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RESUMO

A produgdo massiva de embalagens plasticas de polimeros petroquimicos nao biodegradaveis
e 0s problemas com sua gestdo apos o uso contribuem para a polui¢do ambiental. Uma
alternativa promissora, viavel e sustentdvel aos materiais convencionais ¢ o desenvolvimento
de filmes biodegraddveis a partir de polimeros naturais, uma vez que podem ser
reincorporadas ao meio ambiente em um curto espaco de tempo e ambientalmente amigaveis.
A oportunidade de proporcionar novas destinagdes ao residuo da tangerina ¢ do babagu traz
consigo a possibilidade de geragdo de produtos com maior valor agregado e que apresentam
beneficios bioativos, tais como a produg¢do de novas embalagens ativas. Assim, o objetivo
deste estudo foi desenvolver e caracterizar filmes biodegradaveis e ativos de emulsdo
Pickering (EP) incorporadas de 6leo essencial de tangerina (Citrus reticulata Blanco). Pectina
citrica com alto grau de metoxilacao foi utilizada como particula solida para estabilizar a EP
nas proporg¢oes de 10%, 12% e 14% (p/v), que foram posteriormente incorporadas a solugao
formadora filmogénica de mesocarpo de babagu, resultando em trés diferentes filmes obtidos
por casting: BM-PE10, MB-PE12 e BM-PE14. As EP desenvolvidas permaneceram estaveis
por até 180 dias a 25 e 4 °C e foram caracterizadas como macroemulsdes que apresentaram
tendéncia a formar bolhas maiores no sistema quanto maior a concentracao de OE. A emulsdo
preparada com 10% de OE foi mais homogénea em termos de dimensdes e apresentou
atividade antibacteriana contra microrganismos patogénicos de alimentos, mesmo nesta baixa
concentracdo de OE. Todos os filmes apresentaram protecdo UV A (400-320 nm), UVB (320-
275 nm) e UVC (275-200 nm), potencial antioxidante e atividade antimicrobiana. Eles foram
caracterizados pela inibigdo do crescimento de bactérias gram-negativas (Campylobacter
Jjejuni, Pseudomonas aeruginosa) e gram-positivas (Listeria monocytogenes). Os filmes foram
submetidos a um teste de biodegradacdo em 4gua doce e cerca de 70% foram degradados em
14 dias. O filme com 10% de PE foi biodegradado em solo sob condi¢des de compostagem
em menos de 60 dias. Neste estudo, se avaliou também a toxicidade do solo onde o filme foi
biodegradado ndo se mostrou toxico a germinagdo de sementes de Vigna unguiculata, mas
houve tendéncia a redugdo da taxa e velocidade de germinagdao, bem como diferengas no
crescimento radicular das sementes aéreas das plantas desenvolvidas. Os filmes de mesocarpo
de babacu incorporados com EP se apresentam como uma opg¢ao viavel e sustentavel para o
desenvolvimento de embalagens de alimentos sensiveis a luz.

Palavras-chave: embalagens smart; materiais de base biologica; filme a base de
polissacarideo; biodegradabilidade; fitotoxicidade



ABSTRACT

The mass production of plastic packaging from non-biodegradable petrochemical polymers
and the problems associated with its disposal after use contribute to environmental pollution.
A promising, viable and sustainable alternative to man-made materials is the development of
biodegradable films made from natural polymers, as they can be returned to the environment
in a short time and are not associated with the production of other pollutants. The possibility
of finding new destinations for the disposal of tangerine and babassu brings with it the
possibility of creating products with greater added value that have bioactive benefits, such as
the production of new active and environmentally friendly packaging. Therefore, the aim of
this study was to develop and characterize biodegradable and active Pickering emulsion (PE)
films incorporated with tangerine essential oil (Citrus reticulata Blanco). Citrus pectin with
high degree of methoxylation was used as a solid particle to stabilize the PE in proportions of
10%, 12% and 14% (w/v), which were subsequently incorporated into the film forming
solution of babassu mesocarp, resulting in three different films obtained by casting: BM-
PE10, MB-PE12, and BM-PE14. The developed PE were stable for up to 180 days at 25 and
4°C and were characterized as macroemulsions that showed a tendency to form larger bubbles
in the system the higher the EO concentration was. The emulsion prepared with 10% EO was
more homogeneous in terms of dimensions and showed antibacterial activity against
foodborne microorganisms even at this low EO concentration. All films provided significant
UV protection, antioxidant potential and antimicrobial activity. They were characterized by
the inhibition of growth of both gram-negative (Campylobacter jejuni, Pseudomonas
aeruginosa) and gram-positive bacteria (Listeria monocytogenes). The films were subjected to
a biodegradation test in fresh water and about 70% were degraded within 14 days. The film
with 10% PE was successfully biodegraded in soil under composting conditions in less than
60 days. In this study, the soil in which the film was biodegraded did not prove to be toxic to
the germination of Vigna unguiculata seeds, but there was a tendency for a reduction in
germination rate and speed, as well as differences in root growth of the aerial part of the
developed plants. PE-loaded babassu mesocarp films offer a viable, sustainable approach for
light-sensitive food packaging.

Keywords: smart packaging; bio-based materials; polysaccharide-based film; biodegradable;
phytotoxicity.
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1. INTRODUCAO GERAL

A ampla e intensiva utilizacdo de plasticos convencionais e seus derivados tém
impactos nocivos e permanentes no ecossistema global, uma vez esse tipo de material ndo
atende a certos requisitos de sustentabilidade, como a biodegradabilidade. Apds o descarte, os
residuos de pléstico se degradam em pedagos menores, chamados de microplasticos os quais
sdo responsaveis pela contaminagao dos rios e oceanos (Mamusa ef al., 2021; Mo et al., 2023)
atingindo as espécies aquaticas nestes ambientes.

Como consequéncia dos impactos negativos causados no meio ambiente, surgiu uma
demanda por tecnologias verdes voltadas ao desenvolvimento de materiais ecologicamente
sustentaveis que possam substituir algumas aplicacdes dos plasticos convencionais, tal como
as embalagens de uso unico, contribuindo para um modelo econdmico mais circular (Prakash
etal.,2018).

A economia circular ¢ um conceito novo e representa um sistema econdomico
estruturado com os objetivos de redugcdo do desperdicio e consumo de recursos naturais.
Assim, o uso de residuos e subprodutos agroindustriais como matéria-prima para a producao
de plasticos biodegradaveis traz oportunidades para praticas ecologicamente mais corretas
contribuindo para os pilares de sustentabilidade ambiental, econdmica e social (Ali et al.,
2022).

Desta forma, a identificacdo de novas matrizes poliméricas a partir de fontes
biologicas e o desenvolvimento de novos processos faz-se necessario para uma transformacao
eficiente de residuos agroindustriais em insumos para gerar novas embalagens biodegradaveis
de alto valor agregado (Brito et al., 2019; Cai et al., 2020; Huang et al., 2021; Zarate Vilet et
al., 2020).

De acordo com Brito ef al. (2019), o desenvolvimento de revestimentos e filmes
biodegradaveis, por exemplo, produzidos a partir de biopolimeros extraidos de residuos
alimentares, tem atraido significativa atencdo da comunidade cientifica. Eles tém sido usados
como estratégia sustentavel para estender a vida de prateleira de produtos alimenticios, pois
reduzem a perda de umidade e compostos volateis, bem como as taxas respiratorias € a
producdo de etileno em vegetais.

Dentre diversos polimeros disponiveis na natureza, a pectina, um polissacarideo
naturalmente encontrado nas paredes celulares das plantas ¢ considerado um subproduto da
agroindustria, tem sido amplamente explorado como matriz polimérica no desenvolvimento

de filmes para a aplicagdo em embalagens biodegradaveis por ndo apresentar toxicidade, ser
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de baixo custo, de facil obtencdo e biodegradavel (Almasi; Azizi; Amjadi, 2020; Mendes et
al.; 2018; Nisar et al.; 2018).

Com o intuito de desenvolver filmes biodegradaveis mais estaveis e com capacidade
bioativa, os Oleos essenciais extraidos de plantas, reconhecidos por seu amplo espectro de
atividades bioldgicas, tém recebido atencdo para uso como agentes ativos em filmes ativos
biodegradaveis. Isso se deve, especialmente, a seguranga toxicoldgica e atividades
antioxidantes e antimicrobianas simultdneas que estes Oleos apresentam (Almasi; Azizi;
Amjadi, 2020; Fasihi et al., 2019).

No entanto, a incorporagdo de oOleos essenciais as solugdes filmogénicas pode
apresentar alguns desafios, como por exemplo, pouca miscibilidade e/ou separagdo de fases
durante o processo de formagao de filme, interferindo e prejudicando as caracteristicas fisicas
e mecanicas dos filmes desenvolvidos (Atarés; Chiralt, 2016).

Uma das estratégias para a incorporagao dos 6leos essenciais em filmes ¢ a formagao
prévia de emulsdes tipo Pickering. Essas emulsoes foram descritas por Almasi, Azizi e
Amjadi (2020) como emulsdes estabilizadas por particulas sélidas na qual camadas espessas
podem ser formadas na interface da fase Oleo-agua quando as particulas sélidas sdo
adsorvidas, agindo como uma barreira fisica (Liu ef al., 2022).

Dependendo do grau de metoxilagdo, a pectina pode apresentar caracteristica
hidrofobica, sendo capaz de interagir com moléculas polares e apolares. Dessa forma, além de
matriz polimérica de filmes biodegradaveis, a pectina também pode ser usada como material
de parede para encapsular os compostos bioativos, como oOleos essenciais, por meio de
diferentes métodos, como spray drying, coacervagdo e para formagdo de complexos
poliméricos em emulsdes Pickering (Slara et al., 2019).

Logo, ¢ importante ressaltar que o desenvolvimento de emulsdes Pickering como
estratégia de incorporac¢do de Oleos essenciais para aprimoramento das caracteristicas fisicas,
mecanicas e bioativas de filmes biodegraddveis ¢ uma tecnologia sustentdvel, de carater
inovador e estd fundamentada nos principios da economia circular. Sendo assim, o
desenvolvimento de filmes a base de pectina adicionados de emulsdes Pickering de Oleo
essencial de tangerina estabilizadas com pectina citrica ¢ uma alternativa promissora para
aplicacdo como embalagens ativas de alimentos.

Nesse contexto, o objetivo deste trabalho foi desenvolver e caracterizar filmes ativos
de mesocarpo de babagu incorporados de emulsdo Pickering estabilizadas por particulas
solidas de pectina citrica e incorporadas de 6leo essencial de tangerina.

A partir deste eixo tematico principal, o presente estudo gerou 2 produgdes



18

cientificas, que incluem um artigo de revisdo e um artigo original. Dessa forma, esta

dissertacdo estd seccionada em 2 capitulos, sendo eles:

Capitulo 1: artigo de revisdo intitulado “Bio-Based food packaging systems functionalized
with essential oil via Pickering emulsion: Advantages, challenges and current
applications” submetido a revista Food Engineering Reviews, que teve como objetivo
apresentar uma andlise nova e abrangente sobre a incorporagdo de dleos essenciais em filmes
de base biologica usando emulsdes Pickering, explorando também, os quadros legais e
regulamentares que regem a utilizacdo de solu¢des de embalagem inovadoras, garantindo o
cumprimento das normas de seguranca acerca dos temas retratados neste trabalho e
elucidando os assuntos abordados na se¢ao subsequente;

Capitulo 2: Artigo original de pesquisa intitulado “Babassu films with Pickering emulsion
of tangerine essential oil: Bioactive, anti-UV, biodegradability attributes and
phytotoxicity assessment”, que sera submetido a revista International Journal of Biological
Macromolecules que teve como objetivo produzir e avaliar a estabilidade, a atividade
antioxidante e a antimicrobiana das emulsdes Pickering e as propriedades mecanicas, fisico-
quimicas, de barreira, colorimétricas, morfologicas, térmicas, capacidade antioxidante,
antimicrobiana, biodegradabilidade (solo e dgua doce) e fototoxicidade dos filmes produzidos

com essas emulsoes.
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CONCLUSAO GERAL

As emulsdes Pickering desenvolvidas estabilizadas por pectina com OE de tangerina foram
estaveis por até 180 dias em diferentes temperaturas e apresentam atividade antibacteriana
para produzir filmes potencialmente ativos para aplicagdo em alimentos. Além disso, o OE de
tangerina contém compostos que contribuiram para as caracteristicas dos materiais
resultantes. Dessa forma as emulsdes mostraram-se adequadas para produzir filmes a base de
farinha de mesocarpo de babagu. Os filmes de farinha de mesocarpo de babagu farinha de
mesocarpo de  babagu e incorporados de emulsdes Pickering de OE de tangerina
demonstraram propriedades de barreira ao vapor, boa resisténcia mecanica e excelente
propriedade de bloqueio de luz dos filmes. A alta taxa de degradagdo no solo dos filmes o
tornam um material altamente biodegradavel. O teste de fitotoxicidade em escala laboratorial
com Vigna unguiculata mostrou que ndo ¢ suficiente estudar as propriedades de
biodegradacao de novas fontes poliméricas no solo. De acordo com essas informagdes, filmes
biodegradaveis feitos a partir de farinha de mesocarpo de babacu e incorporados de emulsdes
Pickering estabilizadas por pectina com OE de tangerina podem ser utilizados como fonte
alternativa sustentavel para aplicagdes no desenvolvimento de embalagens biodegradaveis
para alimentos.



