irregular de vapor. Isso
causa uma permeabilidade que ndo segue um padrdo estritamente crescente ou decrescente com
0 aumento de massa na placa.

Em filmes poliméricos homogéneos ideais, as constantes de permeabilidade s&o
independentes da espessura. O transporte de agua através de filmes hidrofilicos, entretanto, é
extremamente complexo devido as isotermas de sor¢do de umidade néo lineares e a difusividade
dependente do contetido de agua (LOPES et al., 2017).

Segundo Krochta e Mulder-Johnston (1997), a PVA é considerada pobre quando
apresenta valores na faixa entre 10-100, moderada entre 0,10-10 e boa de 0,01-0,10
g.mm./(m?.dia.kPa). Dessa forma, para as amostras estudadas a permeabilidade pode ser
considerada moderada, exceto para os ensaios de 80 g na placa (19 de argila), 70 g e 80g (5 g
de argila).

5.5 Propriedades mecanicas

A Tabela 4 apresenta as respostas obtidas para a tensao de ruptura, elongacéo e médulo
de Young que representam as propriedades mecéanicas analisadas nos filmes.

Tabela 4 - Tensdo de ruptura (TR), Elongacéo (E) e Mddulo de Young (MY) dos biofilmes
confeccionados a partir de amido do mesocarpo do coco babacu e alginato de sodio reticulados

com cloreto de célcio aditivados com argila vermiculita

MS TR (MPa) E (%) MY (MPa)
1g

40 1,08+0,08% 14,27+0,41°A 5,67+0,49%

50 2,78+0,36%" 14,61+1,798 19,20+1,15%A

60 3,71+0,468 17,84+1,35°B 19,39+2 4808

70 5,85+0,27¢B 19,23+0,33%A 28,49+1 34°B

80 2,48+0,113 10,90+0,3234 21,92+1,09"8
39

40 2,26+0,1328 15,26+2,01A 13,65+1,4328

50 3,05+0,05% 12,12+1,26"A 21,96+1 854
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60 4,64+1,06%°8 9,27+1,75% 52,27+2,944C
70 4,83+0,47°A 20,47+3,209A 27,062,448
80 2,83+0,64% 20,47+1,95%8 27,06+1,76C
59
40 2 56+0,48%8 20,97+3,35% 11,36+2,1028
50 3,77+0,38P8 17,69+3,092¢ 19,74+1,67°A
60 2 69+0,293 29,81+3,86°C 8,04+0,49%
70 4,56+0,60PA 18,00+1,58% 23,4542 85PA
80 2,36+0,54%4 21,55+4,17%8 10,5942,79%4

Fonte: Préprio Autor (2024).

Médias com a mesma letra mindscula em cada coluna para diferentes concentragcdes de massa na placa (MS)
indicam que ndo ha diferenga significativa (p<0,05) de acordo com o teste de Tukey. Médias com a mesma letra
maiuscula em cada linha para as diferentes concentragdes de 1g, 3g e 5g de argila nas mesmas concentracdes de
massa na placa (MS) indicam que nao ha diferenca significativa (p<0,05) de acordo com o teste de Tukey.

A tensdo de ruptura valores proximos para as diferentes concentracdes de argila,
variando de 1,08 a 2,48 MPa para 1 g de argila, de 2,26 a 4,83 MPa paras 0s ensaios com 3 g
de argila e de 2,36 a 4,56 MPa para as formulagdes contendo 5 g de argila, demonstrando uma
tendéncia de aumento. Os resultados encontrados foram préximos aos apresentados por
Nascimento et al. (2021) que encontraram valores entre 2,10 e 9,46 MPa. No entanto, diferem
dos resultados encontrados por Kim, Ko e Park (2002).

A densidade de um biofilme impacta diretamente propriedades fisico-quimicas como a
dispersdo de argila e a interacdo polissacarideo-particula. Quando a massa é ajustada para
compactar a estrutura sem tornad-la excessivamente densa, o biofilme pode apresentar um
aumento na tensdo de ruptura. 1sso ocorre porque a matriz polimérica se torna mais coesa,
melhorando sua capacidade de suportar cargas aplicadas. No entanto, quando a massa é muito
baixa, a estrutura pode ndo ter a densidade necessaria para maximizar a resisténcia. J& com
massas muito altas, o material pode perder flexibilidade, aumentando a chance de ruptura em
cargas mais altas.

A elongacédo para 1 g de argila varia entre aproximadamente 10,90% e 19,23%, com
valores intermediarios entre esses extremos. Esses resultados podem indicar que, com uma
quantidade baixa de argila, o biofilme mantém uma capacidade razoével de elongacdo. A menor
quantidade de argila pode deixar o material mais flexivel e permitir um maior alongamento,
mas com alguma limitacéo devido a quantidade reduzida de refor¢o na estrutura.

Para 3 g de argila, os valores de elongacéo variam de cerca de 9,27% a 20,47%. Essa

concentracdo intermedidria parece mostrar uma boa combinacao de resisténcia e flexibilidade,
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sugerindo que 3 g de argila proporciona uma rede interna de particulas que possibilita
alongamento sem comprometer totalmente a estrutura. Frangopoulos et al. (2023) em seu
trabalho exploraram filmes com amido e montmorilonita e constataram que concentracdes
intermediarias (cerca de 10,5%) proporcionaram um bom equilibrio entre resisténcia e
flexibilidade, sugerindo que as interagdes amido-argila desempenham um papel crucial na
formagé&o de uma rede interna coesa. No entanto, valores como 9,27% indicam que, dependendo
da configuracédo e distribuicdo de massa na placa (MS), a flexibilidade do biofilme pode reduzir.

Para a concentracdo de 5 g de argila, a elongacdo varia de aproximadamente 18,00% a
29,81%. Nessa concentracdo mais alta, os valores de elongacdo sdo, em média, mais altos do
queem 1 ge3g, oque pode indicar que a maior quantidade de argila cria uma estrutura interna
que resiste melhor a deformacao sem romper. Esse aumento na capacidade de elongacéo sugere
gue o material se torna mais flexivel, o que pode ser devido a distribui¢do de particulas de argila
gue promovem uma matriz mais coesa e resistente a forgas externas.

A resposta a elongacdo foi proxima as apresentadas na literatura por autores como
Cunha (2017) e Nascimento et al. (2021) para estudos realizados com filmes de amido e glicerol
que é o agente plastificante. A acdo do plastificante tem forte influéncia nessas propriedades,
porque esses compostos sdo capazes de diminuir as interacdes intermoleculares aumentando a
mobilidade da cadeia dos biopolimeros e consequentemente melhorando a flexibilidade e
capacidade de alongamento das peliculas, através da formacao de ligacGes de hidrogénio com
0 amido durante o processo de plastificacdo (CUNHA, 2017).

Com 1 g de argila, o modulo de Young (MY) apresenta valores de 5,67 a 21,92 MPa,
indicando que o material tem uma rigidez menor quando contém uma baixa concentracéo de
argila, tornando-o mais flexivel e com menor resisténcia a deformacéo elastica. Com 3 g de
argila, o MY varia de 13,65 MPa a 52,27 MPa, um aumento significativo em comparacdo a 1
g. Esse incremento reflete uma maior rigidez e resisténcia do biofilme, sugerindo que a
quantidade intermediaria de argila proporciona um reforco eficiente. Para a concentracéo de 5
g de argila, o MY varia de 8,04 MPa a 23,45 MPa. Apesar do aumento na concentracdo de
argila, os valores de MY inferiores aos de 3 g. Isso pode ocorrer porque uma guantidade
excessiva de argila tende a gerar aglomeracdo de particulas, o que cria areas de menor
resisténcia e compromete a rigidez do material.

Os resultados apresentados na Tabela 4 mostram que o MY aumenta de 1 g para 3 g de
argila, mas diminui em 5 g, indicando que 3 g pode ser a concentragéo ideal para alcangar uma
boa rigidez sem prejudicar a homogeneidade do material. Esse comportamento sugere que

existe um limite na quantidade de argila que pode ser adicionada antes que ocorra uma
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saturacdo, onde 0 excesso de particulas compromete a estrutura em vez de reforca-la. A hipétese
é gque, em concentragdes mais altas, as particulas de argila, inicialmente dispersas e atuando
como reforco, comecam a se aglomerar devido a proximidade fisica e a interacdo
interparticular. Esses aglomerados podem gerar zonas de tensdo localizada dentro da matriz,
aumentando a probabilidade de formag&o de microfissuras sob tenséo.

Moraes (2009) obteve resultados diferentes dos encontrados neste estudo ao trabalhar
com diversas argilas. Ja Neto et al. (2020), que investigaram filmes de amido, PVA e argila
bentonita, observaram um aumento do modulo de Young com a adi¢éo de argila as formulagdes.
Assim, neste estudo, observa-se que o médulo de Young do biofilme € influenciado pela
concentragéo de argila, atingindo um valor ideal em torno de 3 g, o que confere boa rigidez ao
material. Concentrac6es superiores a 3 g, no entanto, podem néo contribuir para 0 aumento da

rigidez devido a aglomeracdo de particulas, que reduz a uniformidade estrutural do biofilme.
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6 CONCLUSAO

Os resultados demonstram que a incorporacdo de argila melhora as propriedades
mecanicas e fisico-quimicas dos biopolimeros, tornando-os adequados para materiais
biodegradaveis. Os filmes com a maior concentracdo de argila apresentaram menor teor de
umidade, variando entre 20,64% e 24,61%. Essa caracteristica, aliada a maior consisténcia do
material, sugere uma reticulacdo mais eficiente e uma matriz estruturalmente mais coesa.
Observou-se que 0 aumento da argila contribui para uma matriz estrutural estavel, enquanto o
glicerol auxilia na flexibilidade dos filmes.

A PVA observada foi considerada moderada para a maioria das amostras, com exce¢ao
dos ensaios com valores mais elevados de massa na placa.

A concentracdo de argila e a quantidade de massa na placa influenciaram
simultaneamente na solubilidade, umidade, espessura e permeabilidade ao vapor de agua, além
das propriedades mecénicas dos filmes. A resposta de tensdo de ruptura e elongacéo foi
impactada pelas diferentes concentrac6es de argila, sendo que a combinacédo de 3 g de argila se
destacou com boa resisténcia e flexibilidade, apresentou filmes visualmente mais homogéneos
e compactos, além de apresentar menores valores de solubilidade.

Analisando a variavel massa na placa (MS), observou-se que as massas 40 g e 50 g
foram as que proporcionaram oS menores valores de umidade e solubilidade na faixa de
concentracdo de argila indicada, além de apresentarem os melhores resultados para as
propriedades mecanicas. Assim, a combinacdo de 3 g de argila com uma distribuicdo de
material entre 40 e 50 g pode resultar no favorecimento de uma matriz coesa e com propriedades
fisicas e mecanicas ajustaveis para o controle de degradacdo e resisténcia em aplicacBes de

embalagens biodegradaveis.

6.1 SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS
Como perspectivas para estudos futuros, sugere-se a realizacdo de analises
complementares de caracterizagdo, como:
= Microscopia Eletronica de varredura (MEV)
= Espectroscopia na regido infravermelho (FTIR)
» Difragdo de Raio-X (DRX)
Tais analises podem revelar como a argila estd distribuida na matriz polimérica e
explicar a influéncia nas propriedades mecénicas e de barreira, auxiliando numa melhor

compreensdo da interacdo entre argila e biopolimeros.
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Sugere-se testar concentragfes intermedidrias de argila, além de explorar diferentes
tipos, como bentonita, caulim e montmorilonita, para avaliar possiveis relagdes de sinergia entre
0 tipo e a quantidade de argila e as propriedades desejadas dos biofilmes. Adicionalmente,
recomenda-se fixar a quantidade de massa na placa enquanto se varia a concentracdo de amido,
permitindo uma analise mais detalhada do efeito isolado do amido na matriz polimérica e sua
interacdo com a argila.

Além disso, recomenda-se explorar técnicas que aprimorem a impermeabilidade dos
biofilmes, como tratamentos de superficie com revestimentos hidrofébicos. Exemplos
especificos incluem a aplicacdo de camadas finas por plasma, que podem alterar a composi¢ao
quimica da superficie para repelir agua, e a técnica de deposi¢do quimica em vapor (CVD),
amplamente utilizada para criar revestimentos uniformes e resistentes. Essa abordagem pode
expandir significativamente a aplicabilidade dos biofilmes, ndo apenas em embalagens de
alimentos e produtos sensiveis & umidade, mas também em outras areas, como coberturas para

solos agricolas, controle de liberacdo de farmacos, curativos para feridas e cosméticos.
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