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RESUMO

As embalagens ativas originarias de polimeros biodegradaveis surgem como alternativas
ecoldgicas para prolongar a vida atil do alimento e garantir a seguranca alimentar. Essas
embalagens sdo formuladas a partir de polimeros biodegradaveis e incorporadas com
compostos ativos, oferecendo novas propriedades bioldgicas, como propriedade antioxidante
ou antimicrobiana. Neste cenario, tem-se a celulose bacteriana (CB), poli (vinil alcool) (PVA)
e carboximetilcelulose (CMC) que podem ser utilizados para essa finalidade. Assim, neste
trabalho foram desenvolvidas e avaliadas blendas de CB/PVA e CB/CMC incorporados com
um complexo antioxidante (EXT) em diferentes concentracGes a partir do método in situ,
visando aplicac6es futuras como embalagens ativas antioxidantes. Foram realizadas analises de
Capacidade de Retencdo de Agua, Espectroscopia na regido do infravermelho (FTIR),
Termogravimetria, Microscopia Eletrénica de Varredura, Difratometria de Raio-X (DRX),
atividade antioxidante pelo método DPPH e ABTS, e permeabilidade ao vapor de agua. A
incorporacdo do EXT, pela técnica in situ, foi bem-sucedida nas blendas CB/PVA e CB/CMC,
com confirmagdo a partir das analises de FTIR e DRX. Ambas as blendas, também,
apresentaram morfologia porosa e alta capacidade de retencdo de agua, caracteristico da
celulose bacteriana. As blendas CB/PVA incorporadas com EXT demonstraram menor
estabilidade térmica e maior tamanho de cristalito. Além disso, as blendas CB/PVA
incorporadas com a maior concentragdo de EXT demonstraram maior atividade antioxidante,
além de menor cristalinidade e permeabilidade ao vapor de agua. Por outro lado, as blendas
CB/CMC apresentaram maior tamanho de cristalito e maior estabilidade térmica, apds a
incorporacdo do EXT. Ademais, conforme o aumento da concentracdo do EXT incorporado na
blenda CB/CMC foi observado, um aumento do percentual de cristalinidade e atividade
antioxidante, além da diminuicdo da permeabilidade ao vapor de &gua. Por Gltimo, ambas as
blendas produzidas demonstraram potencial para aplicacdo futura no setor de embalagem ativa
com propriedades antioxidantes, mas a blenda CB/CMC destacou-se com melhores
propriedades de estabilidade térmica, atividade antioxidante e capacidade de protecdo ao vapor
de agua, contribuindo para o0 aumento da vida Gtil dos produtos embalados e pode ser aplicada
a produtos mais sensiveis a umidade quando comparada a blenda de CB/PVA.

Palavras-chave: celulose bacteriana; carboximetilcelulose; poli (vinil alcool); complexo

antioxidante; embalagem ativa.



ABSTRACT

Active packaging from biodegradable polymers emerges as an ecological alternative to prolong
food's shelf life and ensure food safety. These packages are formulated from biodegradable
polymers blended with active compounds, offering new biological properties, and antioxidant
or antimicrobial properties. In this scenario, we have bacterial cellulose (BC), poly (vinyl
alcohol) (PVA), and carboxymethylcellulose (CMC), that can be used for this purpose.
Therefore, in this work, blends of BC/PVA and BC/CMC incorporated with an antioxidant
complex (EXT) were developed and evaluated in different concentrations using the in situ
method, aiming at future applications as antioxidant active packaging. Analyses of Water
Retention Capacity, Infrared Spectroscopy (FTIR), Thermogravimetry, Scanning Electron
Microscopy, X-Ray Diffractometry (XRD), antioxidant activity by the DPPH and ABTS
methods, and water vapor permeability were carried out. The incorporation of EXT, by the in
situ technique, was successful in both the BC/PVA and the BC/CMC blends, with confirmation
from the FTIR and XRD analyses. Both blends also showed porous morphology and high water
retention capacity, characteristic of bacterial cellulose. The BC/PVA blends incorporated with
EXT showed lower thermal stability and larger crystallite size. In addition, the BC/PVA blends
incorporated with the highest concentration of EXT showed higher antioxidant activity and
lower crystallinity and water vapor permeability. On the other hand, the BC/CMC blends
presented larger crystallite size and greater thermal stability, after the incorporation of EXT.
Furthermore, as the concentration of EXT incorporated into the BC/CMC blend increased, an
increase in the percentage of crystallinity and antioxidant activity was observed, in addition to
a decrease in water vapor permeability. Finally, both blends produced showed potential for
future application in the active packaging sector with antioxidant properties, but the BC/CMC
blend stood out with better thermal stability properties, antioxidant activity and water vapor
protection capacity, contributing to increasing the shelf life of packaged products and can be
applied to products that are more sensitive to moisture when compared to the BC/PVA blend.

Keywords: bacterial cellulose; carboxymethylcellulose; poly (vinyl alcohol); antioxidant

complex; active packaging.
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1 INTRODUCAO

As embalagens de alimentos sdo amplamente utilizadas para proteger os produtos
alimenticios de danos fisicos e contaminacgdes. Essas Ultimas podem ser de origem fisica,
quimica ou bioldgica. Sendo assim, as embalagens tém como objetivo principal preservar a
qualidade e seguranca do alimento, resultando em um prolongamento de sua vida util (MOEINI
et al., 2021). Aproximadamente, 95% das embalagens alimenticias sdo produzidas a partir de
plasticos ndo-biodegradaveis que muitas vezes ndo sdo reciclados e acabam em aterros
sanitarios apo6s um curto periodo de uso, resultando em uma perda anual de $ 80-120 bilhGes
para a economia global, além de um problema ambiental (WU; MISRA; MOHANTY, 2021).

Neste cenario, as regulamentacdes ambientais aliadas a consciéncia social tém
pressionado a substituicdo dessas embalagens plasticas de origem petroquimica por polimeros
biodegradaveis como, por exemplo, 0s biopolimeros, que sdo produzidos por organismos vivos
(SUTIL et al., 2022). Dentre esses biopolimeros, destaca-se a celulose, classificada como um
polissacarideo (MOEINI et al., 2021). A celulose ¢ extraida de tecidos vegetais, mas também
pode ser produzida por algumas espécies de bactérias, incluindo os géneros Acetobacter,
Agrobacterium, Gluconacetobacter, Rhizobium e Sarcina (DONINI et al., 2010). A celulose
produzida por esses microrganismos é comumente chamada de celulose bacteriana ou pela sigla
CB (LIN et al., 2014).

A CB apresenta composicdo quimica idéntica a celulose vegetal (LIU;
CATCHMARK, 2019). Porém, quando comparada a celulose de origem vegetal, destaca-se por
possuir alta pureza, excelentes propriedades mecanicas e fisico-quimicas, alta cristalinidade,
alto grau de polimerizacdo, alta capacidade de absorcao e retencdo de agua e alta resisténcia a
tracdo (ALMEIDA et al., 2013). Devido a essas caracteristicas e por ser um material
biodegradavel, a CB torna-se uma matriz polimérica interessante para ser utilizada como
embalagem em diversos setores, principalmente no alimenticio. No entanto, algumas limitacdes
técnicas como baixo rendimento e alto custo de producéo limitam sua producdo em larga escala
(DHAR et al., 2019; SRIPLAI; PINITSOONTORN, 2020). Uma alternativa para aumentar a
representatividade da CB em diversos setores seria a formagéo de blendas de CB com outros
polimeros biodegradaveis, pois manteria a caracteristica de biodegradabilidade, além de
promover a potencializacdo de suas propriedades (UDAYAKUMAR et al., 2021; ULLAH et
al., 2016). Os polimeros biodegradaveis que se destacam para tal finalidade seriam o poli (vinil
alcool) (PVA) e a carboximetilcelulose (CMC) (ABRAL et al., 2018; FONTES et al., 2018).
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O PVA tem despertado muito interesse, devido a sua solubilidade em agua e boas
propriedades mecanicas (ABRAL et al., 2018). Por outro lado, 0o CMC, obtido por esterificagdo
de grupos hidroxila presentes na molécula de celulose, também tem despertado interesse devido
a sua interacdo com a matriz de CB proporcionar melhores propriedades mecénicas e dpticas,
como relatado por Fontes et al. (2018), Chen et al. (2011) e Gea et al. (2010).

Além da formacdo das blendas polimeéricas, tem-se ainda a estratégia de
desenvolvimento de embalagens ativas, que permitem uma interacdo direta entre a embalagem
e 0 produto embalado (CAI et al.,, 2022). Um dos métodos de desenvolvimento desta
embalagem seria a partir da incorporacdo de componentes ativos (aditivos) na matriz
polimérica. Esses componentes podem ser liberados na superficie do alimento e podem
absorver compostos volateis, incluindo off-flavor e off-odor que levam a deterioracdo dos
alimentos (SILVA et al., 2018; SUTIL et al., 2022). Além disso, outras propriedades, como
mecanicas e de permeabilidade ao vapor de agua, das blendas podem ser modificadas com a
incorporacdo destes componentes (CAl et al., 2022).

Dentre as embalagens ativas, tém-se as embalagens que liberam substancias ativas, por
exemplo, as antimicrobianas e antioxidantes. Entretanto, as embalagens ativas com
propriedades antioxidantes tém despertado interesse devido a inibigdo de uma das principais
formas de deterioracdo dos alimentos, que seria a oxidacdo. Esta embalagem inibe as reagdes
de oxidacdo indesejadas dos alimentos gordurosos, evitando a perda do alimento e aumentando
vida (til do produto embalado na prateleira (YILMAZ; DEMIRHAN; OZBEK, 2022).

Sendo assim, o presente trabalho busca a inovacéo a partir do desenvolvimento de novos
materiais biodegradaveis & base de blenda polimérica de celulose bacteriana com poli (vinil
alcool) e celulose bacteriana com carboximetilcelulose, ambas incorporadas com o complexo
antioxidante como aditivo ativo antioxidante. Estes novos materiais sustentaveis foram

investigados para futura aplicacdo como embalagem ativa com propriedades antioxidantes.
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2 OBJETIVOS

2.1 OBJETIVO GERAL

Desenvolver e avaliar as blendas poliméricas de celulose bacteriana com poli (vinil
alcool) - CB/PVA e celulose bacteriana com carboximetilcelulose- CB/CMC, ambas
incorporadas com o complexo antioxidante- EXT para aplicacdo em embalagens ativas com

propriedades antioxidantes.

2.2 OBJETIVOS ESPECIFICOS

e Desenvolver blendas poliméricas de CB/PVA e CB/CMC enriquecidas com EXT em
um meio alternativo de sais, a partir da técnica in situ, com as diferentes formulacGes propostas.

e Avaliar a técnica in situ na incorporacdo do EXT em blendas de CB/PVA e CB/CMC.

e Investigar a estabilidade térmica das blendas poliméricas.

e Caracterizar a morfologia das blendas poliméricas.

e Investigar a cristalinidade e tamanho dos cristalitos das blendas poliméricas.

e Investigar a atividade antioxidante do EXT puro e das blendas desenvolvidas, pelos
métodos DPPH e ABTS.

e Determinar a permeabilidade ao vapor de dgua das blendas poliméricas.
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3 REVISAO BIBLIOGRAFICA

3.1 POLIMEROS BIODEGRADAVEIS

Os polimeros biodegradaveis sdo polimeros que sofrem decomposicdo em CO2, H20,
compostos inorganicos e biomassa, sob condi¢Ges naturais ou estimuladas predominantemente
pela acdo enzimatica de microrganismos. Possuem uma vida atil curta, por exemplo, em
ambientes de aguas residuais ou solo duram em torno de 6 meses e em ambientes marinhos
duram até 2 anos (SANCHEZ-SALVADOR et al., 2021; WU; MISRA; MOHANTY, 2021).

Existem varios sistemas de classificacao para os polimeros biodegradaveis com base em
diferentes critérios. Por exemplo, de acordo com sua origem podem ser classificados como:
biopolimeros (amido, quitosana, celulose, poli-hidroxibutirato, celulose bacteriana), polimeros
naturais modificados (carboximetilcelulose) ou polimeros sintéticos (poli (&cido latico), poli
(vinil alcool), poli (acido glicélico), poli (butileno adipato-co-tereftalato), policaprolactona)
(BANDEHALI et al., 2021; SANCHEZ-SALVADOR et al., 2021).

Dentre os polimeros biodegradaveis, os biopolimeros tem despertado grande interesse,
devido a sua abundéncia, por serem derivados de recursos naturais renovaveis, e
biodegradabilidade (BRITO et al., 2011).

3.1.1 Biopolimeros

Os biopolimeros ou polimeros naturais sdo produzidos por seres vivos. De acordo com
0 método de producdo, estes polimeros podem ser extraidos diretamente da biomassa de origem
vegetal, animal ou microbioldgica, como polissacarideos, proteinas, ou poliésteres alifaticos
(PINTO et al. 2021; UDAYAKUMAR et al., 2021).

Os polissacarideos incluem: amido, celulose, quitosana/quitina, alginato, carragenina e
pectina. Além destes, podem ser citados também os filmes proteicos que podem ser
classificados de acordo com a origem animal (gelatina, caseina, soro de leite e colageno) ou
vegetal (zeina, soja, gluten). Tem-se ainda, os poliésteres alifaticos produzidos por
microrganismos, que incluem: poli-hidroxibutirato e poli (3-hidroxibutirato-co-3-
hidroxivalerato) (MOEINI etal., 2021; PINTO et al. 2021). Na literatura podem ser encontrados
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diferentes filmes desenvolvidos a partir de biopolimeros e que apresentam diferentes
propriedades e aplicagdes.

Nguyen et al. (2022) desenvolveram biofilmes comestiveis de quitosana incorporados
com polifendis do extrato de Piper betle L. e do extrato de Sonneratia ovata separadamente e
em combinacéo. Os biofilmes de quitosana apresentaram comportamento mecanico promissor,
propriedade de protegdo ultravioleta, barreira & permeacéo de agua, atividade antibacteriana e
antioxidante com a incorporacdo do extrato de Piper betle L. e de Sonneratia ovata
separadamente e em combinacéo.

Ren, Qiang e Chen (2022) desenvolveram filmes a base de pectina com a incorporacao
do propionato de célcio e poli (vinil &lcool). Os filmes demonstraram alta resisténcia mecanica,
melhor atividade antioxidante e antibacteriana, e alta resisténcia a umidade.

Rammak, Boonsuk e Kaewtatip (2021) desenvolveram filmes de blendas de amido de
mandioca nativo/ fosfato de diamido de amido de mandioca enriquecidos com caulim. A blenda
enriquecida com caulim demonstrou melhor estabilidade térmica, propriedades mecéanicas e de
barreira.

Outro biopolimero, bastante interessante € a celulose que é amplamente utilizada devido
as suas caracteristicas inerentes e facilidade de processamento (LIU et al., 2021; TARCHOUN
etal., 2021).

3.1.1.1 Celulose

A celulose foi descrita pela primeira vez por Anselme Payen em 1838. Ele realizou a
hidrolise de diferentes tipos de madeira e obteve o mesmo tipo de material que, por analise
elementar, era isomérico com o amido CsH100s, porém mais compacto e altamente agregado.
Assim, foi observado que a celulose nativa continha trés grupos hidroxila em cada unidade
CeH100s e deve ser considerada como (CeH1005)n (ZUGENMAIER, 2021).

A celulose sintetizada por plantas ou bactérias € um recurso quase inesgotavel de
polimeros organicos na Terra e tem importancia econdmica global. Pela estimativa, a
quantidade de celulose sintetizada, globalmente a cada ano, fica entre 100 e 150 bilhGes de
toneladas (HUANG et al., 2014; SOUZA; CARVALHO; VALADARES, 2015). Devido a sua
abundancia, renovabilidade, morfologia e estrutura, é considerada uma alternativa de materiais
multifuncionais e sustentiveis & escala industrial. A celulose é caracterizada como um

homopolimero de alto peso molecular composto quimicamente por cadeias de glicose unidas
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por ligagdes glicosidicas do tipo B-1,4, onde cada unidade é disposta a 180 graus em relacdo
aos seus vizinhos, e o segmento de repeticdo é um dimero de glicose conhecido como celobiose
(CAZON; VAZQUEZ, 2021; KOSSEVA et al., 2020). A Figura 1 mostra a estrutura quimica

da celulose.

Figura 1 - Estrutura quimica da celulose; n nimero de unidades estruturais de celobiose.

Fonte: Zugenmaier (2021).

A celulose de origem bacteriana (CB) possui a mesma estrutura da celulose derivada de
plantas, apresentando uma estrutura tridimensional formada por nanofibrilas (Figura 2). Ao
contrario da celulose vegetal, a celulose bacteriana é sintetizada de forma pura, livre de
contaminantes de outras moléculas vegetais, como lignina, hemicelulose ou pectina. A pureza
da CB é uma vantagem, uma vez que ndo requer processos caros de extracdo e purificacdo e o
uso de produtos quimicos ambientalmente perigosos (CAZON; VAZQUEZ, 2021a; GUZEL;
AKPINAR, 2020).

Figura 2 — Imagem da: (a) estrutura tridimensional da CB (b) microscopia eletrbnica de varredura da CB.

Fonte: Huang et al. (2014).

A CB é excretada como exopolissacarideo por bactérias aerébias, como Achromobacter,
Aerobacter, Agrobacterium, Komagataeibacter (conhecida como, Gluconacetobacter),
Pseudomonas, Rhizobium, Sarcina e Rhodobacter (CAZON; VAZQUEZ, 2021a; LIN et al.,
2014). As celuloses produzidas por diferentes bactérias possuem morfologia, estrutura,
propriedades e aplicagOes diferentes (WANG; TAVAKOLI; TANG, 2019). Contudo, dentre os

microrganismos citados, as bactérias do género Glucanoacetobacter sdo as mais estudadas,
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devido a sua capacidade de assimilar uma ampla gama de fontes de carbono/nitrogénio
(AZEREDO et al., 2019; CIELECKA et al., 2019).

Os métodos para a producdo da CB podem ser, estatico ou agitado. De acordo com o
método utilizado, a CB resultante podera adquirir morfologia macroscopica, microestrutura e
propriedades diferentes. O meétodo de cultura estatica resulta no acimulo de uma membrana
gelatinosa de celulose na superficie da solugdo nutricional, enquanto 0 método agitado resulta
em uma massa irregular (WANG; TAVAKOLI; TANG, 2019).

A selecdo do método depende das aplicacGes finais da CB, bem como das caracteristicas
fisicas, morfoldgicas e mecénicas necessarias. Além disso, a condi¢do do ambiente de cultura,
incluindo cepa de bactérias, nutricdo, pH e fornecimento de oxigénio, também é crucial e afeta
as propriedades da CB (WANG; TAVAKOLI; TANG, 2019).

Dentre os métodos de producdo citados, o método estatico é a abordagem mais
tradicional para a producdo de CB. Neste método, a celulose adquire uma forma de pelicula
gelatinosa na interface ar-liquido e apresenta excelente estrutura e propriedades mecanicas.
Geralmente, este método de cultivo requer um amplo espaco resultando em baixa producdo,
devido ao longo tempo requerido (HSIEH et al.,, 2016; JEON et al., 2014; WANG,;
TAVAKOLLI; TANG, 2019). As peliculas de CB se formam até uma certa espessura, porque 0
crescimento da célula e a producdo de CB param, devido a zona aerébia (parte superior das
peliculas de CB) carecer de nutrientes, como tambeém a parte inferior das peliculas de CB
carecer de oxigénio (HSIEH et al., 2016).

O sistema agitado proporciona varios tamanhos (10um — 1mm) e formas (esférico,
elipsoidal, estrelado ou fibroso) para a CB. Além de que a celulose adquire propriedade
mecanicas inferiores a celulose produzida pelo método estatico (JEON et al., 2014).

Além destes métodos de producdo, a CB também pode ser produzida com a adi¢do de
polimeros, materiais de refor¢o ou aditivos. Estes aditivos podem modificar as propriedades
fisico-quimicas e estruturais da CB (CAZON; VAZQUEZ, 2021a). A adicio destes aditivos
pode ocorrer a partir de duas metodologias: ex situ ou in situ (ALMASI; MAEHRYAR,;
GHADERTAJ, 2019).

A metodologia ex-situ realiza modificagcGes nas membranas da CB ap0s a sua formacéo,
e é feito por métodos quimicos ou fisicos. J&, a metodologia in situ realiza modificacdes das
membranas de CB durante a sua formacao, porque os materiais sao inseridos como aditivos ou
materiais de reforco durante a producio (CAZON; VAZQUEZ, 2021a; STUMPF et al., 2018).

Na Figura 3 é apresentado um esquema para producao ex situ e in situ da CB.
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Figura 3 - Esquemas para producdo ex situ e in situ da celulose bacteriana.

IN-siITU Ex-situ
(Por suplementacéo no meio de cultura) (Mergulhando em uma solugéo)
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« Extratos naturais / /' \
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Fonte: Adaptado de Cazdn; Vazquez (2021a).

A modificacdo in situ altera as propriedades estruturais, morfologicas e fisico-quimicas
da CB, e consiste em incluir um aditivo ndo necessario para o crescimento da bactéria no meio
de cultura (ADEPU; KHANDELWAL, 2020; WU et al., 2021). Esta modificacdo é a mais
comum e importante para alteracio dos filmes da CB (CAZON; VAZQUEZ, 2021a;
MIRTALEBI; ALMASI; KHALEDABAB, 2019).

Por sua vez, a modificacdo ex situ utiliza a estratégia de combinar a CB com outros
materiais (plastificantes, polimeros, agentes ativos, entre outros) para aprimorar suas
propriedades e expandir suas aplicacGes. Assim, o material resultante possui propriedades
superiores e supera as limitacdes (ALMASI; MAEHRYAR; GHADERTAJ, 2019). Contudo,
existem dois tipos de modificagdes ex situ: quimica e fisica. No caso de modificacdo quimica
ex situ, a CB reage com aditivos para modificar sua composi¢do quimica. Por outro lado, a
modificacdo fisica ex situ € comumente feita por meio de absorcao fisica, em que a CB porosa
pode ser preenchida com solucdes ou suspensdes de particulas adquirindo novas propriedades
(ADEPU; KHANDELWAL, 2020; CAZON; VAZQUEZ, 2021a; STUMPF et al. 2018).

As propriedades da celulose bacteriana também podem variar de acordo com o método

de producéo utilizado, e estas varia¢fes implicam na aplicabilidade deste biopolimero.
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3.1.1.1.1 Propriedades e aplicacdes da CB

A celulose bacteriana é um biopolimero que possui um alto indice de cristalinidade (84-
90%), comparada a celulose vegetal (40-60%), devido a auséncia de moléculas vegetais
(lignina, hemicelulose ou pectina) (HUANG et al., 2014). A sua forma cristalografica é quase
a mesma da chamada “celulose I’ na celulose vegetal (CAZON; VAZQUEZ, 2021a).

A celulose | possui cadeias de glucana organizadas em planos paralelos e possui duas
estruturas cristalinas principais, celulose I, (triclinica) e celulose Ig (monoclinica). A razéo entre
estas estruturas (l. / 1) depende da fonte da celulose. No caso da CB, o polimorfo I, é 0
polimorfo dominante (80-90%). Assim, a produgdo da CB a partir de diferentes fontes de
carbono mostra graus semelhantes de cristalinidade e razdo I, / lp idéntica (CAZON;
VAZQUEZ, 2021a; KOSSEVA et al., 2020).

Com relacgdo a solubilidade em agua, os varios grupos hidroxila na superficie da CB, o
torna um material hidrofilico. Além disso, a &rea superficial observada na CB é superior a da
celulose vegetal, as nanofibras de CB tém cerca de 20-100 nm de didmetro (TORRES;
ARROYO; TRONCOSO, 2019). A CB apresenta uma resisténcia a tracdo média de 241,42 +
21,86 MPa, um valor maximo de alongamento de 8,21 + 3,01% e mddulo de Young de 6,86 +
0,32 GPa (GRANDE et al., 2008). Pesquisas, ainda, mostraram que a compressdo de materiais
a base de CB a 100 MPa e 70°C aumentou a resisténcia a tracdo de cerca de 182 MPa (ABRAL
etal., 2021).

Devido a estas caracteristicas, a CB torna-se adequada para aplicacdes no campo
biomédico, cosmético, alimenticio, producdo de papel, aplicado em materiais elétricos,
magnéticos e dpticos. Além dessas aplicacGes, pode também ser utilizada como separador de
bateria, membrana para filtracdo e para o tratamento de agua (CAZON; VAZQUEZ, 2021b;
HUANG et al., 2014).

Além da celulose bacteriana, o poli (vinil alcool) (PVA) também pode ser citado como
um polimero biodegradavel. E um polimero sintético que apresenta interessantes propriedades
fisicas como solubilidade e biodegradabilidade, que surgem da presenca de grupos -OH e da
formacéo de ligacdes de hidrogénio (GHADERI et al., 2019).
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3.1.2 Poli (vinil alcool)

O poli (vinil &lcool) (PVA) é um polimero sintético biodegradavel que vem sendo usado
desde o inicio dos anos 1930 em uma ampla gama de aplicaces, como industriais, comerciais,
médicas e alimenticias, incluindo resinas, lacas, fios cirdrgicos e aplicacBes de contato com
alimentos (DEMERLIS; SCHONEKER, 2003).

Como produto industrial e comercial, o PVA é valorizado pela sua solubilidade e
biodegradabilidade, o que contribui para o seu baixissimo impacto ambiental. Varios
microrganismos ubiquos em ambientes artificiais e naturais - como sistemas sépticos, aterros
sanitarios, composto e solo - foram identificados e se mostraram capazes de degradar o PVA
por meio de processos enzimaticos. Uma combinacdo das atividades das enzimas oxidase e
hidrolase degradam o PVA em acido acético (DEMERLIS; SCHONEKER, .2003).

A producdo do PVA ocorre atraves da polimerizagdo do mondmero acetato de vinila
para poli (acetato de vinila), seguido pela hidrélise dos grupos acetato formando uma cadeia
polimérica com grupos hidroxilas pendentes, como mostra na Figura 4. Entretanto, a reacao de
hidrolise ndo é completa, formando, consequentemente, polimeros com diferentes graus de
hidrélise dependendo da extensdo da reacdo (ARANHA; LUCAS, 2001).

Figura 4 - Etapas de obtencdo do PVA a partir do acetato de vinila.

CHg o N
. . ~ H
O:< polimerizacio ch hidrélise T
H oO———————————= o\ —_— (H: H,C
—_— C H>C
= 2
H H — —/ n — — n
acetato de vinila poli (acetato de vinila) poli (vinil &lcool)

Fonte: Adaptado de Aranha; Lucas (2001).

Geralmente, 0 PVA é sollvel em agua, ligeiramente soltivel em etanol e insolavel em
outros solventes organicos. E insipido e inodoro. Outras propriedades, como pH, viscosidade,
ponto de fusdo, indice de refragdo e taxa de biodegradacédo, sdo baseadas no peso molecular e
na porcentagem de hidrolise. Por exemplo, o PVA parcialmente hidrolisado (87-89%) é mais
soluvel em &gua e tem mais flexibilidade e adeséo a superficies hidrofobicas. Por outro lado, o
PVA altamente hidrolisado (91-99%) é mais estavel na presenca de solventes organicos e tem
mais resisténcia a tracdo e adesdo em superficies hidrofilicas, e degrada mais rapido sob altas
temperaturas (RIVERA-HERNANDEZ et al., 2021).
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Como outro polimero biodegradavel promissor, pode ser citada a carboximetilcelulose
(CMC) classificado como um polimero natural modificado.

3.1.3 Carboximetilcelulose

Dentre os produtos obtidos através de modificagdes quimicas da celulose, a
carboximetilcelulose (CMC) é um dos que mais se destaca em funcdo da sua importancia
econdémica como agente espessante e pela variedade de aplicagdes (CARASCHI; FILHO,
1999). O CMC, polimero natural modificado, € um derivado da celulose hidrofilica que possui
como vantagens: ndo toxicidade, biodegradabilidade e solubilidade em agua, devido aos
abundantes grupos carboximetil na espinha dorsal da celulose (DENG et al., 2021; WANG et
al., 2021). Esse polimero é obtido industrialmente a partir da reacdo em suspensao (“'slurry
process”) da celulose, hidroxido de sédio e &cido monocloroacético (CARASCHI; FILHO,
1999; KAISTNER, 1996), como mostra a Figura 5.

Figura 5 - Representacdo esquematica da introducdo do grupo carboximetila no anel de glicopiranose, com R=H
ou CH,COO'Na".

e O
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Fonte: Caraschi; Filho (1999).

Normalmente, esse polimero é preparado e utilizado na forma sédica (CMCNa) pois
uma vez dissolvido em agua apresenta caracteristicas tipicas de polieletrélitos. Contudo, as suas
propriedades e aplicacdes dependem, essencialmente, da viscosidade da solucdo aquosa, grau
médio de substituicdo (definido como o nimero medio de grupos hidroxila substituidos por
unidade D-glicopiranosil da cadeia polimeérica) e distribuicdo dos grupos carboximetila
(CARASCHI; FILHO, 1999).

Comparado a outros polimeros biodegradaveis puros, o CMC possui melhor
estabilidade térmica devido a presenca de ligacGes de hidrogénio. A capacidade absortiva do
filme de CMC puro, ainda, pode ser aumentada por grupos éter (OLIVEIRA; COSTA;
FUTURO, 2020). Além destas propriedades, 0o CMC também tem sido usado como um aditivo
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alimentar e como revestimento em frutas frescas. Este polimero atua como um eliciador, que
induz a resisténcia dos frutos e aumenta sua vida Gtil (DENG et al., 2021).

O CMC, assim como o PVA parcialmente hidrolisado, podem ser incorporados a CB
devido a sua solubilidade em agua. Esta incorporacdo resultard em uma mistura polimérica,
chamada de blenda polimérica. Estas membranas formadas por essas blendas podem apresentar
diferentes propriedades, funcionalidades e aplicabilidades.

3.2 BLENDAS POLIMERICAS

Blendas poliméricas constituem uma mistura fisica de dois ou mais polimeros
diferentes, com a finalidade de obter um novo material com propriedades melhores do que o
original (COBO et al., 2021; PAOLI, 2008). Esses novos materiais podem ser misciveis ou
imisciveis dependendo do seu nivel de interacdo termodindmica entre os polimeros.

As blendas tém atraido muita atencdo como um método facil e econdmico de
desenvolver materiais poliméricos que tém versatilidade para aplicacdes comerciais
(PARAMESWARANPILLAI; THOMAS; GROHENS, 2015). As propriedades das misturas
poliméricas podem ser manipuladas de acordo com seu uso final por meio da selegdo correta
dos polimeros componentes (ALGHAMDI, 2022; DORIGATO, 2021). As blendas sédo vistas
como solugbes flexiveis e praticas para a obtencdo de novos produtos com propriedades
desejaveis (ALSEWAILEM, 2021).

Dentre 0os materiais utilizados como matriz polimérica para desenvolver blendas, a
celulose bacteriana tem recebido consideravel atencdo, devido a sua abundancia, excelentes
propriedades mecanicas e biodegradabilidade, contribuindo para beneficios ambientais (LIU et
al., 2021; PINTO et al., 2021; SILVA et al., 2021). Na literatura podem ser encontrados filmes
de blendas desenvolvidas a partir de CB que podem ser aplicadas em diversas areas.

Alonso et al. (2018) desenvolveram blendas condutoras de celulose
bacteriana/polianilina e obtiveram maiores condutividades e potencial aplicacdo na area de
eletronicos.

Sueiro et al. (2016) desenvolveram filmes biodegradaveis a base de celulose bacteriana,
amido de mandioca e pululana e avaliaram potencial aplicacdo na area farmacéutica e

cosmeética.
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Osorio et al. (2014) desenvolveram blendas de celulose bacteriana/ amido
termoplastico, e observaram melhores propriedades mecénicas e estabilidade térmica com
possibilidade de aplicacdo na area de embalagens.

Almeida et al. (2013) desenvolveram blendas de celulose bacteriana/ fécula de batata, e
observaram um elevado potencial de aplicacdo na area alimenticia e farmacéutica.

As blendas poliméricas desenvolvidas podem ser aplicadas em diferentes areas, sendo
elas, cosmética, farmacéutica, de eletrénicos ou de embalagem alimenticia. Porém, no campo
de embalagem alimenticia, as blendas formadas a partir da celulose bacteriana tem chamado

atencdo, porque seria uma possivel alternativa para substituir os polimeros convencionais.

3.3 EMBALAGEM ALIMENTICIA

As embalagens de alimentos desempenham um papel importante na seguranca de
alimentos, pois atuam como barreiras externas aos alimentos, visando protegé-los de perigos
e/ou contaminantes fisicos, quimicos ou bioldgicos. Alguns possiveis perigos/contaminantes
sdo, umidade, gases, poeira, temperatura, radiagdo ultravioleta e luminosa, odores e tensoes
mecanicas. Além disso, as embalagens alimenticias tém como objetivo garantir o frescor, sabor
e valor nutricional do produto e assim proporcionar uma vida util prolongada (VIDEIRA-
QUINTELA; MARTIN; MONTALVO, 2021).

A maioria das embalagens sdo desenvolvidas a partir de polimeros convencionais,
devido ao seu baixo custo, pronta disponibilidade, excelentes propriedades dpticas, mecanicas
e de barreira de resisténcia a 4gua, demonstrando ser uma solucdo mais pratica e econémica
(FILIPPO et al., 2021). Contudo, tem-se algumas desvantagens como, por exemplo, a sua
reciclagem é comprometida devido a descartabilidade inadequada (BALASUBRAMANIAM,;
PATEL; NAYAK, 2020). Assim, sdo gerados residuos plasticos que com uma gestdo incorreta
tém varios efeitos negativos na saide humana e no ecossistema (AZMIN; HAYAT; NOR,
2020).

Devido a esta desvantagem, tem-se optado pela utilizacdo de polimeros biodegradaveis
que ndo possuem requisitos para reciclagem, pois sdo facilmente biodegradaveis no meio
ambiente, e ndo trazem riscos a saude humana e ecossistema (BALASUBRAMANIAM,;
PATEL; NAYAK, 2020).

Dentre os polimeros biodegradaveis e naturais, destaca-se a celulose para aplicacédo no

campo de embalagens, devido a sua abundancia, propriedades mecénicas, biodegradabilidade
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e néo toxicidade (FILIPPO et al., 2021). A celulose de origem bacteriana demonstrou grande
potencial para ser uma alternativa em substituicdo aos polimeros convencionais a fim de reduzir
0s impactos ambientais (ZAHAN et al., 2020). Na CB ¢é possivel incorporar substancias ativas,
resultando em embalagens ativas alimenticias, em que propriedades mecéanicas, de
permeabilidade ao vapor de agua, oxigénio e CO2 podem ser melhoradas e, até mesmo, podem
adquirir propriedades antioxidantes/antimicrobianas (BALASUBRAMANIAM; PATEL,
NAYAK, 2020; UDAYAKUMAR et al., 2021; ZAHAN et al., 2020).

Embalagens ativas tornaram-se um tema importante, atualmente, para o
desenvolvimento de novas membranas poliméricas biodegradaveis, com propriedades iguais ou

superiores as dos polimeros convencionais.

3.3.1 Embalagem ativa

A embalagem ativa pode ser definida como embalagens que interagem diretamente com
0 produto embalado. A interacdo direta com os alimentos ajuda a controlar sua deterioracao e
manter as propriedades fisico-quimicas dos alimentos embalados (YILMAZ; DEMIRHAN;
OZBEK, 2022).

Esses tipos de embalagens tém o objetivo de manter a qualidade, frescor e a seguranca
dos alimentos. Podem ser desenvolvidas a partir da incorporacdo de componentes ativos
(aditivos) como antimicrobianos ou antioxidantes, que contribuem para prolongar a vida (til
dos produtos (ROY et al., 2022; XU et al., 2022).

A motivagao no estudo desses materiais é desenvolver as embalagens ativas formuladas
a partir de polimeros biodegradaveis incorporados com agentes bioativos naturais com
propriedades antioxidantes ou antimicrobianas (YILMAZ; DEMIRHAN; OZBEK, 2022;
ZHANG; RHIM, 2022). Na literatura, podem ser encontradas algumas embalagens ativas de
alimentos formuladas a partir da celulose, polimero natural biodegradavel.

Thongsrikhem et al. (2022) desenvolveram filmes compostos de gelatina-celulose
bacteriana reticulados com cinamaldeido. Os filmes resultantes apresentaram baixa
permeabilidade ao vapor de agua, alta resisténcia a tracdo, boa atividade antibacteriana, ndo
citotoxicidade e potencial aplicagdo como embalagem ativa antibacteriana.

Jiang et al. (2022) desenvolveram filmes constituidos de nanocompdsitos de quitosana-

celulose-benzil isotiocianato para utilizagdo como embalagens ativas para embalar “frango
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assado”. Os filmes resultantes apresentaram baixa citotoxicidade, boa atividade antibacteriana,

bom desempenho mecénico e altas propriedades de barreira ao oxigénio e vapor de agua.
Dentre os aditivos incorporados nas membranas poliméricas para formular uma

embalagem ativa, tém-se diferentes extratos naturais que podem atribuir novas propriedades as

embalagens, como propriedades antioxidantes ou antimicrobianas.

3.3.1.1 Extratos naturais

Os extratos naturais tém recebido grande atencdo como componentes ativos para
embalagens ativas. A incorporacdo dos extratos a matriz polimérica pode exercer influéncia nas
propriedades mecanicas e na resisténcia ao transporte agua-vapor/oxigénio através dos filmes
(RANGARAJ et al., 2021). Além disso, pode aumentar a estabilidade a oxidacdo do produto
alimenticio e inibir o crescimento de patégenos de origem alimentar, o que favorece na
seguranca dos alimentos (RANGARAJ et al., 2021; Dossié antioxidantes, 2009). Na literatura,
podem ser encontrados algumas embalagens ativas desenvolvidas a partir da celulose com a
incorporacgéo de diferentes extratos naturais.

Wen et al. (2021) desenvolveram um novo filme de celulose bacteriana incorporada
com timol e extrato de batata roxa com aplicacdo no setor de embalagens como embalagem
ativa. O filme resultante demonstrou melhor estabilidade térmica, protecdo UV, propriedade de
barreira ao vapor de agua e boa atividade antibacteriana e antioxidante.

Rashidi et al. (2021) desenvolveram nanofibras de etilcelulose/ proteina de soja isolada
integrada com extrato de casca de laranja amarga. As nanofibras resultantes demonstraram alta
estabilidade térmica, resisténcia a tracdo e permeabilidade ao vapor de agua, além de apresentar
boas atividades antimicrobianas e antioxidantes, e avaliaram potencial aplicacdo como
embalagens ativas de alimentos antimicrobianos e antioxidantes.

Os extratos podem ser divididos em subclasses: vitaminas (vitaminas C e E),
carotenoides (carotenos e xantofilas), minerais (selénio, manganés e zinco) e polifendis
(flavonoides, acidos fendlicos, lignanas e estilbenos) (RANGARAJ et al., 2021; Dossié
antioxidantes, 2009). Por sua vez, dentre 0s extratos naturais, aqueles que possuem
propriedades antioxidantes tém se destacado por inibir a oxidacdo dos alimentos, uma das
principais formas de deterioracdo, contribuindo no aumento da vida util do produto embalado.
Assim, os extratos que podem ser destacados por suas propriedades antioxidantes benéficas

sdo: licopeno, vitamina C, vitamina E, e selénio.



29

3.3.1.1.1 Licopeno

As frutas e os vegetais de cor vermelha, como melancia, maméao, goiaba, tomate, suco
de vegetais, laranja vermelha e pimenta, possuem principalmente licopeno, um carotenoide
classificado como caroteno (GEORGIADOU et al., 2021; RANVEER, 2018).

O licopeno consiste em um hidrocarboneto insaturado com 11 ligagbes duplas
conjugadas e 2 nao conjugadas. O pigmento converte-se em diferentes cis-trans-isdmeros
influenciados por raios solares, energia térmica e reagdes quimicas. Normalmente, é encontrado
em tomates na forma de configuracdo totalmente trans (Figura 6), mas a forma termicamente
mais estavel do licopeno séo os isdbmeros cis (CASEIRO et al., 2020; GEORGIADOU et al.,
2021; RANVEER, 2018).

Figura 6 - Licopeno totalmente trans.

!

Lycopene

Fonte: Ranveer (2018).

Como consequéncia das 11 ligacdes duplas carbono-carbono conjugadas em seu
backbone, o licopeno pode assumir provisoriamente 211 ou 2048 configuracGes geométricas.
Totalmente-trans, 5-cis, 9-cis, 13-cis e 15-cis sdo algumas das formas isoméricas comumente
reconhecidas do pigmento (Figura 7). Esses isdmeros apresentam diferentes estabilidades
térmicas. A forma 5-cis é termicamente mais estavel do que o isdbmero totalmente trans
(CASEIRO et al., 2020; RANVEER, 2018).
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Figura 7 - Isdmeros geométricos do licopeno.
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Fonte: Ranveer (2018).

Dentre todos os carotenoides, o licopeno é o antioxidante mais eficaz, que possui 10
vezes mais capacidade de extingdo de oxigénio do que a-tocoferol e o dobro do -caroteno.
Esse pigmento vem ganhando aten¢do devido as suas propriedades fisico-quimicas e biologicas,
particularmente associadas as suas propriedades antioxidantes naturais (RANVEER, 2018). A
sequéncia de ligacbes duplas conjugadas na estrutura de polieno do licopeno pode ser
responsavel pela sua atividade antioxidante. Isso explica o motivo deste pigmento ser o
antioxidante mais potente entre os carotenoides naturais (GEORGIADOU et al., 2021).

3.3.1.1.2 Vitamina C

A vitamina C, também chamada de &cido ascérbico (AA), é um composto organico
natural soldvel em agua e insolUvel na maior parte dos solventes organicos, € uma substancia
cristalina, apresenta bom potencial redox e é um importante aditivo alimentar (MANGELA,;
MARTINS, 2021; CANOVAS et al., 2020). Pode ser encontrado na polpa e casca de frutas
citricas, possui multiplas fungdes bioquimicas e desempenha papel bioldgico significativo na
antioxidacdo, antienvelhecimento, anticancer, regulagdo imunoldgica, regulacdo genética e
reducdo da aterosclerose (ZOU et al., 2020).

A degradagéo do acido ascorbico ocorre primeiramente com a oxidagdo do AA em &cido

desidroascorbico, por uma enzima com atividade oxidase na presenga de oxigénio. A cadeia de
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reacOes continua com a transformacéo do acido desidroascérbico em acido 2,3-dicetogulénico
e outros produtos de degradacdo. Essa degradacdo depende das condi¢Ges de armazenamento:
oxigénio, luz, temperatura e tempo (CANOVAS et al., 2020).

O acido ascérbico corresponde a uma forma oxidada da glicose, CsHgOs (176,13 g/mol),
sendo uma alfacetolactona de seis &tomos de carbono, formando um anel lactona com cinco
membros e um grupo enadiol bifuncional com um grupo carbonilo adjacente (MANGELA;
MARTINS, 2021). A Figura 8 mostra a estrutura da vitamina C (&cido ascérbico).

Figura 8 - Estrutura da vitamina C (acido ascorbico).
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Fonte: Spizzirri et al. (2019).

3.3.1.1.3 Vitamina E

A vitamina E, uma familia de a-, -, y- ¢ d-tocoferdis e tocotriendis correspondentes,
funciona como um antioxidante de quebra de cadeia que impede a propagacdo de reacdes de
radicais livres. Essa vitamina ocorre em suas concentragdes mais altas em 6leos vegetais e pode
ser encontrada em alimentos basicos, como gréos de cereais e nozes. A forma mais abundante
naturalmente é o a-tocoferol (Figura 9), que também é a mais biologicamente ativa e a mais
biodisponivel (LIANG; TREMBLAY-HEBERT; SUBIRADE, 2011).

Figura 9 - Estrutura da vitamina E (a-tocoferol).
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Fonte: Liang; Tremblay-Hébert; Subirade (2011).

Seu principal papel como antioxidante é baseado na formacdo de um radical a-

tocoferoxila altamente estavel, pela perda de um hidrogénio fenolico. Este tocoferol pode
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proporcionar o efeito benéfico de prevenir doencas cronicas associadas ao estresse oxidativo e
é conhecido por ter uma funcéo de sinalizacdo das células do musculo liso vascular que ndo
pode ser exercida por outras formas de tocoferol. A forma a €, portanto, amplamente utilizada
nas industrias farmacéutica, alimenticia e cosmética. No entanto, suas aplicagdes séo limitadas,
devido a sua natureza altamente hidrofébica e sensibilidade ao calor, oxigénio e luz (MA et al.,
2021: LIANG; TREMBLAY-HEBERT; SUBIRADE, 2011).

3.3.1.1.4 Selénio

O selénio € um elemento quimico que faz parte dos micronutrientes que sdo essenciais
para 0 organismo, apresenta uma infinidade de atividades bioldgicas vitais, especialmente
atividades antioxidantes e anticancerigenas (JIANG et al., 2022; YE et al., 2020).

O selénio ndo é essencial para as plantas vasculares, e sua absor¢do geralmente nao é
intencional devido a semelhanca entre a estrutura quimica do selénio e do enxofre. Apesar disso,
as plantas podem absorver o selénio do solo em diferentes formas, como selenato e selenitos,
ou em sua forma orgénica (BALINT et al., 2021). Contudo, em humanos, o selénio nio pode
ser absorvido diretamente pelo corpo, mas desempenha um papel vital no alivio do estresse
oxidativo, sintetizando DNA, prevenindo doengas cardiovasculares e no desenvolvimento de
certos tipos de cancer. Este pode ser adquirido a partir de alimentos na forma de selénio vegetal
em, por exemplo, castanha-do-Para, arroz, repolho, farinha de trigo, entre outros alimentos
(BALINT etal., 2021; REN et al., 2021).

Normalmente, o intervalo entre a quantidade fisiologicamente necessaria de selénio e a
guantidade comprovadamente toxica € minimo. Sua toxicidade estd parcialmente relacionada a
capacidade que alguns compostos contendo selénio tém de gerar radicais livres (CATANIA;
BARROS; FERREIRA, 2009).

A suplementacdo exogena usando selénio vegetal é uma abordagem conveniente,
eficiente e segura para enriquecer o selénio corporal e € uma abordagem chave do suplemento
alimentar de selénio. Dentre as formas de selénio, o selenito de sédio (Na2SeO3) é 0 que vem
sendo amplamente utilizado como fertilizante na producéo vegetal e servindo como suplemento
alimentar, devido a sua alta concentracdo de ingredientes ativos e alta solubilidade em agua.
Este fertilizante enriquecido com selénio tem sido amplamente utilizado devido a sua

seguranga, baixo custo, eficiéncia e conveniéncia (REN et al., 2021).
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Além destes extratos naturais, que podem atribuir novas propriedades antioxidantes a
uma embalagem, pode ser citado também o coldgeno. Este apresenta como caracteristica uma
excelente biodegradabilidade, e pode atribuir melhores propriedades mecanicas e maior

permeabilidade ao vapor de agua para uma embalagem (JUNIOR et al., 2021).

3.3.1.2 Colageno

O coléageno é uma proteina de origem animal, cuja fungdo no organismo é contribuir na
integridade estrutural dos tecidos em que esta presente. Pode ser encontrado nos tecidos
conjuntivos do corpo, tais como 0ssos, tenddes, cartilagens etc. (SILVA; PENNA, 2012). Na
sua estrutura existe o predominio de aminoacidos, como glicina, prolina, lisina, hidroxiprolina,
hidroxilisina e alanina, que fornece resisténcia e elasticidade nas estruturas anatdmicas na qual
esta presente (SILVA; PENNA, 2012; WANG; RHIM, 2015).

A fibra do colageno possui ligacdes peptidicas abundantes e estrutura de haste helicoidal
Unica, o que o faz possuir boas propriedades mecanicas. Ademais, 0s grupos amino e hidroxila
presentes na sua estrutura contribuem para uma forte resisténcia ao vapor de agua (JING et al.,
2021). O colageno é muito utilizado na forma de colageno hidrolisado, preparado, geralmente,
por hidrolise acida, alcalina ou enzimética do coldgeno (TANG et al., 2022). Este pode ser
ingerido, a partir de suplementos, e possui uma variedade de efeitos benéficos, como melhorar
a salde da pele e aliviar doengas cardiovasculares (SILVA; PENNA, 2012; TANG et al., 2022).

Além disso, o colageno hidrolisado apresenta como principais caracteristicas, alta
biodegradabilidade, propriedades emulsificantes e espumantes, além de ser facilmente
integrado em filmes poliméricos. Devido a estas caracteristicas, o colageno hidrolisado € um
componente bastante promissor para integrar sistemas alimentares ou materiais de embalagem
(IRASTORZA et al., 2021; TANG et al., 2022).
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4 MATERIAIS E METODOS

4.1 MICRORGANISMO

A bactéria Glucanoacetobacter hansenii, UCP1619, depositada no Banco de Culturas
do Nucleo de Pesquisas em Ciéncias Ambientais e Biotecnologia (NPCIAMB) da Universidade

Catolica de Pernambuco (UNICAP) foi utilizada como produtora da celulose bacteriana.

4.2 MEIOS DE CULTURA

O meio de cultura utilizado para manter a viabilidade do microrganismo foi o meio HS,
descrito por Hestrin & Schramm (1954), cuja composicdo (g/L) é: peptona (5,00), &gar-agar
(18,00), extrato de levedura (5,00), Na2HPOg4 (2,70), acido citrico (1,15) e glicose (20,00). Ja o
meio utilizado para o preparo do inéculo e producéo das blendas foi 0 meio salino patenteado
por Souza et al. (2020).

4.3 ATIVACAO E MANUTENCAO DO MICRORGANISMO

Para ativar e realizar a manutencdo do microrganismo foi efetuado um processo de
repicagem em meio HS. Os microrganismos foram transferidos de maneira asséptica e em
forma de ziguezague com uma alca de platina para tubos esterilizados. Os tubos foram
incubados por 15 dias em uma estufa a temperatura ambiente (30°C). Finalizado o periodo de
incubagdo, os microrganismos foram mantidos refrigerados a 2°C, sendo repicado de forma
constante trimestralmente para manutencdo das caracteristicas dos microrganismos
(FIGUEIREDO et al., 2015).
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4.4 PREPARO DO INOCULO

O meio salino foi usado para preparar o indculo. Inicialmente, 0 meio foi esterilizado
em autoclave a uma temperatura de 121°C por 20 minutos. Em seguida, o meio foi resfriado e
inoculado com 0,6 g.L* de bactérias e adicionado 1% (v/v) de alcool etilico PA. Posteriormente,
essa suspensdo bacteriana foi incubada por 3 dias em uma estufa a temperatura de 30°C. Por

fim, esta suspenséo foi utilizada para producéo das blendas.

4.5 PREPARO DOS MEIOS DE PRODUCAO DAS BLENDAS CB/PVA

As blendas CB/PV A foram produzidas seguindo metodologia descrita por Stoica-Guzun
et al. (2013) com modificac¢fes. Foi utilizado poli (vinil alcool) (PVA) da marca Neon e o
complexo antioxidante (EXT) da marca Sunflower. A composi¢do do EXT, descrita pelo
fabricante, tem como componentes majoritarios (por capsula): coldgeno (402,5mg), acido
ascorbico (20mg), acetato de a-tocoferol (5mg), extrato de licopeno (2,5mg) e selenito de sodio
(17mcg).

A blenda foi produzida a partir da técnica in situ, no qual foram adicionados, o PVA e
0 EXT na matriz polimérica de CB. Foram preparados 4 meios de producdo para o crescimento
das blendas. O primeiro (CB/PVA) adicionou-se, apenas, 10,00 g/L de PVA. O segundo
(CB/PVAL) adicionou-se 10,00 g/L de PVA e 1,08 g/L do EXT. O terceiro (CB/PVA2)
adicionou-se 10,00 g/L de PVA e 2,14 g/L do EXT. E, por fim, o quarto (CB/PVA3) adicionou-
se 10,00 g/L de PVA e 4,30 g/L do EXT. Os meios de producéo foram preparados e esterilizados
em autoclave a uma temperatura de 121°C por 20 minutos. Apds resfriamento do meio, foram
transferidos, 10% (v/v) de in6culo e 1% (v/v) de alcool etilico PA. Os meios foram incubados
por 20 dias em uma estufa a temperatura de 30°C. A producdo das blendas foi realizada em
triplicata.

4.6 PREPARO DOS MEIOS DE PRODUCAO DAS BLENDAS CB/CMC

As blendas CB/CMC foram produzidas seguindo metodologia descrita por Stoica-

Guzun et al. (2013) com modificagdes. Foi utilizado carboximetilcelulose (CMC) da marca
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Synth e o complexo antioxidante (EXT) da marca Sunflower, cuja composigéo foi descrita
anteriormente, no tdpico 4.5.

A producdo da blenda foi realizada pela aditivacéo in situ, no qual foram inseridos o
CMC e EXT na matriz polimérica de CB. Foram preparados 4 meios de producdo para o
crescimento das blendas. O primeiro (CB/CMC) adicionou-se, apenas, 10,00 g/L de CMC. O
segundo (CB/CMC1) adicionou-se 10,00 g/L de CMC e 1,08 g/L do EXT. O terceiro
(CB/CMC2) adicionou-se 10,00 g/L de CMC e 2,14 g/L do EXT. E, por fim, o quarto
(CB/CMC3) adicionou-se 10,00 g/L de CMC e 4,30 g/L do EXT. Os meios de producéo foram
preparados e esterilizados em autoclave a uma temperatura de 121°C por 20 minutos. Ap6s
resfriamento do meio, foram transferidos, 10% (v/v) de indculo e 1% (v/v) de alcool etilico PA.
Os meios foram incubados por 20 dias em uma estufa a temperatura de 30°C. A producéo das

blendas foi realizada em triplicata.

4.7 LAVAGEM E PURIFICACAO DAS BLENDAS CB/PVA E CB/CMC

As blendas foram lavadas e purificadas seguindo metodologia proposta por Nascimento
et al. (2022) com modificacdo. Apds o processo de incubacdo durante 20 dias, os filmes obtidos
foram coletados e lavados em &gua destilada. Com o intuito de purificar as membranas e
eliminar as bactérias aderidas, posteriormente foram submersos em agua destilada e colocados

para esterilizar em autoclaves a 121°C por 30 minutos.

4.8 SECAGEM DAS BLENDAS CB/PVA E CB/CMC

A secagem foi feita de acordo com metodologia proposta por VVasconcelos et al. (2020)
com modificacdo. As membranas, apds a lavagem, sdo secas a uma temperatura de -2°C por

um periodo 15 dias para completa remocdo da &gua.
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4.9 CARACTERIZACAO DAS BLENDAS CB/PVA E CB/CMC

4.9.1 Capacidade de Retencéo de Agua (CRA)

De acordo com metodologia proposta por Nascimento et al. (2022), as blendas
produzidas foram pesadas Umidas e secas, para calcular a capacidade de retencdo de 4gua. Este
teste foi realizado em triplicata para cada blenda. A porcentagem de capacidade de retencédo de

agua (CRA) foi determinada com a Equacéo 1.

~PU-PS Ea. (1)
CRA = —=—>100

Em que, CRA é a capacidade de retencdo de agua (%), PU é o peso da blenda umida (g)

e PS é o peso da blenda seca (g).

4.9.2 Andlise de infravermelho (FTIR)

A espectroscopia de infravermelho com transformada de Fourier (FTIR) foi realizada
com o objetivo de analisar os grupos funcionais presentes nas blendas desenvolvidas e para
verificar a incorporacdo dos componentes antioxidantes pertencentes ao complexo (EXT). Os
espectros de FTIR das blendas foram registrados na faixa de absorcio de 4000-550 cm™, com
resolucéo de 4 cm™ e 32 varreduras. O espectrémetro FTIR utilizado foi modelo Spectrum 400
da marca Perkin EImer, com o médulo UATR (Universal Attenuated Total Reflectance) com 3

reflexdes, cristal de Diamante/ Seleneto de Zinco.

4.9.3 Andlise termogravimétrica (TGA)

O analisador Mettler Toledo modelo TGA-2 foi utilizado para a analise

termogravimétrica de amostras pesando, aproximadamente, 3mg. Cada amostra foi analisada

da temperatura ambiente (30°C) até 600°C, sob uma atmosfera de nitrogénio com uma taxa de
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fluxo de 20 mL/min para evitar a degradacdo termo oxidativa das amostras (taxa de
aquecimento: 10°C/min) (KIZILTAS; KIZILTAS; GARDNER, 2015).

4.9.4 Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV)

As micrografias MEV das superficies inferiores de crescimento das amostras foram
realizadas utilizando um microscopico eletronico de varredura (Modelo MIRA-3, Tescan
Mira), operando com feixe de elétrons de 5kV e magnificacdo de 30kX. As amostras das
blendas de CB foram previamente secas em dessecador e recobertas com 10nm de ouro em um
metalizador (SANYU ELECTRON) para execucao da anélise.

4.9.5 Difratometria de Raios-X (DRX)

Para identificar as fases cristalinas das blendas de CB, utilizou-se a técnica de
difratometria de raios X. As blendas foram analisadas por um difratdbmetro da Bruker, D2
Phaser, com tubo de cobre aplicado com tenséo de 40kV e corrente de 30mA, na escala de 26
com intervalo entre 5° e 45° com velocidade de varredura de 4°/min. A Equacdo 2, método de
calculo desenvolvido por Segal et al. (1959), baseia-se na diferenca da intensidade entre os
picos de maior e menor intensidade e foi utilizada para determinacdo do percentual de

cristalinidade (%C) das blendas desenvolvidas.

I-1
%C = ~—22 %100 Eq. (2)

Onde, %C ¢ o percentual de cristalinidade (%), Ic é a intensidade dos picos cristalinos,
e lam é a intensidade dos picos amorfos. A intensidade dos picos foi medida como valor maximo
obtido para o pico levando em conta uma linha de base (SEGAL et al., 1959).

O didametro medio dos cristais perpendiculares aos planos de difragdo das blendas
desenvolvidas foi calculado pela Equacéo 3, descrita por Scherrer (LI; RENNECKAR, 2011).

_ 0,91 Eq. (3)
B cos9
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Em que, d é o didmetro dos cristais (nm), A € o comprimento de onda da radiacdo X,
constante para Cu e igual a 0,1542 nm, B ¢ a largura de linha do pico de difracdo na metade da

intensidade maxima (em radianos) e 0 é o angulo de difragdao (em radianos).

4.9.6 Atividade antioxidante pelo método 1,1-difenil-2-picrilhidrazila (DPPH)

A atividade antioxidante das blendas desenvolvidas e do EXT foi determinada pelo
método 1,1-difenil-2-picrilhidrazila (DPPH). A andlise é baseada na capacidade que o
composto antioxidante tem de doar um proton para o DPPHe formando estruturas de
ressonancia estaveis, estabilizando os chamados radicais livres. E uma reacéo de oxirreducéo,
onde o radical DPPHe, que apresenta coloracdo violeta, ¢ reduzido para DPPH-H (DPPH
reduzido e estivel), alterando a coloragdo da mistura de roxo para amarelo (BRAND-
WILLIANS; CUVELIER; BERSET, 1995; SANCHEZ, 2002).

O procedimento de deteccdo de atividade antioxidante foi descrito por Chunshom et al.
(2019), com algumas adaptages. A solugéo de DPPH foi preparada em metanol 80% (v/v) com
uma concentracdo final de 0,06mM e foi armazenada na auséncia de luz a 4°C até o momento
das analises.

O EXT, nas concentra¢des 1,08 g/L, 2,14 g/L e 4,30 g/L, foi dissolvido em 10 mL de
uma mistura agua/acetona (3:1 v/v). Estas soluces foram submetidas a banho maria a 40°C
por 30 minutos para, posteriormente, ser submetido a analise. J4, as blendas, com
aproximadamente 100 mg, foram imersas em uma mistura agua/acetona (3:1 v/v), 12 mL, e
levadas ao banho termoestatico a 50 °C por 30 minutos. Posteriormente, as blendas foram
filtradas, sendo o sobrenadante submetido a analise.

O sistema reacional foi composto por 3,9 mL da solu¢do DPPH e 0,1 mL da amostra.
Para a amostra controle, foi adicionado 0,1 mL de metanol 80% (v/v). Este sistema foi mantido
em repouso a temperatura ambiente (30°C) por 30 minutos na auséncia de luz. E para o calculo
de porcentagem de inibicdo da atividade antioxidante das amostras utilizou-se as absorbancias,

como mostra a Equagéo 4:

A -A Eq. (4
% Inibigﬁo DPPH = controle amostra , 100 q ( )

Acontrole
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Sendo, Acontrole € @ absorbancia do metanol em solucdo de DPPHe ¢ Aamosta € @
absorbancia das amostras em solugdo de DPPHe. Este resultado se d& em % de inibicdo da
atividade oxidante pelo DPPHe.

As absorbancias foram determinadas em espectrofotémetro UV/Vis (Hewlett-Packard,
modelo 8453) no comprimento de onda de 515 nm. O branco do equipamento foi 0 metanol e
0 padréo antioxidante utilizado neste experimento foi 0 &cido ascérbico (AA). As analises foram

feitas em triplicata.

49.7 Atividade antioxidante pelo método 2,2-azinobis (3-etilbenzotiazolina-6-acido
sulfonico) (ABTS)

A andlise de atividade antioxidante das blendas desenvolvidas e do EXT puro também
foi conduzida pelo método do radical 2,2-azinobis (3-etilbenzotiazolina-6-acido sulfénico)
(ABTS). A formacdo do radical ABTS™, é gerada a partir da oxidacdo com persulfato de
potassio. E, este radical ABTS" (azul esverdeado), na presenca de um antioxidante é reduzido
promovendo a perda da coloragio no meio reacional (SANCHEZ, 2002).

Para determinacéo da atividade antioxidante foi seguido um procedimento de deteccéo
descrito por Chunshom et al. (2019), com algumas modificagdes. A solucdo de ABTS" foi
preparada pela reacdo de ABTS 7mM (5mL) e 2,45mM (88uL) de persulfato de potassio, apos
incubacdo a temperatura ambiente no escuro, durante 16 horas. Posteriormente foi diluida em
metanol para se obter uma absorbancia de 0,70 a 734nm.

O EXT, nas concentragdes 1,08 g/L, 2,14 g/L e 4,30 g/L, foi dissolvido em 10 mL de
uma mistura agua/acetona (3:1 v/v). Estas solucGes foram submetidas a banho maria a 40°C
por 30 minutos para, posteriormente, ser submetido a analise. Ja, as blendas, com
aproximadamente 100 mg, foram imersas em uma mistura agua/acetona (3:1 v/v), 12 mL, e
levadas ao banho termoestatico a 50 °C por 30 minutos. Posteriormente, as blendas foram
filtradas, sendo o sobrenadante submetido a analise.

O sistema reacional foi composto por 3,9 mL da solugdo de ABTS" e 0,1mL das
amostras. Para a amostra controle foi utilizado a solu¢do de ABTS". Este sistema foi incubado
a temperatura ambiente (30°C) durante 2 horas na auséncia de luz. E para o célculo de
porcentagem de inibicdo da atividade antioxidante das amostras utilizou-se as absorbancias,

como mostra a Equagéo 5:
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Acontrole - Aamostra %100 Eq (5)

% Inibi¢ao ABTS =

Acontrole

Sendo, Acontrole € @ absorbancia da solucdo de ABTS™ e Aamostra € @ absorbancia das
amostras em solucdo de ABTS™. O resultado se da em % de inibicdo da atividade oxidante pelo
ABTS",

As absorbancias foram determinadas no espectrofotdometro UV/Vis (Hewlett-Packard,
modelo 8453) em um comprimento de onda de 734 nm. O branco do equipamento foi o metanol
e 0 padrdo antioxidante utilizado neste experimento foi o &cido ascorbico (AA). Os

experimentos foram realizados em triplicata.

4.9.8 Permeabilidade ao vapor de agua (WVP)

O coeficiente de permeabilidade ao vapor da agua (WVP) dos filmes foi determinado
seguindo o método de teste padrdo ASTM (ASTM, 2003) e metodologia exposta por Silva et
al. (2021) com modificacdo. Em um recipiente cilindrico, com 2,9 cm de didmetro, foi
adicionado cloreto de calcio (CaCl,) deixando um espaco vazio de aproximadamente 1,5 cm
entre o sal e a abertura do recipiente, evitando qualquer entrada de ar.

Em seguida os sistemas foram acondicionados em dessecadores na presenca de uma
solucdo saturada de cloreto de sodio (75% de umidade relativa). As massas dos recipientes
foram medidas usando uma balanca analitica (Bel, modelo M214-Ai) durante um periodo de 5
dias, em intervalos fixos de tempo. Para calcular a velocidade ou taxa de transmissao do vapor

de 4gua (TPVA), utilizou-se a Equacédo 6:

_ Am Eq. (6)
TPVA = A AL

Em que, Am ¢ a variacdo de massa dos recipientes (g), A € a area de superficie do filme
exposta (m?) ¢ At é o periodo em que foi verificado a variacdo de massa (dias). Por fim, o TPVA
foi utilizado para calcular o coeficiente de permeabilidade ao vapor de agua (WVP), como

mostra a Equacdo 7:
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Es
WVP = TPVAX— P Eq. (7)
p

Em que, TPVA é taxa de transmisséo do vapor de agua (g.m2.d%), Esp é a espessura do
filme (m) e Ap ¢ a diferenga de pressao entre os dois lados do filme (Pa). Os resultados de WVP

sdo dados em [g.m™.d .Pal], e os testes foram realizados em triplicata.

4.10 ANALISE ESTATISTICA

Os resultados foram analisados por meio do programa OriginPro®, versdo 2018
(OriginLab Corporation, Northampton, MA, USA). As analises foram realizadas em triplicata.
Os valores de média e desvio padrdo foram calculados e testados. A analise de variancia
(ANOVA) e o0 poés-teste Tukey foi realizado para todos os dados e um valor de p < 0,05 foi

considerado indicativo de significancia estatistica.
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5 RESULTADOS E DISCUSSAO

Os resultados e discussao desse trabalho foram divididas em duas partes. A primeira
parte é referente as blendas de celulose bacteriana e poli (vinil alcool) - CB/PVA incorporadas
com EXT. Enquanto, a segunda parte é referente as blendas de celulose bacteriana com
carboximetilcelulose - CB/CMC incorporadas com o EXT, também utilizado nas blendas de
CB/PVA.

Parte |- Resultados das Blendas CB/PVA

5.1 PRODUCAO DAS BLENDAS CB/PVA

Na Tabela 1 sdo mostrados os rendimentos em peso Umido e seco, e as espessuras
umidas e secas das blendas CB/PVA, produzidas a partir das quantidades de 0 g/L, 1,08 g/L,
2,14 g/L e 4,30 g/L do EXT que correspondem a CB/PVA, CB/PVAL, CB/PVA2 e CB/PVAS,
respectivamente. Os rendimentos Umidos (expressos em peso Umido) e espessuras Umidas das
blendas foram verificados ap6s o processo de lavagem e purificacdo, enquanto, 0s rendimentos
Secos (expressos em peso seco) e espessuras secas das blendas foram verificados apds a etapa

de secagem. Esses resultados sdo referentes a um periodo de incubacédo de 20 dias.

Tabela 1 - Rendimentos (expressos em peso Umido e seco) e espessuras das blendas CB/PVA.

Blendas P. U. (g/L) P.S. (g/L) Esp. U. (mm) Esp. S. (mm)

CB/PVA 385,84 + 6,012 7,28 £0,42° 0,223 £ 0,0182 0,007 + 0,000%
CB/PVAl 371,58 + 4,362 11,11 +£0,72* 0,217 +0,023% 0,009 + 0,001%
CB/PVA2 370,57 9,972 9,05 +1,172 0,216 £ 0,006 0,008 + 0,001%
CB/PVA3 389,95 + 3,822 8,44 £ 1,417 0,225 £ 0,0072 0,007 + 0,002%

*Média + Desvio padréo; P. U - Peso Umido; P. S - Peso Seco; Esp. U. - Espessura Umida; Esp. S. - Espessura
Seca; letras iguais na mesma coluna, correspondem a médias sem diferenca significativa pelo teste Tukey (p<0,05)
Fonte: A autora (2022).

Conforme a Tabela 1, as blendas CB/PVA puras e incorporadas com EXT ndo
apresentaram, estatisticamente (p<0,05), uma diferenca significativa com relacdo aos
rendimentos e espessuras. Além disso, analisando os rendimentos Umidos e secos expostos na

Tabela 1 pode ser observado que sdo proximos aos resultados encontrados na literatura, em que
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séo produzidas membranas de celulose bacteriana em meios HS modificado. Estes rendimentos
relatados na literatura séo observados com tempos de incubagao diferentes.

Costa et al. (2019) desenvolveram filmes de celulose bacteriana tingidas com corantes
naturais a base de plantas em meio HS modificado com um periodo de incubacéo de 10 dias, e
observaram rendimento Umidos e secos de 381,10 + 0,81 e 9,63 + 0,90 g/L, respectivamente.

Galdino et al. (2020) desenvolveram filmes de celulose bacteriana em meio HS
modificado, com incubacdo durante 6 dias e 10 dias. Foi verificado um rendimento Umido e
seco de 475,2 + 13,7 € 6,82 £ 0,32 g/L, respectivamente, para membranas incubadas durante 10
dias e de 195,0 £ 19,5 e 2,69 £ 0,12 g/L, respectivamente, para membranas incubadas durante
6 dias. Na Figura 10 sdo apresentadas as imagens das membranas Umidas e secas das blendas

de CB/PVA pura e incorporadas com o EXT.

Figura 10 — Imagens das (a-d) blendas umidas e (e-h) secas. (a, €) CB/PVA, (b, f) CB/PVAL, (c, g) CB/PVA2 e
(d, h) CB/IPVAS3.
s

- ‘ Sa(C)

Fonte: A autora (2022).

A partir da Figura 10 (a-h), pode ser verificado que todas as blendas CB/PVA
apresentaram diametros médios de 5,30 cm. Foi observado uma grande perda de agua apos a
secagem, devido a caracteristica das fibras de CB serem higroscépicas e serem capazes de
absorver até 100 vezes sua massa (ALMEIDA et al., 2013). Além disso, a blenda CB/PVA pura
apresentou uma coloracdo branca e opaca. Enquanto, as blendas CB/PVA incorporadas com
EXT apresentaram coloracéo avermelhada e opaca, tendo a intensidade dessa cor intensificada
conforme 0 aumento da concentracdo do EXT no meio de produgéo das blendas. Esta coloracdo
avermelhada pode ser atribuida, provavelmente, a presenca do extrato de licopeno no EXT.
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5.2 CARACTERIZACAO DAS BLENDAS CB/PVA

5.2.1 Capacidade de Retencéo de Agua (CRA)

Os valores das capacidades de retencdo de &gua das blendas s&o determinados a partir
da pesagem das blendas antes e apés a etapa de secagem. Na Tabela 2 sdo apresentados 0s

resultados de CRA observados pelas blendas de CB/PVA puras e incorporadas com o EXT.

Tabela 2 - Capacidade de Retengdo de Agua (CRA) das blendas CB/PVA.

Blendas CRA (%)

CB/PVA 98,24 + 0,05?
CB/PVAl 97,38 £ 0,29°
CB/PVA2 97,56 + 0,252
CB/PVA3 97,84 + 0,342

*Média = Desvio padréo; letras iguais na mesma coluna, correspondem a medias sem diferenca significativa pelo
teste Tukey (p<0,05)
Fonte: A autora (2022).

De acordo com a Tabela 2, as blendas de CB/PVA pura e incorporadas com EXT néo
apresentaram diferenca significativa (p < 0,05), quanto a capacidade de retencdo de agua. As
blendas de CB/PVA apresentaram uma alta CRA com valores na faixa de 97% a 98%. Este
acontecimento ja era esperado, devido a caracteristica da matriz da CB possuir uma alta
capacidade de retencdo de agua e pode ser observado, também, na literatura por Nascimento et
al. (2022) e Silva et al. (2021).

5.2.2 Analise de infravermelho (FTIR)

A técnica de espectroscopia vibracional na regido do infravermelho foi utilizada para
caracterizar as blendas e identificar o EXT incorporado nas blendas. A Figura 11 ilustra os
espectros representativos da CB pura, PVA puro, EXT puro e das blendas CB/PVA, produzidas
a partir das quantidades de 0 g/L, 1,08 g/L, 2,14 g/L e 4,30 g/L do EXT e correspondem a
CB/PVA, CB/PVAL, CB/PVA2 e CB/PVAS3, respectivamente.
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Figura 11 - Espectros FTIR da (a) CB pura, PVA puro, EXT puro e (b) blendas CB/PVA produzidas.
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Fonte: A autora (2022).

De acordo com a Figura 11a, a membrana de PVA puro mostrou picos caracteristicos
em 3285 cm1, 2925 cm™t, 1250 cm 1 e 1085 cm 2, representando estiramento -OH, estiramento
C-H, dobramento C-H e estiramento C-O, respectivamente. Estes picos podem ser confirmados
na literatura por Wen et al. (2020) e Wahid et al. (2019).

A membrana de CB pura (Figura 11a) exibiu picos de absor¢do em: 3280 cm ™ atribuido
a0 grupo -OH, 2935 cm™* atribuido ao estiramento C-H, 1635 cm™ atribuido ao grupo carbonila
presente na celulose bacteriana, 1450 cm™ representando as vibragdes de dobramento de C-H,
eem 1160 cm* e 1025 cm ™! representando a estrutura polissacaridica da CB. Estes picos podem
ser confirmados na literatura por Kamal et al. (2022) e Wahid et al. (2019).

J&, 0 EXT puro (Figura 11a) apresentou picos de absorcdo caracteristicos de todos 0s
seus componentes, que seriam: colageno, licopeno, acido ascorbico, acetato de a-tocoferol e
selenito de sddio. Foram observados picos em: 3670 cm™ relacionado as vibragoes de -OH livre
e 667 cm™ atribuido ao dobramento -OH fora do plano, caracteristico do acido ascorbico e
colageno (ATA; KUMCUOGLU; TAVMAN, 2021; PANTWALAWALKAR et al., 2021),
3473 cm! relacionado as vibrag@es de estiramento de N-H, caracteristico do colageno (ATA,
KUMCUOGLU; TAVMAN, 2021), 1739cm™ atribuidos a presenca de grupo éster e vibragio
de estiramento C=0, caracteristico do &cido ascorbico e acetato de a-tocoferol (MA et al., 2021,
PANTWALAWALKAR et al., 2021), 1644 cm™ atribuido ao estiramento C=C e 1000 cm™
atribuido ao dobramento fora do plano =C-H, caracteristico do licopeno (BOCKUVIENE;
ZALNERAVICIUS; SEREIKAITE, 2021; YANG et al., 2019), 1464 cm™ atribuido ao
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estiramento C=C na flexdo esquelética fenil e metil e 1113 cm™ para flexdo plana de fenil,
caracteristico do acetato de a-tocoferol (MA et al., 2021). O selénio pode reagir com 0s outros
componentes do EXT a partir do -OH, C=0 e C-O-C (JIANG et al., 2022). Na Tabela 3 séo
apresentadas as principais bandas vibracionais encontradas no espectro da blenda de CB/PVA

(Figura 11Db) e suas atribuices.

Tabela 3 - AtribuigBes das bandas caracteristicas no espectro de FTIR da blenda CB/PVA.

Namero de onda (cm™) Atribuictes

3321 Estiramento de -OH com ligacao de hidrogénio

2895 Estiramento C-H sp®

1650 Vibracdes caracteristicos dos grupos carbonilas presentes em CB
1424 Dobramento de C-H e C-O-H e Estiramento de C-O-C

1157 Estiramento de C-O

1107 Vibracdes caracteristicos da estrutura de polissacarideo de CB
656 Dobramento de -OH fora do plano

Fonte: A autora (2022).

As principais interag0es estruturais encontradas na blenda pura de CB/PVA e
apresentadas na Tabela 3 podem ser confirmadas na literatura por Guzel & Akpinar (2020),
Wahid et al. (2019) e Pecorato et al. (2007). Detalhando as bandas apresentadas na Figura 11b,
verifica-se que as blendas CB/PVA incorporadas com EXT apresentaram picos de absor¢édo
destaque em: 1739 cm™?, 1644 cm™ e 1464 cm™. Estes picos de absor¢do confirmam a
incorporacdo do EXT nas blendas de CB/PVA. Aléem disso, as blendas CB/PVA incorporadas
com EXT apresentaram picos de absor¢do com maior intensidade na regido de ~3300 cm™ e
~1000 cm™. Estes picos de maior intensidade sdo atribuidos a uma provavel formagéo de
ligagdes de hidrogénio intermoleculares entre a cadeia da blenda CB/PVA e 0 EXT incorporado
como relatado também na literatura por Shi et al. (2022).

5.2.3 Analise termogravimétrica (TGA)

A anélise termogravimétrica tem o objetivo de investigar o comportamento térmico das

blendas apds a incorpora¢do do EXT. Na Figura 12 € ilustrado o termograma das blendas

CB/PVA puras e incorporadas com EXT, CB pura, PVA puro e EXT puro.



48

Figura 12 - Termograma da membrana pura de CB, membrana pura de PVA, EXT puro e blendas CB/PVA
produzidas. (a) TGA (b) DTG.
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Fonte: A autora (2022).

E possivel observar no grafico TGA/ DTG (Figura 12ab) que as amostras apresentaram
de 1 a 3 eventos principais de degradacdo. Inicialmente, as amostras demonstraram
temperaturas de degradacdo que sdo relacionadas a evaporacdo da agua residual, na faixa de
65°C a 90°C. A partir das curvas do termograma ilustrado na Figura 12ab é determinado um
sumario com as principais temperaturas de degradacdo, mostrado na Tabela 4.

Tabela 4 - Temperaturas de degradacdo principal da membrana pura de CB, membrana pura de PVA, EXT puro
e blendas CB/PVA.

Amostras Tonset(OC) Tendset(OC) Tmaxl(OC) Tmax2(°C)
CB 285 357 - 326
PVA 273 476 331 430
EXT 180 376 204 311
CB/PVA 197 359 237 317
CB/PVA1l 194 317 241 292
CB/PVA2 195 316 240 298
CB/PVA3 191 324 240 294

Tonser- Temperatura de inicio extrapolado de degradagdo maxima; Tendset- Temperatura de final extrapolado de
degradacdo maxima; Tmax- Temperatura de degradacdo maxima; - Dado ndo observado
Fonte: A autora (2022).

De acordo com a Tabela 4, a membrana de CB pura apresentou evento de degradacéo
méaxima em 326°C, corroborando com a literatura (GUZEL; AKPINAR, 2020; TOME et al.,
2010; WAHID et al., 2019). A membrana de PVA puro apresentou dois eventos de degradacao
méaxima em 331°C e 430°C, também relatado na literatura (CORAZZARI; TURCI; NISTICO,
2021; WAHID et al., 2019). Ademais, o EXT puro apresentou evento de degradacdo maxima
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em 204°C e 311°C, atribuidos a decomposi¢do do colageno e componentes antioxidantes
(CHEN et al., 2022; MA et al., 2021; PAN et al., 2021; QU et al., 2022).

As blendas CB/PVA pura e incorporadas com EXT (Tabela 4) apresentaram dois
eventos de degradacdo méaxima na faixa de, aproximadamente, 191°C a 359°C. Nessa faixa de
temperatura ocorreu, primeiramente, a desidratagdo dos grupos hidroxila e, posteriormente, a
cisdo e decomposicio da cadeia polimérica (CAZON; VELAZQUEZ; VAZQUEZ, 2020;
WAMHID et al., 2019). Adicionalmente, nas blendas CB/PVA incorporadas pelo EXT houve a
decomposicdo do EXT devido a quebra das ligacdes covalentes, como também relatado por
Chen et al. (2022), Ma et al. (2021), Pan et al. (2021) e Qu et al. (2022).

Os resultados citados na Tabela 4 indicam que as interagcOes entre CB e PVA afetaram
a estabilidade térmica de CB, diminuindo a sua temperatura de degradacdo maxima (Tmax2).
Além disso, a incorporacdo do EXT afetou a estabilidade térmica da blenda e diminuiu a sua
temperatura de degradacdo maxima (Tmaxz). Esta diminuicdo de estabilidade térmica pode ser
explicada pela presenca do selenito de sodio e &cido ascorbico, e de fatores como iluminagéo,
tratamento térmico e oxigénio que atuam na estabilidade dos antioxidantes, como relatado na
literatura (ASSIS et al., 2020; CHEN et al., 2022; PAN et al., 2021).

5.2.4 Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

A Microscopia Eletrdnica de Varredura foi realizada com o objetivo de observar a
morfologia das nanofibrilas da celulose bacteriana nas blendas produzidas. Na Figura 13 sdo
ilustradas as micrografias eletronicas de varredura da membrana de CB pura, blenda de
CB/PVA pura e incorporada com 4,30g/L do EXT (CB/PVA3).

Figura 13 - Micrografias eletrénicas de varredura da (a) CB, (b) CB/PVA e (c) CB/PVAS.
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Fonte: A autora (2022).
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A membrana de celulose bacteriana pura (Figura 13a) apresentou estrutura morfoldgica
tipo ‘rede’ porosa, relatada também na literatura por Ghozali, Meliana e Chalid (2021). A
blenda pura de CB/PVA (Figura 13b) e CB/PVA incorporada com EXT (Figura 13c) também
apresentaram uma estrutura morfologica porosa, sendo assim nao modificou a morfologia
caracteristica da celulose bacteriana. Ademais, verifica-se a presenca de bactérias, em pequena
quantidade, envoltas pela estrutura nanofibrilar da CB em todas as micrografias. Porém, esse
achado ja era esperado, uma vez que as fibras sdo excretadas dessas células (NASCIMENTO
et al., 2022). Por fim, a presenca dos microrganismos ndo impede a utilizacdo da blenda como

embalagem porque est&o inativos.

5.2.5 Difratometria de Raio-X (DRX)

A andlise de difratometria foi realizada com o objetivo de verificar a cristalinidade,
tamanho médio de cristalito das blendas e identificar a presenca do EXT nas blendas
incorporadas pelo EXT. Na Figura 14 sdo ilustradas as curvas de DRX da CB pura, PVA puro,
EXT puro e das blendas de CB/PVA pura e incorporadas com o EXT.

Figura 14 - Curvas de DRX da (a) membrana pura de CB, membrana pura de PVA, EXT puro e (b) blendas
CB/PVA avaliadas.
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Fonte: A autora (2022).

A membrana de PVA puro (Figura 14a) exibiu baixa cristalinidade devido aos picos de
cristalinidade pouco evidentes. A membrana de CB pura (Figura 14a) demostrou ser um

material semicristalino com picos de cristalinidade largos, e 0 EXT puro (Figura 14a) exibiu
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alta cristalinidade com picos de cristalinidade evidentes. A alta cristalinidade do EXT esta
relacionada aos seus componentes cristalinos: licopeno e acido ascorbico (SPIZZIRRI et al.,
2019; YANG et al., 2019; OKONOGI; RIANGJANAPATEE, 2015). Os outros componentes
do EXT (colageno, acetato de a-tocoferol e selenito de s6dio) possuem caracteristicas amorfas
(LEON-MANCILLA et al., 2016; CARVALHO et al., 2019; YE et al., 2020).

Todas as blendas CB/PVA (Figura 14b) evidenciaram picos de cristalinidade largos
caracteristico de materiais semicristalinos, com picos em 14,5°, 16,9° e 22,8° que caracterizam
a CB pura e podem ser atribuidos aos planos cristalinos (110), (010) e (200) da celulose I,
respectivamente (WAHID et al.,2019), e em 19,1° caracteristico do PVA (CARVALHO et al.,
2019). Adicionalmente, nas blendas CB/PVA incorporadas com EXT foram observados picos
de cristalinidade em 9,6°, 11,7° e 28,8° que sdo atribuidos ao EXT. Estes picos de cristalinidade
adicionais que caracterizam o EXT confirmam a sua incorporacdo nas blendas CB/PVAL,
CB/PVA2 e CB/PVA3, como relatado na analise de espectroscopia. Na Tabela 5 é apresentado
0 percentual de cristalinidade e tamanho de cristalito da CB pura, PVA puro, EXT puro e
blendas CB/PVA pura e incorporadas com EXT.

Tabela 5 - Percentual de cristalinidade e tamanho do cristalito da membrana pura de CB, membrana pura de
PVA, EXT puro e blendas de CB/PVA.

Amostras Cristalinidade (%) Tamanho do cristalito (nm)
CB 58,50 4,07
PVA 21,52 1,52
EXT 65,42 21,83
CB/PVA 64,97 2,39
CB/PVA1l 63,89 4,82
CB/PVA2 62,37 4,41
CB/PVA3 60,93 4,23

Fonte: A autora (2022).

De acordo com a Tabela 5, a membrana de CB pura apresentou percentual de
cristalinidade e tamanho de cristalito de 58,50% e 4,07 nm, respectivamente, também observado
na literatura (LIMA et al., 2015). A membrana de PVA puro apresentou baixa cristalinidade
com 21,52% e tamanho de cristalito de 1,52 nm. J4, o EXT puro apresentou alta cristalinidade
com 65,42% e tamanho de cristalito de 21,83 nm.

A blenda pura de CB/PVA (Tabela 5) apresentou percentual de cristalinidade de 64,97%
e tamanho do cristalito de 2,39nm. Enquanto, as blendas CB/PVA incorporadas com EXT

(Tabela 5) apresentaram menores percentuais de cristalinidade. O percentual de cristalinidade
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da blenda diminuiu conforme aumentava a concentragdo do EXT incorporado. Esta menor
cristalinidade pode influenciar em uma diminuigéo de propriedades como rigidez, resisténcia
quimica e resisténcia a abrasdo, além de elevar propriedades como resisténcia ao impacto e
elongacdo na ruptura (CANEVAROLO, 2002). Pode ser observado, também, que a

incorporagédo do EXT (Tabela 5) ocasionou o aumento do tamanho de cristalito das blendas.

5.2.6 Atividade antioxidante pelo método 1,1-difenil-2-picrilhidrazila (DPPH)

A andlise de atividade antioxidante pelo método DPPH tem o objetivo de detectar a
atividade antioxidante presente no EXT puro e nas blendas puras e incorporadas com o0 EXT.
Na analise foi utilizado o &cido ascorbico (AA) como amostra padrao antioxidante. Na Figura
15 s&o apresentados os percentuais de inibi¢do do radical DPPHe. pelo EXT puro, AA e blendas
de CB/PVA produzidas a partir das quantidades de 0 g/L, 1,08 g/L, 2,14 g/L e 4,30 g/L do EXT.

Figura 15 - Percentual de inibi¢do do radical DPPHe- pelas blendas CB/PVA, EXT puro e AA.
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Fonte: A autora (2022).

De acordo com a Figura 15, AA, EXT puro e as blendas de CB/PVA, incorporadas com
Og/L, 1,08 g/L 2,14g/L e 4,30g/L do EXT, apresentaram uma atividade antioxidante. Na Tabela

6 sdo expostos os percentuais de captura dos radicais livres mostrados na Figura 15.
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Tabela 6 - Atividade antioxidante, obtido pela captura do radical DPPH?e, resultante das blendas CB/PVA, EXT
puro e AA.

Inibicdo DPPH (%)

Concentracéo (g/L)

AA EXT CB/PVA
0,00 0,00 + 0,002 0,00 + 0,002 10,60 + 0,082
1,08 84,12 + 0,08° 30,00 + 0,33° 19,76 + 0,00°
2,14 85,28 + 0,08° 70,63 + 0,22° 20,31 + 0,23°
4,30 85,86 + 0,17¢ 82,08 + 0,00¢ 21,02 +0,17¢

*Média + Desvio padrdo; AA- Acido Ascorbico; letras diferentes na mesma coluna, correspondem a médias com
diferenga significativa pelo teste Tukey (p<0,05)
Fonte: A autora (2022).

A partir da Tabela 6, foi constatado que o EXT puro exibiu uma interessante atividade
antioxidante decorrente, principalmente, do acido ascorbico, acetato de a-tocoferol e extrato de
licopeno, presentes em maiores quantidades na sua formula e citados na literatura como
potenciais agente antioxidantes por Bajer e Burkowska-But (2022), Assis et al. (2020) e Franco,
Incarnato e Marco (2019).

A blenda CB/PVA pura (Tabela 6) exibiu uma atividade antioxidante decorrente do
grupo hidroxila presente na cadeia principal da celulose e do poli (vinil alcool) que,
provavelmente, é capaz de capturar o radical DPPHe (CABANAS-ROMERO et al., 2020;
CHUNSHOM et al., 2019). Enquanto, as blendas de CB/PVA incorporadas com o EXT (Tabela
6) apresentaram maior atividade antioxidante, na faixa de 19% a 21%. O aumento da
concentracdo do EXT na blenda resultou no aumento da atividade antioxidante exibido pela
blenda. Ademais, essa faixa de atividade antioxidante, também, pode ser observada na
literatura, no qual sdo desenvolvidos filmes de celulose bacteriana com incorporacdo de
diferentes extratos para aplicacdo no setor de embalagem.

Li et al. (2021) desenvolveram filmes de celulose bacteriana com atividade
antibacteriana e antioxidante, a partir da biossintese in situ usando o bagaco de vinho. Os filmes
apresentaram um percentual de inibicdo de radicais livres pelo método de DPPH, que variaram
de 10% a 40%.

Mousavi, Rahmati-Joneidabad e Noshad (2021) desenvolveram um revestimento
comestivel a base de mucilagem de semente de chia e celulose bacteriana para revestir
morangos. O revestimento comestivel apresentou um percentual de inibicdo de radicais livres
pelo método de DPPH, que variou de 14% a 18%.
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5.2.7 Atividade antioxidante pelo método 2,2-azinobis (3-etilbenzotiazolina-6-acido
sulfonico) (ABTYS)

A andlise de atividade antioxidante pelo método ABTS tem o objetivo de identificar
compostos lipofilicos e hidrofilicos com propriedades antioxidantes, e determinar a atividade
antioxidante através da captura do radical ABTS* (SANCHEZ, 2002). Também foi utilizado o
acido ascorbico (AA) como amostra padrdo antioxidante. Na Figura 16 é apresentado o
percentual de inibicdo do radical ABTS" pelo EXT puro, AA e pelas blendas CB/PVA
produzidas a partir das quantidades de 0 g/L, 1,08 g/L, 2,14 g/L e 4,30 g/L do EXT.

Figura 16 — Percentual de inibicdo do radical ABTS* pelas blendas CB/PVA, EXT puro e AA.

_

il AA
—0— EXT
=t CB/PVA|

[y
o
o

(o]
o

N
o

Inibicdo ABTS™ (%)
(o2}
o

N
o

0 A A A A
000 108 216 324 432
Concentracgéo (g/L)

Fonte: A autora (2022).
De acordo com a Figura 16, AA, EXT puro e todos os padrdes testados das blendas
CB/PVA exibiram uma atividade antioxidante. A partir da Figura 16, é descrito na Tabela 7 0s

percentuais de captura de radicais livres exibido pelas amostras.

Tabela 7 - Atividade antioxidante, obtido pela captura do radical ABTS, resultante das blendas CB/PVA, EXT

puro e AA.
x Inibicdo ABTS" (%)
Concentracgéo (g/L) AA EXT CB/PVA
0,00 0,00 £ 0,007 0,00 £ 0,007 16,30 £ 0,06?
1,08 99,95 + 0,06° 7,02 +0,22° 31,49 + 0,06°
2,14 100,00 + 0,00° 36,03 £ 0,06° 39,58 +0,13°
4,30 100,00 + 0,00° 71,75 + 0,194 42,70 + 0,06°

*Média + Desvio padrdo; AA- Acido Ascorbico; - ndo foi observado atividade; letras iguais na mesma coluna,
correspondem a médias sem diferenca significativa pelo teste Tukey (p<0,05)
Fonte: A autora (2022).
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De acordo com a Tabela 7, EXT puro apresentou uma atividade antioxidante relevante,
provavelmente, decorrente do acido ascorbico, acetato de a-tocoferol e extrato de licopeno,
citados no topico 5.2.6 como potenciais agentes antioxidantes.

Comparando as atividades antioxidantes obtidas pelo método DPPH (t6pico 5.2.6) com
os resultados obtidos pelo método ABTS (Tabela 7), todas as blendas CB/PVA demonstraram
maiores atividades antioxidantes devido a captura do radical ABTS". Este radical possui a
capacidade de identificar compostos lipofilicos e hidrofilicos e justifica as maiores atividades
antioxidantes encontradas pelas blendas. As blendas CB/PVA incorporadas com EXT exibiram
um aumento na atividade antioxidante conforme aumentava a concentragdo do EXT
incorporado na blenda. A faixa de atividade antioxidante verificada pelas blendas CB/PVA
incorporadas com o EXT foi de 31% a 42%. Esta faixa também é relatada na literatura, no qual
sdo desenvolvidos filmes de CB incorporados com diferentes extratos para aplicacdo no setor
de embalagem.

Li et al. (2021) desenvolveram filmes de celulose bacteriana com atividade
antibacteriana e antioxidante, a partir da biossintese in situ usando o bagaco de vinho. Os filmes
apresentaram um percentual de inibicdo de radicais livres na faixa de 15% a 90%.

Xu et al. (2021) desenvolveram filmes biodegradaveis a partir de celulose bacteriana,
quitosana e curcumina para materiais de embalagens ativas. Os filmes apresentaram uma boa

atividade antioxidante com percentuais na faixa de 5% a 35%.

5.2.8 Permeabilidade ao vapor de agua (WVP)

A analise de permeabilidade ao vapor de dgua é essencial para filmes destinados ao setor
de embalagem, porque é uma caracteristica que determina a capacidade de protecdo aos
produtos embalados, especialmente para produtos sensiveis a umidade (HAGHIGHI et al.,
2021; LI et al., 2020). Na Tabela 8 é apresentado a taxa de transmissdo do vapor de agua
(TPVA) e o coeficiente de permeabilidade ao vapor de dgua (WVP) das blendas CB/PVA puras

e incorporadas com o EXT.
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Tabela 8 — Taxa de transmissdo do vapor de agua e coeficiente de permeabilidade ao vapor de agua das blendas

CB/PVA.
Blendas TPVA (x10?g.m?2.d?)  WVP (x107 g.m*.d*.Pa?)
CB/PVA 3,68 + 0,452 5,57 + 0,072
CB/PVAL1 2,66 + 0,22% 4,30 + 0,98%
CB/PVA2 2,81+ 0,01% 5,07 + 0,412
CB/PVA3 1,68 +0,22° 2,85+ 0,30°

*Meédia £ Desvio padrdo; TPVA- Taxa de transmisséo do vapor de agua; WVP — Coeficiente de permeabilidade
ao vapor de agua; letras iguais na mesma coluna, correspondem a médias sem diferenca significativa pelo teste
Tukey (p<0,05)

Fonte: A autora (2022).

De acordo com a Tabela 8, as blendas CB/PVA incorporadas com EXT apresentaram
menores TPVA e WVP, comparadas as blendas de CB/PVA pura. Além disso, o aumento da
concentracdo do EXT incorporado na blenda resultou na diminuicdo da sua permeabilidade ao
vapor de &gua. Isso pode ser justificado pela presenca do acido ascorbico, extrato de licopeno,
acetato de a-tocoferol e colageno na formula do EXT. O &cido ascorbico afeta ligeiramente a
permeabilidade ao vapor de agua das blendas (PIRNIA et al., 2022), enquanto o licopeno,
acetato de a-tocoferol e colageno, devido a caracteristica hidrofobica, afetam a permeabilidade
das blendas com maior intensidade (ASSIS et al., 2020; JUNIOR et al., 2021; ZHANG et al.,
2020). A diminuicdo da permeabilidade ocorre a partir da ocupacdo de lacunas da matriz
polimérica, formando uma estrutura de blenda mais densa, que dificulta a penetracdo das
moléculas de agua (ZHANG et al., 2020).

Na literatura, assim como observado na Tabela 8, podem ser encontrados filmes de poli
(vinil &lcool) e celulose bacteriana que apresentam uma diminuicéo de permeabilidade, devido
a incorporacdo aditivos hidrofobicos. Os dados expostos na literatura sdo de ordem diferentes.

Wen et al. (2021) desenvolveram filmes de celulose bacteriana incorporadas com timol
e extrato de batata roxa, e demonstraram que houve uma reducéo da permeabilidade ao vapor
de 4gua de 6,10 x 10! g.m.s1.Pa? para 4,14 x 10! g.m.st.Pal.

Wen et al. (2020) demonstraram que filmes de poli (vinil alcool) possuem coeficiente
de permeabilidade em torno de 1,5x102° g.s*.m*.Pa! e com a insercdo do extrato de cha verde

este coeficiente foi diminuido para 0,7 x10° g.st.m.Pa.
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Parte 11- Resultados das Blendas CB/CMC

5.3 PRODUCAO DAS BLENDAS CB/CMC

Na Tabela 9 sdo mostrados os rendimentos em peso Umido e seco, e as espessuras
umidas e secas das blendas CB/CMC, produzidas a partir das quantidades de 0 g/L, 1,08 g/L,
2,14 g/L e 4,30 g/L do EXT que correspondem a CB/CMC, CB/CMC1, CB/CMC2 e
CB/CMC3, respectivamente. Os rendimentos e espessuras, Umidos e secos, das blendas
CB/CMC pura e incorporadas com EXT sdo apresentados na Tabela 9 para observar possiveis

modificacdes. Todas as blendas foram sujeitas a um periodo de incubacao de 20 dias.

Tabela 9 — Rendimentos (expressos em peso Umido e seco) e espessuras (Umida e seca) das blendas CB/CMC.

Blendas P.U. (g/L) P.S. (g/L) Esp. U. (mm) Esp. S. (mm)

CB/CMC 312,89 +1,85% 7,67 +0,13% 0,227 + 0,000% 0,011 £ 0,0012
CB/CMC1 216,69 + 3,44 570+ 1,10 0,234 +0,019% 0,012 £+ 0,0012
CB/CMC2 212,36 +6,79° 6,56 + 1,39 0,209 + 0,006% 0,012 £+ 0,0012
CB/CMC3 172,00 £ 8,43° 547 +0,27% 0,220 + 0,028% 0,013 £ 0,0022

*Média + Desvio padrio; P.U — Peso Umido; P.S — Peso Seco; Esp. U. -Espessura Umida; Esp. S. — Espessura
Seca; letras iguais na mesma coluna, correspondem a médias sem diferenca significativa pelo teste Tukey (p<0,05)
Fonte: A autora (2022).

A incorporacgdo e aumento da concentracdo do EXT nas blendas CB/CMC (Tabela 9)
diminuiu significativamente (p<0,05) o rendimento Uumido. Isso pode ser atribuido a uma,
provavel, diminuicdo da porosidade da blenda com a incorporagdo do EXT (SZYMANSKA et
al., 2022). Ademais, ndo foi observado uma alteracdo significativa do rendimento seco e
espessuras Umidas e secas. Na literatura, também, é relatado rendimentos préximos ao
encontrado na Tabela 9, no qual sdo desenvolvidos filmes de celulose bacteriana em meio HS
com diferentes periodos de incubacao.

Szymanska et al. (2022) desenvolveram blendas de celulose bacteriana em meio HS
com um periodo de incubacdo de 5 dias e observaram 375¢g/L e 3,27g/L como rendimento
umido e seco, respectivamente.

Zywicka et al. (2018) desenvolveram membranas de celulose bacteriana em meio HS
com um periodo de incubacdo de 7 dias e as membranas apresentaram 200g/L e 1g/L como
rendimento umido e seco, respectivamente. As fotografias das blendas, umidas e secas, de

CB/CMC pura e incorporadas com EXT sdo mostradas na Figura 17.
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Figura 17 — Fotografias das (a-d) blendas imidas e (e-h) secas. (a, €) CB/CMC, (b, f) CB/CMC1, (c, g)
CB/CMC2 e (d, h) CB/CMCS3.

Fonte: A autora (2022).

Todas as blendas de CB/CMC (Figura 17 a-h) apresentaram um diametro médio
préximo de 5,30 cm. A blenda de CB/CMC pura apresentou uma colora¢cdo marrom e, a
incorporagdo e aumento da concentracdo do EXT nas blendas CB/CMC modificou esta
coloracdo para mais esbranquicada e avermelhada. Esta modificacdo de cor, mais vermelha, é
mais nitida nas imagens das membranas Umidas mostrada na Figura 17 (a-d) e pode ser
atribuido ao extrato de licopeno presente no EXT.

5.4 CARACTERIZACOES DAS BLENDAS CB/CMC

5.4.1 Capacidade de Retencdo de Agua (CRA)

As capacidades de retencdo de agua obtidas pelas blendas CB/CMC pura e incorporadas
com EXT podem ser observadas na Tabela 10.
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Tabela 10 - Capacidade de Retencio de Agua (CRA) das blendas CB/CMC.

Blendas CRA (%)
CB/CMC 97,55 + 0,032
CB/CMC1 97,37 £ 0,472
CB/CMC2 96,92 + 0,552
CB/CMC3 96,83 + 0,00?

*Média + Desvio padréo; letras iguais na mesma coluna, correspondem a médias sem diferenca significativa pelo
teste Tukey (p<0,05)
Fonte: A autora (2022).

De acordo com a Tabela 10, as blendas CB/CMC pura e incorporadas com EXT néo
apresentaram CRA significativamente diferentes (p < 0,05). As blendas de CB/CMC
apresentaram uma alta CRA na faixa de 96% a 97%, e estes resultados, também, podem ser

observados na literatura por Almeida et al. (2022) e Szymanska et al. (2022).

5.4.2 Anélise de infravermelho (FTIR)

Os espectros na regido do infravermelho caracteristicos da CB pura, CMC puro, EXT

puro e das blendas CB/CMC pura e incorporadas pelo EXT sdo mostrados na Figura 18.

Figura 18 — Espectros atribuidos a (a) membrana pura de CB, membrana pura de CMC, EXT puro e (b) blendas
CB/CMC avaliadas.
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Fonte: A autora (2022).

O espectro relacionado a membrana de CMC pura (Figura 18a) apresentou picos de

absorcdo em: 3355 cm* atribuido ao grupo -OH, 2920 cm™* atribuido ao estiramento de C-H,
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1595 cm?, 1415 cm™ e 1330 cm™?, sdo atribuidos aos trechos de vibragdo assimétricos e
simétricos dos carboxilatos (COO-), 1060 cm™ é atribuido a vibragdo C-O e em 905 cm™
atribuido as ligagdes glicosidicas p1-4 entre unidades de glicose. Estes picos podem ser
confirmados na literatura por Vargas-Torrico; Borries-Medrano; Aguilar-Méndez (2022) e
Wang et al. (2021).

Os picos de absorcdo caracteristicos da membrana pura de CB e ao EXT puro foram
descritos anteriormente, no tépico 5.2.2. Com relacéo ao espectro da blenda pura de CB/CMC
(Figura 18b), na Tabela 11 séo especificados as principais bandas vibracionais encontradas e

suas atribuicoes.

Tabela 11 - Atribui¢Bes das bandas caracteristicas no espectro infravermelho das blendas CB/CMC.

Namero de onda (cm™)  Atribuicdes

3338 Estiramento de -OH

2895 Estiramento C-H sp®

1642 Vibragdes dos grupos carbonila presentes em CB e CMC, e
dobramento H-O-H da &gua adsorvida

1366 Estiramento C-O

1115 Vibracdes das ligacGes glicosidicas e anéis piranodides de CB

664 Dobramento de -OH fora do plano

Fonte: A autora (2022).

As interagOes estruturais apresentadas na Tabela 11 podem ser confirmadas na literatura
por Wang et al. (2021), Bozoglan; Duman e Tung (2020) e Fontes et al. (2017). Comparando a
blenda CB/CMC pura com as blendas CB/CMC incorporadas com EXT (Figura 18b), foram
verificados diferentes picos de absorcdo em: 1758 cm™, 1644 cm™ e 1454 cm™. Estes picos
estdo relacionados ao EXT e confirmam a sua incorporacdo nas blendas de CB/CMCL,
CB/CMC2 e CB/CMC3. Ademais, observou-se que as blendas de CB/CMC incorporadas com
EXT apresentaram picos de absor¢do maior intensidade, na regido de: ~3300 cm™, ~2900 cm
e ~1000 cm™. Estes picos de maior intensidade sdo atribuidos a formacdo de ligacBes de
hidrogénio intermoleculares, também citado pelas blendas CB/PVA na parte 1 e relatado na
literatura por Shi et al. (2022).

5.4.3 Analise termogravimétrica (TGA)

Os termogramas resultantes das blendas poliméricas de CB/CMC pura e incorporadas
com EXT, CB pura, CMC puro e EXT puro séo apresentados na Figura 19.
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Figura 19 — Termograma da membrana pura de CB, membrana pura de CMC, EXT puro e blendas CB/CMC. (a)
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Fonte: A autora (2022).

De acordo com o grafico da termogravimetria derivada (DTG), ilustrado na Figura 19b,
as amostras apresentaram 1 a 3 eventos principais de degradacédo térmica. Inicialmente, foram
observadas temperaturas de degradacao na faixa de 50°C a 95°C e sdo atribuidas a evaporacgéo
da agua residual. Considerando as curvas de TGA e DTG observadas na Figura 19ab, é
apresentado na Tabela 12 um suméario com as principais temperaturas de degradacéo,

resultantes do evento de degradacdo maxima.

Tabela 12 — Temperaturas de degradacéo principal da membrana pura de CB, membrana pura de CMC, EXT
puro e blendas de CB/CMC.

Amostras Tonset (OC) Tendset (OC) Tmax,l(OC) Tmax,Z(OC)

CB 285 357 - 326
CMC 262 312 - 289
EXT 180 376 204 311
CB/CMC 242 362 - 326
CB/ICMC1 256 370 - 331
CB/ICMC2 237 365 - 334
CB/ICMC3 236 364 252 331

Tonset- Temperatura de inicio extrapolado de degradacdo maxima; Tendset- Temperatura de final extrapolado de
degradacdo maxima; Tmax- Temperatura de degradacdo maxima; - Dado ndo observado
Fonte: A autora (2022).

De acordo com a Tabela 12, a membrana de CMC pura apresentou evento de degradacao
méaxima em 289°C, como observado na literatura (CALEGARI et al., 2020; CHEN et al.,2020).
Os eventos de degradacdo relacionados & membrana de CB pura e ao EXT puro foram descritos
anteriormente, no topico 5.2.3.
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As blendas CB/CMC pura e incorporadas com EXT (Tabela 12) apresentaram
degradacdo méaxima na faixa de, aproximadamente, 236°C a 370°C. Nesta faixa de temperatura
ocorreu a despolimerizacdo e decomposicdo da dehidrocelulose em gases (FONTES et al.,
2017). Adicionalmente, as blendas CB/CMC incorporadas com EXT apresentaram a
decomposi¢do dos componentes do EXT com a quebra das liga¢fes covalentes, também citado
pelas blendas CB/PVA incorporadas com EXT discutidas na parte 1. Além disso, a blenda
CB/CMC3 (Tabela 12) apresentou uma primeira temperatura de degradacdo maxima (Tmax.1)
justificada pela presenca de maior concentracdo do EXT incorporado.

Os resultados expostos na Tabela 12, também, relataram que a inser¢do do CMC na
matriz de CB ndo alterou a sua estabilidade térmica (Tmax,2). No entanto, a incorporacdo do EXT
na matriz polimérica da blenda ocasionou o aumento da estabilidade térmica, variando de
331°C a 334°C (Tmax.2).

5.4.4 Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

Na Figura 20 sdo apresentadas as micrografias eletronicas de varredura da CB pura,
blenda CB/CMC pura e CB/CMC incorporada com EXT (CB/CMC3).

Figura 20 - Micrografias eletrdnicas de varredura da: (a) CB, (b) CB/CMC e (c) CB/CMC3.
; 7

©

Performance in nanospace

*Imagens com magnificacdo de 29,2Kx, 30Kx e 20Kx, respectivamente.
Fonte: A autora (2022).

A morfologia da CB pura (Figura 20a) demonstrou ser porosa, como descrito
anteriormente no topico 5.2.4. A blenda CB/CMC pura (Figura 20b) e CB/CMC3 (Figura 20c),
apresentou 0 mesmo comportamento morfolégico, proveniente da estrutura da celulose
bacteriana (QIAO et al., 2022). Além disso, foi observado que as blendas CB/CMC, pura e

incorporada com EXT, apresentaram uma presenca de bacterias nas fibras da matriz da celulose
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bacteriana, também observado pelas blendas CB/PVA discutidas na parte 1. Apesar disso, as
blendas ainda podem ser aplicadas no ramo de embalagens porque estes microrganismos estao

inativos e ndo podem causar efeitos adversos.

5.4.5 Difratometria de Raio-X (DRX)

Na Figura 21 sdo apresentadas as curvas de difratograma da CB pura, CMC puro, EXT

puro e blendas CB/CMC pura e incorporadas com EXT.

Figura 21 - Curvas de DRX da (a) membrana pura de CB, membrana pura de CMC, EXT puro e (b) blendas de
CB/CMC produzidas.
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Fonte: A autora (2022).

A membrana de CMC pura (Figura 21a) demonstrou possuir baixa cristalinidade sem
picos de cristalinidade evidentes. Além disso, foi verificado uma caracteristica semicristalina
para a membrana pura de CB e uma alta cristalinidade para o EXT puro, como mencionado no
topico 5.2.5.

Todas as blendas CB/CMC (Figura 21b) apresentaram picos de cristalinidade largos em,
aproximadamente, 14,7°, 17,2° e 23,0°, atribuidos a CB pura, e correspondentes aos planos
cristalinos (110), (010) e (200) da celulose I, respectivamente (WAHID et al., 2019), e o pico
que seria atribuido ao CMC ndo ficou evidente. Isso pode ser justificado devido ao pico do
CMC ser encontrado em, aproximadamente, 15,3° (BOZOGLAN; DUMAN; TUNGC, 2020) e,

provavelmente, ocorreu uma sobreposi¢cdo com os picos atribuidos a CB. Adicionalmente, nas
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blendas CB/CMC incorporadas com EXT foi verificado picos em 9,55° e 28,99° que sdo
relacionados ao EXT. Estes picos confirmam a incorporac¢do do EXT nas blendas de CB/CMC1,
CB/CMC2 e CB/CMC3, como relatado na anélise de espectroscopia (topico 5.4.2).

Na Tabela 13 € apresentado o percentual de cristalinidade e tamanho de cristalito da
membrana pura de CB, membrana pura de CMC, EXT puro e blendas CB/CMC pura e
incorporadas com EXT.

Tabela 13 - Percentual de cristalinidade e tamanho do cristalito da membrana pura de CB, membrana pura de
CMC, EXT puro e blendas de CB/CMC.

Amostras Cristalinidade (%) Tamanho do cristalito (nm)
CB 58,50 4,07
CMC 38,93 0,70
EXT 65,42 21,83
CB/CMC 58,82 3,77
CB/CMC1 59,44 3,64
CB/CMC2 60,33 4,10
CB/CMC3 64,00 4,07

Fonte: A autora (2022).

A membrana de CMC pura apresentou baixa cristalinidade com 38,93% e tamanho de
cristalito de 0,70 nm (Tabela 13). A membrana de CB pura apresentou cristalinidade de 58,50%
e 0 EXT puro demonstrou maior cristalinidade com 65,42%, também descrito anteriormente no
topico 5.2.5.

A blenda CB/CMC pura (Tabela 13) apresentou percentual de cristalinidade e tamanho
de cristalito de 58,82% e 3,77 nm, respectivamente. Enquanto, as blendas CB/CMC
incorporadas com EXT demonstraram maior percentual de cristalinidade. O aumento de
cristalinidade ocorreu conforme aumentava a concentracao do EXT incorporado na blenda. Esta
maior cristalinidade, obtida pelas blendas CB/CMC incorporadas com EXT, pode influenciar
em outras propriedades. Como, por exemplo, no aumento de rigidez, resisténcia quimica e
resisténcia a abraséo, além da diminuicdo de resisténcia ao impacto e elongacao na ruptura
(CANEVAROLDO, 2002). Além disso, foi observado que apos a incorporacdo do EXT (Tabela
13), as blendas CB/CMC2 e CB/CMC3 apresentaram maior tamanho de cristalito, enquanto
CB/CMCL1 apresentou menor tamanho de cristalito com 3,64nm.
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5.4.6 Atividade antioxidante pelo método 1,1-difenil-2-picrilhidrazila (DPPH)

Na Figura 22 € ilustrado o percentual de inibicao do radical DPPHe pelo AA, EXT puro

e pelas blendas CB/CMC pura (0g/L do EXT) e incorporadas com 1,08 g/L, 2,14 g/L e 4,30 g/L
do EXT.

Figura 22 - Percentual de inibicdo do radical DPPHe pelas blendas CB/CMC, EXT puro e AA.
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Fonte: A autora (2022).

Todas as amostras testadas do EXT puro, AA e blendas de CB/CMC pura e incorporadas
com EXT apresentaram uma atividade antioxidante interessante (Figura 22). Na Tabela 14 ¢

apresentado as atividades antioxidantes encontradas pelas blendas CB/CMC, EXT puro e AA
na Figura 22.

Tabela 14 - Atividade antioxidante, obtida pelo método DPPH, das blendas CB/CMC, EXT puro e AA.

~ Inibicdo DPPH (%)

Concentracéo (g/L) AA EXT CB/CMC
0,00 0,00 £ 0,007 0,00 £ 0,002 11,66 + 0,007
1,08 84,12 + 0,08° 30,00 +0,33° 18,75 + 0,09°
2,14 85,28 + 0,08° 70,63 £ 0,22° 19,91 + 0,26°
4,30 85,86 + 0,17¢ 82,08 + 0,00¢ 24,18 + 0,09¢

*Média + Desvio padrio; AA— Acido Ascorbico; letras diferentes na mesma coluna, correspondem a médias com
diferenca significativa pelo teste Tukey (p<0,05)

Fonte: A autora (2022).

O EXT puro (Tabela 14) apresentou uma atividade antioxidante interessante, como
descrito anteriormente no topico 5.2.6. A blenda pura de CB/CMC (Tabela 14) apresentou uma

baixa atividade antioxidante devido a presenca do grupo hidroxila na estrutura da celulose, e,
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provavelmente, esse grupo funcional consegue capturar o radical DPPHs (CABANAS-
ROMERO et al., 2020; HAN et al., 2015; RIAHI et al., 2022). J4, as blendas CB/CMC
incorporadas pelo EXT (Tabela 14) apresentaram maiores atividades antioxidantes, variando
de 18% a 24% em decorréncia do aumento da concentracdo do EXT na blenda. Na literatura,
também, pode ser observado filmes de celulose, modificadas quimicamente, incorporadas com
diferentes extratos com aplicagdo no setor de embalagem.

Rashidi et al. (2021) desenvolveram filmes de etilcelulose/ proteina de soja integrada
com extrato de casca de laranja amarga e, foi verificado que os filmes incorporados
apresentaram atividade antioxidante na faixa de 40% a 67%.

Mishra et al. (2021) desenvolveram um material de nanofibra de celulose/ quitosana
encapsulado com extrato de Ocimum basilicum L., e foi verificado que o material incorporado
com o extrato exibiu uma atividade antioxidante de 83%.

Apesar da literatura apresentar maiores atividades antioxidantes esse estudo é bastante
promissor, uma vez que as blendas podem ser produzidas com maiores concentra¢des do EXT

e alcancar maiores atividades antioxidantes.

5.4.7 Atividade antioxidante pelo método 2,2-azinobis (3-etilbenzotiazolina-6-acido
sulfénico) (ABTS)

O percentual de inibicdo do radical ABTS" pelo AA, EXT puro e blendas CB/CMC pura
(Og/L do EXT) e incorporadas com 1,08 g/L, 2,14 g/L e 4,30 g/L do EXT ¢ ilustrado na Figura
23.
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Figura 23 - Percentual de inibicdo do radical ABTS* pelo AA, EXT puro e blendas CB/CMC.
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Fonte: A autora (2022).

Todas as blendas de CB/CMC, assim como os ensaios de EXT puro e AA exibiram uma
atividade antioxidante interessante (Figura 23). Na Tabela 15 é relatado as atividades
antioxidantes das blendas CB/CMC pura e incorporadas com EXT, EXT puro e AA mostrado
na Figura 23.

Tabela 15 — Atividade antioxidante, obtida pelo método ABTS, pelas blendas CB/CMC, EXT puro e AA.
Inibicdo ABTS* (%)

Concentragéo (g/L)

AA EXT CB/CMC

0,00 0,00 + 0,002 0,00 + 0,002 11,19 + 0,162
1,08 99,95 + 0,06° 7,02 +£0,22° 21,03 + 0,06"
2,14 100,00 + 0,00° 36,03 + 0,06° 26,28 + 0,06°
4,30 100,00 + 0,00° 71,75 + 0,19¢ 48,33 + 0,06

*Média + Desvio padrdo; AA— Acido Ascorbico; letras iguais na mesma coluna, correspondem a médias sem
diferencga significativa pelo teste Tukey (p<0,05)
Fonte: A autora (2022).

Observando as atividades antioxidantes expostas pelo método DPPH, tépico 5.4.6, as
blendas CB/CMC incorporadas com EXT (Tabela 15) apresentaram maiores atividades
antioxidantes pelo método ABTS, enquanto a blenda pura de CB/CMC néo demonstrou grande
alteracdo. Foi observado que a incorporacéo e aumento da concentracdo do EXT na blenda de
CB/CMC resultaram em um aumento da atividade antioxidante, que variou de 21% a 48%. Esta
maior atividade antioxidante, obtida através da incorporacdo do EXT na blenda, pode ser
justificada pela presenga do acido ascorbico, extrato de licopeno e acetato de a-tocoferol, como
relatado anteriormente no topico 5.2.6. Na literatura, também, pode ser observado filmes de
carboximetilcelulose e celulose bacteriana incorporados com diferentes extratos para aplicagéo

como embalagem.
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Gutiérrez et al. (2012) desenvolveram filmes de carboximetilcelulose/ montmorilonita
incorporados com extrato de folhas de murta (Ugni molinae Turcz) e verificaram que os filmes
incorporados com o extrato exibiram uma atividade antioxidante de, aproximadamente, 90%.

Cabanas-Romero et al. (2020) desenvolveram filmes de celulose bacteriana com
quitosana, e observaram que os filmes exibiram uma atividade antioxidante na faixa de 45% a
65%.

5.4.8 Permeabilidade ao vapor de agua (WVP)

A taxa de transmissdo do vapor de agua (TPVA) e coeficiente de permeabilidade ao

vapor de agua (WVP) das blendas CB/CMC pura e incorporadas pelo EXT sdo mostrados na
Tabela 16.

Tabela 16 — Taxa de transmissdo do vapor de agua e coeficiente de permeabilidade ao vapor de dgua das blendas

CB/CMC.
Blendas TPVA (x10?g.m2d?') WVP (x107 g.m*.d*.Pa?)
CB/CMC 2,51 + 0,612 5,57 + 0,962
CB/CMC1 2,21 + 0,36% 4,17 + 0,68
CB/CMC2 1,49 + 0,572 2,27 +0,33%¢
CB/CMC3 0,75 + 0,35° 1,44 +0,61°

*Média + Desvio padrdo; TPVA- Taxa de transmissdo do vapor de dgua; WVP — Coeficiente de permeabilidade
ao vapor de &gua; letras iguais na mesma coluna, correspondem a médias sem diferenca significativa pelo teste
Tukey (p<0,05)

Fonte: A autora (2022).

As menores taxa de transmissdo ao vapor de agua e coeficiente de permeabilidade ao
vapor de agua foram relatadas pelas blendas CB/CMC incorporadas com EXT (Tabela 16)
devido a presenca do EXT na matriz polimérica da blenda. Os componentes do complexo que
contribuiram para diminuicdo da permeabilidade foram o acido ascorbico, acetato de a-
tocoferol, extrato de licopeno e colageno, como citado no topico 5.2.8. A permeabilidade ao
vapor de agua diminuiu conforme o aumento da concentracdo do EXT incorporado na blenda
CB/CMC. Assim, pode-se dizer que houve uma interacdo entre a blenda de polimeros
biodegradaveis e 0 EXT incorporado in situ modificando a estrutura da blenda para mais densa
e resultando na menor permeabilidade ao vapor de agua. Na literatura, também, podem ser

encontrados filmes de celulose bacteriana e carboximetilcelulose com resultados de
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permeabilidade reduzidos, a partir da incorporacéo de aditivos hidrofobicos. Os coeficientes de
permeabilidade expostos na literatura sdo de ordem diferentes.

Zhou et al. (2022) desenvolveram novos filmes de curdlan/celulose bacteriana
incorporados com 0Oleo essencial de canela e observaram que o coeficiente de permeabilidade
diminuiu de 1,65 x10°g. m*.Pat.s ! para 1,50 x10 °%g. mt.Pals

Ramirez et al. (2012) desenvolveram filmes de CMC incorporados com extrato de
folnas de murta (Ugni molinae Turcz) e demonstraram que houve uma reducdo da

permeabilidade ao vapor de agua de 1,26 x101° g.m™*.s*.Pa’* para 1,17 x10° g.m*.s1.Pa.



70

6 CONCLUSAO

Sé&o apresentadas duas conclus@es referentes as partes discutidas | e 1. As conclusdes
I e Il foram referentes as blendas de celulose bacteriana/poli (vinil alcool) (CB/PVA) e celulose
bacteriana/carboximetilcelulose  (CB/CMC), respectivamente. Posteriormente, foram
comparadas as blendas de CB/PVA e CB/CMC.

Parte |- Conclusdo das Blendas CB/PVA

A incorporacdo do EXT nas blendas de CB/PVA foi confirmada a partir das analises de
difratometria de raio-X (DRX) e espectroscopia na regido do infravermelho (FTIR).

As blendas de CB/PVA pura e incorporadas com EXT apresentaram uma alta
capacidade de retencdo de agua e estrutura morfoldgica porosa, observada a partir das
micrografias.

As curvas do termograma das blendas CB/PVA demonstraram que houve uma
diminuicdo de estabilidade térmica ap6s a incorporagdo do EXT, e a menor temperatura de
degradacdo maxima foi observado pela CB/PVAL com 292°C. Também, a partir das curvas de
difratometria de raio-X, foi verificado que o percentual de cristalinidade das blendas CB/PVA
incorporadas com EXT foi menor quando comparado a blenda CB/PVA pura. Este percentual
de cristalinidade diminuia conforme o aumento da concentracdo do EXT na blenda. Ademais,
a incorporacgédo do EXT nas blendas resultou no aumento do tamanho de cristalito da blenda.

A andlise antioxidante pelo método DPPH demonstrou que as blendas CB/PVA
incorporadas com EXT exibiram uma atividade antioxidante na faixa de 19% a 21%. Enquanto,
pelo método ABTS as blendas apresentaram uma atividade antioxidante de 31% a 42%. Estas
atividades antioxidantes demonstraram ser interessantes e aumentavam conforme o aumento da
concentragdo do EXT incorporado na blenda. Além disso, a partir da analise de permeabilidade
ao vapor de agua foi observado que a incorporacdo e aumento da concentracdo do EXT na
blenda CB/PVA diminuiu o coeficiente de permeabilidade ao vapor de agua da blenda de
5,57x107 g.m™.d*.Pa? para 2,85x10" g.m™.d*.Pa"l. Dessa forma, estas blendas incorporadas
com EXT demonstraram ser promissoras para aplicacdo no setor embalagem ativa com

propriedade antioxidante.
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Parte 11- Conclusédo das Blendas CB/CMC

O processo de incorporacgédo do EXT nas blendas de CB/CMC foi realizado com sucesso.
Esta incorporacdo do EXT nas blendas foi confirmada a partir das analises de difratometria de
Raio-X (DRX) e espectroscopia na regido do infravermelho.

As blendas CB/CMC pura e incorporadas com EXT apresentaram uma alta capacidade
de retencdo de agua e estrutura morfologica porosa, observada a partir da analise de microscopia
eletronica de varredura.

De acordo com as curvas do termograma, as blendas de CB/CMC incorporadas com
EXT apresentaram maior estabilidade térmica, com a maior temperatura de degradagcdo méaxima
exibido por CB/CMC2 com 334°C. Além disso, a partir das curvas do DRX, foi observado que
as blendas CB/CMC incorporadas com EXT apresentaram um maior percentual de
cristalinidade, este percentual aumentou conforme o aumento da concentracdo do EXT na
blenda. Também, verificou-se que a incorporacdo do EXT nas blendas resultou no aumento do
tamanho de cristalito da blenda.

A analise de atividade antioxidante pelo método DPPH relatou que as blendas CB/CMC
incorporadas com EXT exibiram uma atividade antioxidante na faixa de 18% a 24%. Por outro
lado, pelo método ABTS foi observado que as blendas apresentaram uma atividade antioxidante
na faixa de 21% a 48%. O aumento da atividade antioxidante das blendas foi acompanhado
pelo aumento da concentracdo do EXT incorporado na blenda.

Por ultimo, a analise de permeabilidade ao vapor de agua relatou que a incorporacdo do
EXT na blenda diminuiu o coeficiente de permeabilidade da blenda de 5,57x10" g.m™.d*.Pa!
para 1,44 x107 gmtldlPal Esta diminuicdo do coeficiente de permeabilidade foi
acompanhada pelo aumento da concentracdo do EXT incorporado na blenda. Sendo assim, as
blendas de CB/CMC incorporadas com EXT demonstraram grande potencial de aplicacdo no
setor de embalagens ativas, exibindo boa propriedade antioxidante e capacidade de protecéo ao
vapor de agua para os produtos embalados.

Comparacao entre os resultados das blendas CB/PVA e CB/CMC

De forma geral, as blendas CB/CMC incorporadas com EXT destacaram-se por
apresentar, maior estabilidade térmica, atividade antioxidante e capacidade de prote¢do ao

vapor de agua, quando comparadas com as blendas CB/PVA incorporadas com EXT. Além
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disso, as blendas CB/CMC incorporadas com EXT apresentaram uma maior cristalinidade que,
segundo a literatura, pode influenciar na reducéo da resisténcia ao impacto e elongagdo na
ruptura da blenda (CANEVAROLO, 2002). Mas, devido ao seu poder antioxidante e
capacidade de protecdo ao vapor de agua podem ser aplicadas como embalagem ativa com
propriedade antioxidante, 0 que promoveria 0 aumento do tempo de prateleira do alimento a
ser embalado.

6.1 SUGESTOES FUTURAS

Como perspectiva, pode-se realizar a continuacdo do estudo das blendas CB/PVA e
CB/CMC incorporadas pelo EXT com outras andlises, como:
1) Porosidade.
2) Anélise mecénica.
3) Teste de biodegradabilidade (4gua, solo, condi¢cdes anaerdbicas ou aerdbicas).
Além disso, é interessante observar a atividade antioxidante e permeabilidade ao vapor

de 4gua das blendas CB/PVA e CB/CMC incorporadas com maiores concentracbes do EXT.
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