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PONCIANO, Carolina da Silva. Desenvolvimento de filme a base de
carboximetilcelulose e extrato de antocianina da jabuticaba (Plinia cauliflora) para
indicacdo colorimétrica de alteragbes em alimentos. 2023. 73 p. Dissertacao
(Mestrado) - Universidade Estadual do Sudoeste da Bahia, Programa de P6s-Graduacéo
em Engenharia e Ciéncia de Alimentos, Itapetinga, 2023.

RESUMO

Embalagens inteligentes sdo consideradas uma inovacgdo na area de alimentos e
dentre elas destacam-se as embalagens indicadoras, que informam sobre a qualidade dos
alimentos em tempo real. Filmes indicadores podem ser produzidos a partir de
compostos biodegradaveis incorporados com pigmentos naturais, tais como as
antocianinas, e serem utilizados na confeccdo de embalagens inteligentes. Nesse Viés,
esse estudo objetivou desenvolver um filme a base de carboximetilcelulose, incorporado
com antocianina de cascas de jabuticabas, para elaboracdo de embalagens inteligentes
indicadoras de alteracbes em alimentos. Os extratos foram obtidos por extragdo com
solvente utilizando agua acidificada (acido cloridrico, 1,5 M, pH 2), e foram avaliados
quanto a absorcdo de energia no espectro UV/visivel. Foi elaborado o filme controle
(FC), o filme com adicdo de extrato de antocianina com ajuste de pH em 3 (FCA), e 0
filme com extrato de antocianina sem ajuste de pH (FSA, pH 5). Estes foram avaliados
guanto aos atributos fisicos, térmicos, e as propriedades de cor em diferentes pHs (3 a
10). Os extratos alteraram a cor quando submetidos a diferentes valores de pH,
resultados comprovados pelas analises espectrofotométricas. O extrato bruto (pH 2)
exibiu absor¢do méaxima no comprimento de onda em 515 nm; os extratos com pHs
ajustados (3-10) exibiram absorbancia maxima em 520 nm, excetuando-se o extrato com
pH ajustado em 8, no qual picos ndo foram formados. Esse comportamento indicou a
presenca de diferentes formas de antocianinas quando o extrato foi exposto em meios
com diferentes valores de pH. Foi observado que, comparado ao filme controle, os
filmes com adicdo do extrato na matriz polimérica de carboximetilcelulose
proporcionou aumento da espessura em 40% para o0 FSA, e 60% para o FCA; reducéo
de 29,11% da tensdo maxima para o filme FSA, e 51% para o FCA; e reducdo de
17,76% do modulo de elasticidade para o filme FSA, e 20,42% para o0 FCA. Quanto as
propriedades colorimétricas, a influéncia da antocianina na coloracdo dos filmes sé foi
observada na coordenada b*, quando o pH foi ajustado para 10, para o filme FCA. Pela
espectroscopia no infravermelho, observou-se que a antocianina se ligou parcialmente a
CMC no filme FSA, e teve essa interacdo intensificada pela presenca do HCL no filme
FCA. Por meio da anélise térmica, pouco efeito foi percebido pela incorporacdo do
extrato na estabilidade térmica dos filmes. Os filmes permaneceram estaveis quanto a
cor por mais de 50 dias em uma anélise de vida de prateleira, ao abrigo da luz (25+£2°C).
Embalagens indicadoras de pH foram simuladas com os filmes e aplicadas em leite
pasteurizado. Contudo a mudanca de pH do meio ndo foi indicada pelo sistema.
Observou-se que os filmes incorporados com antocianina exibiram caracteristicas fisicas
adequadas para o desenvolvimento de materiais para embalagens inteligentes indicando
serem promissores 0s estudos com este objetivo.

Palavras-chave: embalagens inteligentes; pigmento natural; biopolimero; embalagens

biodegradaveis.



PONCIANO, Carolina da Silva. Development of a film based on carboxymethyl
cellulose and anthocyanin extract from jabuticaba (Plinia cauliflora) for
colorimetric indication of changes in food. 2023. 73 p. Dissertation (Master) - State
University of Southwest Bahia, Graduate Program in Food Science and Engineering,
Itapetinga, 2023.

ABSTRACT

Intelligent packaging is considered an innovation in the food area. It can be used
as an indicator package because of its capability to inform about the quality of food in
real time. Indicator films can be produced from biodegradable compounds incorporated
with natural pigments, such as anthocyanins, to manufacture intelligent packaging.
Therefore, this study aimed to develop a film based on carboxymethylcellulose,
incorporated with anthocyanins from jabuticaba fruit peels, for the elaboration of
intelligent packaging indicators of changes in food. The extracts were obtained by
solvent extraction using acidified water (hydrochloric acid, 1.5 M, pH 2) and evaluated
through UV/visible spectroscopyaid. The control film (FC), the film added with
anthocyanin extract pH adjustment to 3 (FCA), and the film with anthocyanin extract
without pH adjustment (FSA) were prepared. The characteristics of these films were
evaluated, such as physical, thermal, and color properties under different pHs (3 to 10).
The extracts exhibited a color change under different pH values, results confirmed by
spectrophotometric analysis. The pure extract (pH 2) showed maximum absorption at a
wavelength of 515 nm; the extracts with adjusted pHs (3-10) showed maximum
absorbance at 520 nm, except for pH8, in which no peaks formed, indicating different
forms of anthocyanins under different pH values. It was observed that compared to the
control, the addition of the extract provided an increase in thickness of 40% for the FSA
and 60% for FCA,; reduction of 29.11% of the maximum tension for the FSA film, and
51% for the FCA,; and reduction of 17.76% of the elasticity module for the FSA film,
and 20.42% for the FCA. Regarding the colorimetric features, the influence of
anthocyanin was observed only for the FCA’s b* coordinate (pH 10). Also, it was noted
through infrared spectroscopy that the anthocyanin bonded partially to CMC, which
interaction enhanced by the presence of HCL in FCA films. Thermal analysis indicated
the maintenance of the films’ thermal stability with the low influence of the extract
addition. The films remained color stable over 50 days according to the shelf life
analysis. The intelligent films manufactured were applied to pasteurized milk. However
this application is not recommended because, in pasteurized milk store conditions, the
system was not able to indicate the degradation of the food. Still, it was observed that
the films incorporated with anthocyanin exhibited physical characteristics suitable for
the development of materials for intelligent packaging, however, as for the application
in food, it is recommended that it be carried out in solid food.

Keywords: intelligent packaging; natural pigment; biopolymer; biodegradable packagin
g.



| - REFERENCIAL TEORICO

1. INTRODUCAO GERAL

As embalagens inteligentes fazem parte da nova perspectiva da inddstria de
embalagens e sdo consideradas uma inovacdo na area de alimentos. Podem ser
classificadas como embalagens indicadoras. Estas abrangem diferentes caracteristicas e
funcbes, como indicar perda de qualidade de alimentos, alterac6es de pH, alteracfes de
tempo-temperatura, perda de frescor, entre outras alteracbes (POURJAVAHER et al.,
2017; COSTA et al., 2020; MOHAMMADALINEJHAD; ALMASI; MORADI, 2020;
RAN et al., 2022; RAI et al., 2023).

Quando aplicados em alimentos, esses materiais ndo devem alterar as
caracteristicas do produto. Sua funcionalidade consiste em interagir com algum fator
relacionado as modificacdes na qualidade dos alimentos ou das condi¢Ges de
armazenamento a qual estd exposto, e entdo informar essas mudancas, em tempo real,
por meio de mecanismos de acdo particulares para cada sistema de embalagem e
alimento, como reac6es de oxidacdo e mudancas da estrutura da embalagem. Exemplo
deste mecanismo € a alteracdo de cor da embalagem de acordo com a perda de frescor e
qualidade do produto (BARSKA; WYRWA, 2017; MA; CAO; WANG, 2018;
RODRIGUES et al., 2021; TEIXEIRA et al., 2021).

Embalagens inteligentes podem ser compostas por filmes desenvolvidos a partir
de materiais de origem vegetal como amido (COSTA et al., 2020) celulose (GOMES et
al., 2022), ou a partir de derivados de polissacarideos animais como quitina e quitosana
(FERNANDEZ-MARIN et al, 2022; CHEN et al., 2021), derivados de proteinas de
origem animal como a gelatina (ALPASLAN et al., 2020), dentre outros. A
carboximetilcelulose ¢ um polimero derivado da celulose, tem potencial para ser
utilizado como matriz polimérica no desenvolvimento de materiais indicadores, pois
apresenta comportamento pseudoplastico, é inodor e incolor, além de possuir uma
ampla compatibilidade com pigmentos naturais (LI et al., 2020). Estas caracteristicas
permitem a producdo de sistemas inteligentes capazes de indicar o estado de
conservacdo do alimento, facilitando a tomada de decisdo no momento da compra pelo

consumidor.



Dentre 0s pigmentos naturais que podem ser incorporados em matrizes
poliméricas para produzir filmes inteligentes, destacam-se as antocianinas (FREITAS,
2019). As antocianinas sdo pigmentos naturais de origem vegetal, responsaveis pela
coloracdo de vérias plantas como jabuticaba, repolho roxo, uvas vermelhas, rabanete
vermelho, cerejas, farelo de arroz preto, berinjela preta/roxa, ameixa preta, batata doce
roxa, entre outros (BEGNINI et al., 2019; ABEDI-FIROOZJAH et al., 2022). Extratos
de antocianinas podem ser utilizados para produzir filmes inteligentes com potencial
indicador de alteragbes em alimentos, visto que, mudancas de pH podem indicar
deterioracdo em muitos alimentos, e as antocianinas mudam de cor de acordo com
alteracdes de pH (VEDOVE; MANIGLIA; TADINI, 2021).

Diversos trabalhos apontam a efetividade da acgdo indicadora da antocianina
incorporada em matrizes poliméricas para producdo de filmes inteligentes, como o uso
do extrato de antocianina do repolho roxo em filme a base de amido e celulose
(BEGNINI et al., 2019); filmes a base fécula de mandioca com antocianinas de Lycium
ruthenicum (QIN et al., 2019); filmes de amido, alcool polivinilico e quitosana
adicionados com antocianina da Roselle (ZHANG et al., 2019); filmes a base de alcool
polivinilico e polissacarideo de mucilagem de quiabo incorporados com antocianinas de
rosa (KANG et al., 2020); filmes de quitosana, alcool polivinilico e antocianinas do
jamboldo (MERZ et al., 2020); filmes a base de amido de semente de jaca com
antocianina das cascas de uvas pretas (COSTA et al., 2021). Com base nestes estudos,

nota-se o potencial indicador colorimétrico das antocianinas.

Tendo em vista o potencial da carboximetilcelulose e da antocianina para
producdo de filmes inteligentes, e visto que na literatura ndo se encontrou nenhum
estudo que tenha avaliado a utilizacdo de antocianinas da casca da jabuticaba para
desenvolver embalagens inteligentes a base de carboximetilcelulose, a presente pesquisa
buscou desenvolver e caracterizar um filme inteligente utilizando esses materias como
uma alternativa inovadora para a industria de alimentos. Portanto, o estudo teve como
objetivo desenvolver e caracterizar filmes a base de carboximetilcelulose acrescidos de

extrato de antocianina da jabuticaba para indicar alteracbes de pH em alimentos.



2. REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.1. Embalagens

Embalagens podem ser definidas como artigos que acondicionam produtos
visando a protecdo contra contaminacdes e agentes externos, desde a fabricacdo até a
distribuicdo desses produtos. Promovem também a preservacdo da integridade fisica e
quimica dos componentes embalados e beneficiam o transporte dos mesmos. Possuem a
capacidade de armazenar produtos temporariamente, individualmente ou agrupando
unidades, com a finalidade de estender a sua vida de prateleira e facilitar sua
distribuicdo, identificacdo, e consumo (BRASIL, 2001; YILDIRIM et al., 2018;
SINGH; GAIKWAD; LEE, 2018).

As embalagens de alimentos em sua diversidade apresentam 0s seguintes
objetivos: i) proteger os alimentos contra adulteracdo e perda da integridade; ii)
viabilizar o transporte, distribuicdo e manuseio; iii) conservar e preservar a qualidade
dos alimentos; iv) informar o consumidor primordialmente sobre o produto e processo, e
também sobre métodos de preparo e modo de armazenamento; v) divulgar a marca e
vender o produto. A embalagem é o primeiro contato do consumidor com o produto,
este fato a caracteriza como um veiculo de venda e de divulgacdo da marca e da sua
identidade, portanto é considerada uma das principais caracteristicas avaliadas em um
produto no momento da compra (MULLER; SCHMID, 2019).

Para que uma embalagem exerca suas funcdes com éxito, ela necessita de uma
estrutura fisica resistente e funcional que suporte cada etapa. As embalagens podem ser
classificadas em trés niveis, que sdo: embalagens primarias, aquelas que entram em
contato direto com o alimento, podendo ser a lata, o vidro, o papel, a celulose, ou 0
plastico. As embalagens secundarias entram em contato com as embalagens primarias,
apresentam como principal objetivo a protecdo contra danos fisicos e mecénicos durante
a distribuicdo, geralmente sdo confeccionadas em material de caixas de cartdo, plastico
ou de cartolina, e podem envolver uma ou mais embalagens primérias; as embalagens
tercidrias sdo responsaveis pela protecdo do alimento durante o transporte, agrupam
diversas embalagens secundarias, sendo este grupo constituido principalmente por
caixas de cartdo canelado ou caixas plasticas (ALTINO; CUNHA, 2022).

No entanto, apesar da contribuicdo das embalagens tradicionais para a

distribuicdo de alimentos em larga escala, € necessaria uma resposta as mudancas
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conceituais da sociedade, na qual se destaca a busca por produtos saudaveis, de boa
qualidade, embalados em materiais que visam a preservacdo do meio ambiente. Para
atender essas demandas, novas tecnologias de embalagens estdo sendo desenvolvidas,
como embalagens que visam comunicar a perecibilidade ou qualidade dos alimentos,
sendo estas classificadas como embalagens inteligentes (MULLER; SCHMID, 2019;
GAIKWAD; SINGH; AJJI, 2019). As embalagens inteligentes podem ser desenvolvidas
a partir de materiais biodegradaveis, como o amido (COSTA et al., 2020), a celulose
(GOMES et al., 2022), a quitosana (AZADBAKHT et al., 2018), a carboximetilcelulose
(ROY; KIM; RHIM, 2021), entre outros.

2.2. Embalagens inteligentes

O avanco tecnoldgico possibilitou a criagdo das embalagens inteligentes com
aplicacdo em alimentos. Além de exercer as funcgBes tradicionais, as embalagens
inteligentes contribuem para a garantia da seguranca do consumidor, pois sdo capazes
de captar e reagir as variacdes de qualidade dos produtos e, ou, do ambiente ao qual o
mesmo esta exposto, atuando como indicadora de alteracfes da composicdo do alimento
embalado, em tempo real. Esses métodos de indicagdo ndo devem influenciar nas
propriedades dos alimentos, incluindo as caracteristicas sensoriais. Portanto, as
embalagens inteligentes atuam como uma extensdo da funcdo de comunicacdo da
embalagem tradicional (SCHAEFER; CHEUNG, 2018).

As embalagens inteligentes podem ser classificadas como portadoras de dados
como os cddigos de barras e etiquetas de identificacdo por radiofrequéncia, designadas
especificamente para distribuicdo, rastreabilidade e armazenamento; embalagens
inteligentes com sensores, estas visam a quantificacdo de analitos nos alimentos; e por
fim as indicadoras, que indicam o estado de conservagdo e armazenamento do produto
de forma qualitativa. Os indicadores séo classificados como internos (indicadores
microbianos e de vazamento), externos (indicadores de choque fisico), e os interativos
(indicadores de tempo-temperatura, de frescor, colorimétricos e de alteracdes de
qualidade e concentracdo de gases) (AHMED et al., 2018; GHAANI; COZZOLINO;
CASTELLI; FARRIS, 2016).

Dentre as embalagens inteligentes destacam-se as produzidas com indicadores
colorimétricos devido a simplicidade de comunicagdo com o consumidor. Indicadores

colorimétricos podem ser produzidos pela incorporacdo de corantes naturais, como 0s
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pigmentos antocianinas, em matrizes poliméricas. Estes indicadores permitem o
monitoramento da qualidade do produto em tempo real e possibilitam a detec¢édo visual
de alteragdes nas propriedades do alimento por meio de mudancas na cor da embalagem.
Além do uso de compostos sintéticos, pigmentos naturais sensiveis as alteracdes de
temperatura, gases, e pH tém sido estudados para producdo de embalagens inteligentes.
Uma base polimérica com grande potencial de aplicacdo é a carboximetilcelulose por
ser de fonte natural e biodegradavel, caracteristicas importantes para a sustentabilidade
do processo (XAVIER, 2022; VEDOVE; MANIGLIA; TADINI, 2021; TEIXEIRA;
SOARES; STRINGHETA, 2021).

2.3. Polimeros usados na producdo de embalagens inteligentes

Os polimeros sdo macromoléculas, ou seja, sdo moléculas de alto peso
molecular, constituidas por grandes cadeias de &tomos. As propriedades de um polimero
sdo determinadas principalmente pelas interacGes intramoleculares ou intermoleculares,
pela estrutura, tamanho da molécula, taticidade, cristalinidade, polaridade, processo e
arranjo. Podem ser encontrados na natureza, como os polissacarideos e os acidos
nucléicos, ou sintetizados, como o acido polifosférico. Devido a ampla variedade de
materiais inclusos nessa classe, com distintas caracteristicas fisicas e estruturais, 0s
polimeros possibilitam uma vasta aplicacdo na industria de embalagens (LIMA et al.,
2018; SILVA, 2009).

Os polimeros utilizados na producdo de embalagens podem ser biodegradaveis
ou néo, a escolha desse material influencia na qualidade do produto, e na aceitacdo por
parte dos consumidores. A sociedade tem desenvolvido consciéncia quanto ao prejuizo
ambiental causado pelo alto consumo e descarte de embalagens de material nédo
biodegradavel. Como alternativa para a reducao desse prejuizo, estudos sobre polimeros
biodegradaveis para aplicacdo em embalagens tém sido desenvolvidos. Estes materiais
podem ser degradados em um curto periodo de tempo no meio ambiente por acdo de
enzimas, como as derivadas da Proteinase K, Lipase da Candida cylindracea, Esterase
de figado suino, Lipases Novozym, Lipase de Candida rugosa, entre outras; e
microrganismos dos  tipos  Aspergillus  versicolor, Penicillium, Bacillus,
Thermopolyspora, Rhizopus oryzae, Aspergillus Niger, entre outros (SOARES et al.,
2018; COSTA et al., 2015).
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Dentre as opg¢des para o desenvolvimento de materiais biodegradaveis, estdo 0s
biopolimeros, constituidos por macromoléculas compostas por unidades repetitivas de
mondmero, ligadas por ligacbes covalentes. Esses polimeros incluem categorias como
proteinas, polissacarideos e &cidos nucleicos, sdo provenientes de fontes naturais e
podem apresentar biodegradabilidade e biocompatibilidade com tecidos vivos. Sdo uma
Otima alternativa para a substituicdo de materiais ndo biodegradaveis na producdo de
embalagens, visto que, além da contribui¢do para o meio ambiente, estes sdo abundantes
na natureza e podem ser utilizados na producdo de filmes biodegradaveis com aplicacéo
em alimentos. As bases poliméricas naturais mais utilizadas na producdo de filmes e
revestimentos sdo as proteinas (gelatina, gluten de trigo, proteina do soro de leite, zeina,
colageno, caseina), polissacarideos (amido, celulose, pectina, quitosana, alginato, gomas
e outros) e lipidios (monoglicerideos acetilados, acido estearico, ceras, ésteres de acidos
graxos), ou a combinacdo destes componentes (MULLER. ZOLLFRANK; SCHMID,
2019; MOHAMED et al., 2020). Dentre os derivados de biopolimeros existentes, a
carboximetilcelulose também é considerada como uma alternativa para desenvolvimento
de materiais biodegradaveis e embalagens inteligentes, com o objetivo de amenizar

problemas ambientais e baratear o avanco dessa nova tecnologia de embalagens.
2.4.Carboximetilcelulose

A carboximetilcelulose (CMC) é um polissacarideo derivado da celulose,
polimero mais abundante na natureza. A CMC ¢ formada pela reacdo entre a celulose, o
hidroxido de s6dio em suspensdo e o acido monocloroacético. Geralmente € apresentada
na forma de sal de sodio, é extremamente solGvel em agua. Suas caracteristicas
permitem a aplicacdo em diversas industrias, como a industria de embalagens (SANTOS
etal., 2021).

As caracteristicas fisico-quimicas da CMC séo baseadas no grau de substituicéo,
no grau de polimerizacdo, na disposi¢do dos grupos carboximetila por toda a extensao
da cadeia polimérica, e na pureza do produto. O grau de polimerizacdo influencia na
viscosidade do polimero e estéa relacionado com o aumento da massa molar. O grau de
substituicdo é definido pela quantidade de grupos hidroxilas substituidos pelos grupos
carboxilmetilas em relacdo ao nimero médio de monémeros, cuja estrutura pode ser
observada na Figura 1. As propriedades mais importantes para dispersdo da CMC estdo

relacionadas a sua alta solubilidade em agua e em diversos solventes organicos, a
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estabilidade frente ao cisalhamento, e ao comportamento reoldgico (SANTOS 2020; LI
et al., 2020).

Dentre os polimeros naturais utilizados na sintese de filmes inteligentes a CMC
tem ganhado destaque, ja que apresenta caracteristicas como biodegradabilidade, baixa
citotoxicidade, alta manuseabilidade e transparéncia, matriz continua com possibilidade
de modificagcOes na sua estrutura, flexibilidade, resisténcia moderada a ruptura, atua
como barreira moderada & umidade e ao oxigénio, e possui alta compatibilidade,
caracteristica que permite sua juncdo a matérias-primas como 0s pigmentos naturais
(BARBOZA et al., 2022; ROY; RHIM, 2020).

Figura 1- Representacdo da cadeia CMC
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Fonte: Adaptado de MACHADO, 2000.

Alguns estudos avaliaram o desempenho da carboximetilcelulose na elaboracéo
de filmes inteligentes, conforme descritos a seguir.

Oliveira et al. (2009) elaboraram filmes de carboximetilcelulose (CMC), alginato
de sodio (AS), e suas misturas, e avaliaram as interacGes entre os polimeros, a
morfologia, a capacidade do material de absorcdo de &gua, e a aplicacdo como
revestimento de sementes. Por meio da analise de espectroscopia no infravermelho com
transformada de Fourier (FTIR), os autores observaram que apenas interacdes
hidrofébicas ocorreram entre os polimeros. Espectros na regido de 1800-500 cm™ dos
componentes puros e das misturas CMC/AS (50/50) confirmaram similaridade das
estruturas quimicas dos dois biopolimeros. Bandas de absorgéo caracteristicas da CMC
foram observadas em 1596 cm™, 1418 cm™, 1324 cm™ e 1063 cm™. Visualmente o0s
filmes com CMC exibiram maior transparéncia, a aplicacdo dos filmes nas sementes néo

afetaram sua capacidade germinativa.
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Tongdeesoontorn et al. (2011) estudaram filmes a base de fécula de mandioca e
diferentes concentragbes de CMC. InteragBGes intermoleculares entre a feécula de
mandioca e a CMC foram observadas por meio do deslocamento de bandas
caracteristicas dos grupos carboxila (C = O) e dos grupos OH, que foram determinadas
por FTIR. O aumento da concentracdo de CMC nos filmes aumentou a resisténcia a
tracdo, reduziu o alongamento na ruptura, e diminuiu a solubilidade em &gua, devido a
maior interacdo entre a fécula de mandioca e o CMC.

Motta (2012) desenvolveu filmes de CMC incorporados com a-tocoferol (TC).
Foi observado que os filmes compostos por CMC e TC separaram fases, diferentemente
dos filmes de CMC puro, por serem mais homogéneos. Pela analise de cor, foi
determinado que os filmes eram transparentes, sem grandes variagfes de cor. Os autores
concluiram que os filmes desenvolvidos apresentaram potencial para aplicagdo como
embalagens biodegradaveis na industria de alimentos.

Seslija et al. (2018) elaboraram filmes a base de pectina, adicionados de
carboximetilcelulose, para aplicacdo em alimentos. Os filmes foram analisados por
FTIR, no qual foi observado que o grupo carboxila da pectina interagiu com a CMC,
enquanto os grupos OH estavam envolvidos em liga¢cdes de hidrogénio entre polimeros
do mesmo tipo. A adicdo de carboximetilcelulose melhorou as propriedades mecéanicas
dos filmes em comparacdo com os filmes de pectina, enquanto a analise de
termogravimetria (TGA) confirmou a estabilidade térmica quanto & sua potencial
aplicacdo como material de embalagem.

Riaz et al. (2020) desenvolveram filmes de CMC contendo extrato de raiz de
cebolinha chinesa (CRE), em diferentes concentracdes. Nesse estudo foi possivel
observar que interagdes entre polifendis e CMC (incluindo ligacdo de hidrogénio e forca
hidrofobica) expandiu a estrutura do filme, causando aumento de sua espessura; redugdo
da resisténcia a tracdo, da solubilidade em &gua, e da permeabilidade ao vapor de &gua.
Foi visto que a presenga de grupos carboxilicos na molécula de CMC ¢ o principal
responsavel por seu inchago intrinseco. Quanto maior a concentragdo de CRE
adicionada ao CMC, menor foi a solubilidade observada em &gua. Esse efeito foi
explicado pelos autores pela formagdo de fortes ligacbes de hidrogénio entre a matriz
CMC e os compostos polifendlicos do extrato, essas interagdes reduziram a
disponibilidade de grupos hidroxila e carboxilicos que podem interagir com a agua,

diminuindo assim a solubilidade em &gua dos filmes.
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Li et al. (2020) isolaram nanocristais de celulose (CNC) da casca de ervilha e
avaliaram sua capacidade de reforco em filmes de CMC. Também foram produzidos
filmes de CMC puro como controle, no qual foram observadas superficies homogéneas
e lisas, e alta transparéncia. Os filmes com teor >7% de CNC apresentaram aglomeracao
dos compostos em sua superficie. Por meio dos espectros de FTIR ndo foi observado
reacdo quimica entre CMC e CNC nos filmes. A adi¢cdo de CNC melhorou a resisténcia
a tracdo e aumentou o0 médulo de elasticidade comparada com o filme de CMC puro.
Essas alteracOes foram atribuidas a forte interacdo interfacial através de ligacdes de
hidrogénio entre a matriz CNC e CMC.

Xavier et al. (2022) trabalharam com filmes de carboximetilcelulose,
incorporados com extrato do bagaco de uvas Vitis vinifera, visando a aplicacdo desses
filmes em cascas de maca para protecdo contra raios ultravioletas (UV). Os filmes e
solucdes foram caracterizados a partir de técnicas analiticas como a FTIR, pela qual foi
observada a presenca de grupos-OH (3500-3200 cm-1) e C=C de anéis aromaéticos
(1700-1500 e 667 cm-1) evidenciando a presenca dos polifendis no extrato utilizado; e a
espectrofotometria UV-Vis pela qual foi identificado que com o aumento da espessura
dos filmes, maior foi a intensidade de absorcdo em 2,069 nm. Dessa forma os autores
concluiram que maiores concentracdes de extrativo nas dispersdes poliméricas podem
proteger melhor as macés contra raios UV.

Riahi et al. (2022) elaboraram filmes a base de CMC, incorporados com pontos
quanticos de carbono a base de quitosana (CQDs), como materiais funcionais para
aplicacdes de embalagens ativas. Os autores obtiveram filmes transparentes, indicando
que o CQD estava uniformemente disperso no filme de CMC. O filme de CMC puro era
incolor, mas o filme adicionado de CQD exibiu uma cor amarela clara, com variacdo da
cor dependente da concentracdo de CQD. A espessura do filme de CMC néo foi alterada
pela adicdo de CQD, enguanto a barreira ao vapor de agua do filme diminuiu
significativamente com a adicao de CQD.

A partir desses estudos, conclui-se que os filmes a base de carboximetilcelulose,
de forma geral, possuem boa compatibilidade, transparéncia, e potencial para uso como

embalagens na indUstria de alimentos.
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2.5. Embalagens com pigmentos naturais

Os pigmentos naturais, também conhecidos por corantes ou ativos naturais, sdo
obtidos a partir de organismos vivos ou minerais, na maioria das vezes, sdo extraidos de
material vegetal. As aplicacGes de pigmentos naturais em alimentos e em embalagens
tém aumentado devido a preocupacéo dos consumidores com os efeitos prejudiciais dos
pigmentos e corantes sintéticos a saude. Os pigmentos naturais sdo constituidos por
diversas estruturas quimicas e sdo classificados em trés grupos: os carotendides,
subdivididos em carotenos e xantofilas, amplamente difundidos na natureza nas cores
entre amarelo e vermelho; as clorofilas, de cor verde, e assim como os carotendides, séo
soluveis em lipideos e solventes organicos; e os flavonoides, que compdem um vasto
grupo de pigmentos, exibindo as cores laranja, vermelho, violeta, e azul.
(MOHAMMADIAN; ALIZADEH-SANI; JAFARI, 2020; GONCALVES, 2018). Neste
ultimo grupo encontram-se a classe das antocianinas, pigmento destacado na presente

pesquisa.

2.5.1. Antocianinas

As antocianinas sdao compostos derivados das antocianidinas, que tem envolvido
uma ou mais hidroxilas em ligacdes com acucares, aos quais podem estar ligados a
acidos fendlicos. Os compostos aos quais as antocianidinas estdo ligadas caracterizam
os tipos de antocianinas existentes. De acordo com o nimero de moléculas de agucares
presentes, as antocianinas podem ser classificadas em monoglicosideos, diglicosideos, e
triglicosideos. Sdo pigmentos presentes nos caules, folhas, flores, e frutos, e é um
importante corante alimenticio natural (ROY et al. 2021; VEDOVE; MANIGLIA;
TADINI, 2021).

Diversos fatores ambientais afetam a producdo das antocianinas nos tecidos
vegetais e a estabilidade da cor desse pigmento, o qual é influenciado por fatores como
pH, temperatura, presenca de gases, concentracdo de agucares, deficiéncia de nutrientes
como nitrogénio, fosforo, enxofre, dentre outros. Em geral, solu¢des de antocianina
apresentam coloracdo vermelha mais intensa em pH abaixo de 2,0; em pH de 5,0a 6,0, a
coloracdo vermelha tende a desaparecer devido a formacéo da estrutura hemiacetalica
incolor; e ao elevar o pH para condi¢gdes mais basicas, as antocianinas apresentam uma

coloracdo azulada, ap0s estocagem ou aquecimento, tornam-se amareladas. Sua
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sensibilidade a variacdo de cores de acordo com o pH do meio em que se encontra
possibilita seu uso como indicador natural promissor para aplicagdo em embalagens
inteligentes (MAZZA; BROUILLARD, 1987; VEDOVE; MANIGLIA; TADINI,
2021).

As formas agliconas das antocianinas, também chamadas de antocianidinas, sao
estruturalmente baseadas no ion flavilio ou 2-fenilbenzopirilium, e diferem-se pelo grau
de metoxilacdo e hidroxilacdo dos ané€is, e pela posicdo em que se encontram. As
estruturas responsaveis pela coloracdo das antocianinas sd@o o cation flavilio e a base
quinoidal, sendo o carbinol e a trans-chalcona incolores, e acis-chalcona amarela. De
acordo com o nimero e a posi¢do das por¢des hidroxila e metoxila, do tipo e nimero de
acucares ligados, e também da ligacdo de &cidos, mais de 635 antocianinas foram
identificadas. As antocianidinas mais conhecidas podem ser observadas na Figura 2,
entre elas destaca-se a cianidina por ser a principal antocianidina encontrada em
diferentes bagas como mirtilo, groselhas negras, jabuticaba, entre outros. Os frutos da
jabuticaba tém coloracdo arroxeada quando maduros e as cascas Sd0 ricas em
antocianinas, dentre elas a cianidina-3-glicosideo (SILVA, 2011; LI; LUO; ZHAO;
CHEN, 2017; RAKIC et al., 2019).

Figura 2- Estrutura das antocianidinas mais comumente encontradas em alimentos.
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OCHs OCHs Malvidina

Fonte: Adaptado de LI et al., 2017.

Nesse contexto, as antocianinas sdo corantes alternativos para aplicacdo em
embalagens inteligentes porque sdo seguras e ndo tdxicas no que diz respeito a salde e
ao meio ambiente. Alguns estudos revelam o potencial indicador da adicdo de

antocianina em filmes.
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Liang et al. (2018) estudaram filmes produzidos com goma de Artemisias phaero
cephala Krasch (ASKG), com antocianina da cebola roxa, e obtiveram como resultado
um gel fraco. Os autores observaram a interagdo entre as moléculas ASKG com o
extrato por meio de ligacdes de hidrogénio, confirmadas por andlise de FTIR. A
incorporacdo do extrato diminuiu a resisténcia a tracdo, o alongamento, a
permeabilidade ao vapor de agua, a taxa de transmissdo de luz, e as temperaturas de
perdas de massa, conforme indicadas pelos resultados de TGA. Foi observado, por meio
da andlise de espectroscopia UV-Vis, que houve variacdo da cor rosa para laranja
quando o pH do extrato alterou de 2,0 para 11,0, enquanto a cor do filme em solucGes
tampéao mudou de vermelho (pH 3,0) a marrom (pH 11,0).

Wu et al. (2019) desenvolveram filmes inteligentes & base de quitosana e
nanocristais de quitina, incorporados com diferentes concentra¢es de antocianina do
farelo de arroz preto (BACNSs). As solugbes de antocianinas, avaliadas por
espectroscopia no UV-Vis, exibiram varia¢Oes de cor de vermelho a verde acinzentado,
em uma faixa de pH de 2,0-12,0. A adicdo de BACNSs aos filmes ocasionou a reducao
das propriedades mecéanicas e de barreira. Os filmes contendo 3% de BACNs foram
capazes de monitorar a deterioracdo de peixes e camarfes por mudancas de cor visiveis.
Portanto, apresentam potencial para uso em embalagens de alimentos inteligentes para
monitorar a deterioragdo de alimentos de origem animal.

Roy et al. (2021) estudaram filmes a base de carboximetilcelulose/agar,
adicionados de extrato de antocianina, e observaram compatibilidade entre os
compostos na matriz polimérica. A adicdo de antocianina provocou melhora na
resisténcia mecanica e nas propriedades de barreira ao vapor de agua, sem modificar a
estabilidade térmica dos filmes. O filme indicador de cor exibiu excelentes propriedades
de barreira UV, sem reduzir consideravelmente a transparéncia. Também exibiu
alteracdes de cor em diferentes faixas de pH (2 a 12), cujas caracteristicas colorimétricas
foram consideradas excelentes para a deteccdo de gas acido e béasico. Dessa forma, 0s
autores acreditam que os filmes indicadores de cor a base de CMC/agar tém potencial
para aplicagdo, como embalagens inteligentes, pois podem indicar mudangas na
qualidade dos alimentos embalados em tempo real.

Sani et al. (2021) produziram filmes inteligentes a base de metilcelulose e
quitina, incorporados com antocianinas de bérberis, pelo método casting, para indicagao
de mudancas de pH. A adicdo de antocianinas na matriz polimérica acarretou no

melhoramento das propriedades mecénicas, de resisténcia & umidade, maior protecao
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UV-vis, e maior barreira ao vapor de adgua. Os filmes mudaram de cor em resposta a
perda de frescor do filé de peixe. Portanto, os resultados sugerem que esse pigmento
natural € uma boa alternativa aos corantes sintéticos para aplicacdo em embalagens
inteligentes contendo sensores/indicadores capazes de monitorar o frescor e a
deterioracdo dos produtos alimenticios em tempo real.

Koshy et al. (2021) desenvolveram filmes colorimétricos biodegradaveis a base
de amido, incorporado com pontos de carbono e extrato de antocianina da flor de
Clitoria ternatea, como indicador de pH. O filme apresentou distribuicdo homogénea na
matriz do polimero, maiores propriedades de resisténcia mecanica, barreira a agua, e
atividade antioxidante. Demonstrou variacdo de cor em diferentes pHs devido a
presenca da antocianina. O filme foi aplicado em carne suina e visualmente alterou a
coloracdo de roxa para verde com o tempo de armazenamento. Concluiu-se que o filme
desenvolvido com a presenca do extrato de antocianina pode ser utilizado para
monitorar o frescor de produtos alimenticios como carne de porco.

Amaregouda et al. (2022) elaboraram filmes ativos e inteligentes a base de
quitosana/alcool polivinilico com antocianina de Jacaranda cuspidi folia (CS/PVA). A
adicdo de antocianina aos filmes de CS/PVA reduziu a transmissdo de luz UV-Vis e a
transparéncia dos filmes. Ao utilizar maior concentracdo de antocianina nos filmes, foi
possivel observar melhora da permeabilidade ao oxigénio, da capacidade de retencao de
umidade, e da taxa de transmissdo de vapor de agua. Ademais, os filmes exibiram
coloracdo rosa em meio &cido, enquanto cinza a amarelado em solvente bésico. Os
resultados obtidos sugerem que os filmes com antocianina apresentam potencial para
aplicagdo como indicadores de qualidade no sistema de embalagem de alimentos
marinhos.

Com base nos estudos supracitados é perceptivel que, de forma geral, as
antocianinas alteram a coloragdo quando muda o pH, contudo vai depender da fonte das
antocianinas, e a matriz a qual ela foi inserida. Portanto, qualquer mudanga no processo

e na matéria-prima deve ser estudada para producao de filmes inteligentes.
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Il - OBJETIVOS GERAIS

1. Objetivo geral

Desenvolver filme a base de carboximetilcelulose, incorporado com o extrato
natural de antocianina da casca da jabuticaba, para producdo de embalagens inteligentes,

biodegradaveis, indicadoras de alteragdes em alimentos.

2. Objetivos especificos

Extrair antocianina da casca da jabuticaba (Plinia cauliflora);

e Produzir filmes de carboximetilcelulose incorporados de extrato de antocianina,

com e sem ajuste de pH (3 e 5, respectivamente);
e Caracterizar os filmes quanto as propriedades mecanicas;
e Caracterizar os filmes quanto as coordenadas de cor;

e Auvaliar as coordenadas de cor do extrato e do filme quanto a estabilidade da

antocianina em diferentes condicdes de pH (3 a 10);

e Aplicar o filme inteligente em leite pasteurizado e avaliar a capacidade de
indicacdo colorimétrica da conservacdo do alimento ao longo do tempo de

armazenamento.
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I11- CAPITULO | — Neste capitulo apresenta-se o esbogo do artigo intitulado:
Desenvolvimento, caracterizacdo e aplicacdo de filmes inteligentes a base de
carboximetilcelulose e extrato de antocianina da jabuticaba (Plinia cauliflora) a ser
submetido para Revista.

Carolina da Silva Ponciano®’, Cristiane Patricia de Oliveira®
YUniversidade Estadual do Sudoeste da Bahia, 45031-900, Itapetinga, Brasil.

RESUMO

Filmes inteligentes & base de carboximetilcelulose e extrato de antocianina de
cascas de jabuticabas (Plinia cauliflora) foram desenvolvidos e caracterizados quanto as
suas propriedades mecéanicas, de barreiras, estruturais, colorimétricas, e térmicas.
Também foi avaliado o potencial do filme em indicar alteracdes em leite pasteurizado
ao longo do periodo de armazenamento. Os extratos de antocianina foram obtidos por
extracdo com agua acidificada a pH 2, e caracterizados em espectroscépio UV/visivel.
Foi elaborado o filme controle (FC), o filme com extrato de antocianina com ajuste de
pH (3) (FCA), e o filme com extrato de antocianina sem ajuste de pH (5) (FSA). Estes
foram avaliados quanto as caracteristicas fisicas, térmicas, e colorimétricas em
diferentes pHs (3 a 10). O filme FC exibiu superficie lisa e total transparéncia; o FSA
exibiu superficie lisa, cor alaranjada, e transparéncia; e o FCA exibiu superficie pouco
irregular, coloracdo rosada, e transparéncia e brilho reduzidos. Em relacdo as
coordenadas colorimétricas, foi observada a influéncia da antocianina somente na
coordenada b*, quando o filme FCA foi exposto ao meio com pH 10. Foi observado que
a adicdo do extrato de antocianina proporcionou aumento da espessura em 40% para 0
FSA, e 60% para o FCA,; reducdo de 29,11% da tensdo méaxima para o filme FSA, e
51% para o FCA,; e reducdo de 17,76% do modulo de elasticidade para o filme FSA, e
20,42% para o FCA. Pela espectroscopia no infravermelho, observou-se que a
antocianina se ligou parcialmente & CMC nos filme FSA, e teve essa interacdo
intensificada pela presenca do HCL nos filmes FCA. Por meio da andlise térmica, pouco
efeito foi percebido pela incorporacdo do extrato na estabilidade térmica dos filmes. Os
filmes permaneceram estaveis quanto a cor por mais de 50 dias em uma andlise de vida
de prateleira, ao abrigo da luz (25+£2°C). Os filmes incorporados com antocianina
exibiram caracteristicas adequadas para o desenvolvimento de embalagens inteligentes.

Palavras-chave: embalagens inteligentes; pigmento natural; embalagens biodegradavei

S.
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1. INTRODUCAO

As embalagens inteligentes sdo sistemas que monitoram as condigdes do
produto, fornecendo informacgGes sobre sua qualidade durante o transporte, o
armazenamento, e a distribuicdo (ALAM et al., 2021). O monitoramento das condicdes
do alimento, em tempo real, é feito por meio do acompanhamento direto de
propriedades internas ou externas as embalagens. Esse monitoramento deve ser
realizado sem modificar as caracteristicas sensoriais, fisico-quimicas, e nutricionais dos
produtos. Sdo exemplos encontrados na literatura sachés e filmes indicadores de
alteracdes de pH, de crescimento microbiano, de alteracfes de tempo/temperatura, e de
perda do frescor de alimentos (RODRIGUES et al., 2021; TEIXEIRA et al., 2021). O
uso de embalagens inteligentes, pela indUstria de alimentos, possibilita a transmissdo e a
divulgacdo de informacGes sobre as condigdes do produto mais atualizadas e realisticas,
pois modifica¢bes na qualidade dos mesmos podem ser observadas, por exemplo, por
alteracbes de cor na embalagem. Esse monitoramento ocorre dinamicamente com o
processo de degradacdo do produto, proporcionando maior seguranga ao consumidor,
uma vez que as datas de validades sdo condizentes com o estado de consevagdo do
produto ao longo de toda a cadeia alimenticia.

Embalagens inteligentes incorporadas com pigmentos naturais vém sendo
estudadas, destacando-se entre elas os filmes incorporados com antocianinas por ser um
composto natural, atoxico, e que possui propriedades de mudanca de cor (BEGNINI et
al., 2019; COSTA et al., 2021; QIN et al., 2021; KANG et al., 2020; QIN et al., 2019;
ZHANG et al., 2019; MERZ et al., 2020). As antocianinas séo pigmentos da classe dos
flavondides, sdo responsaveis pela coloracdo de diversas flores, frutas e vegetais, cuja
coloracdo pode variar de acordo com as condicdes as quais sdo expostas. Considerando
a variacdo de pH, por exemplo, em meio &cido, as antocianinas exibem cor vermelha,
em meio neutro cor violeta, e em meio alcalino cor azul (TEIXEIRA et al., 2021;
ABEDI-FIROOZJAH et al., 2022). Essa estabilidade da cor das antocianinas
dependente do pH, do meio, da temperatura de exposi¢do, da presenca de aglcares
ligadas na estrutura base (antocianidina), e outros fatores, os quais sdo foco de muitos
estudos para possibilitar a aplicacdo desse pigmento natural no desenvolvimento de

filmes inteligentes.
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A juncdo de polimeros naturais com esses materiais bioldgicos indicadores
também vem sendo estudada (ZHANG et al., 2020; JIANG et al., 2020). Esta associacdo
acontece devido aos problemas ambientais gerados pelas embalagens de base
petroquimicas, por serem, majoritariamente, materiais ndo biodegradaveis de fonte nao
renovavel (ONGARATTO et al., 2022). Dentre os polimeros biodegradaveis, derivados
de polimeros de fontes naturais, que sdo promissores para a producédo de filmes, destaca-
se a carboximetilcelulose (CMC). A CMC é um polissacarideo oriundo da celulose,
apresenta alta solubilidade em &gua, € insipido, inodor, atoxico, e biocompativel,
possibilitando uma ampla variabilidade de aplicacbes (SANTOS et al.,, 2021,
OLIVEIRA et al., 2020). Os filmes preparados por este polimero atuam como barreiras
contra elementos externos e protege o produto embalado de danos bioldgicos,
consequentemente, agem prolongando a vida Gtil do mesmo.

Diante do exposto, objetivou-se desenvolver filme biodegradavel a base de
carboximetilcelulose, incorporado com extrato de antocianinas de jabuticaba, como

potencial indicador colorimétrico de alteragdes em alimentos.

2. MATERIAIS E METODOS

2.1. Extracao e quantificacdo das antocianinas

Jabuticabas da safra de setembro de 2021 foram adquiridas na fazenda Evandro,
localizada na cidade de Itapetinga, Bahia, Brasil. Foram selecionadas visualmente, pela
remocao de imperfeicdes aparentes, higienizadas, e congeladas até 0 momento do uso (-
18°C). A extracdo foi realizada seguindo metodologia adaptada de Constant (2003) e
Ozela (2004), para trés repeticoes.

As jabuticabas foram descongeladas, despolpadas manualmente, e as cascas
foram trituradas com auxilio de um liquidificador. Estas cascas foram pesadas em
balanca analitica e imersas em agua acidificada, na proporcéo de 1 parte de casca para 4
partes de solvente (m:v). A agua acidificada foi produzida pelo ajuste do pH da agua
destilada para 2 com adigdo de &cido cloridrico (HCI 1,5N). Depois de submetidas a
agitacdo manual por 5 min, as cascas foram deixadas em repouso por 24 h na solugéo de
agua acidificada, em temperatura ambiente (25 + 2°C), ao abrigo da luz, e
posteriormente foram filtradas em papel filtro (Unifil qualitativo — procedéncia alema,

de 16 mm de espessura, e velocidade de filtracdo de 20-25 s).
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Uma aliquota (3ml) dos extratos foi avaliada em espectrofotémetro UV-Vis (UV
1800, Shimadzu, Japéo), no comprimento de onda a 535 nm, e a concentracdo molar da
antocianina nos extratos foi calculada utilizando a Equacdo 1. O Coeficiente de
absortividade molar foi o utilizado segundo a metodologia de Teixeira et al. (2008),

adotando para pH 2,0 o valor de 982.

Abs=e.l . ¢ (Equacéo 1)
Abs = log. 10/ = Absorbancia (UA)
¢ = Coeficiente de absortividade molar 982 (mol.L ™ .cm™)
I= Caminho optico (cm)

¢ = Concentragéo Molar (mol..L™)

2.2. Elaboracéo dos filmes

Os filmes foram produzidos pelo Método Casting, com adaptacdes da
metodologia empregada por Halasz e Csoka (2018) e Pereira, Arruda e Stefani (2015).

Os filmes controle (FC) foram preparados a partir de uma dispersdo de
carboximetilcelulose (CMC) 1% (m/v), adicionados de 17% (m/m) do plastificante
glicerol (em relagéo ao peso da carboximetilcelulose). Para elaboragéo dos filmes com
antocianina, foi utilizado no preparo da dispersao filmogénica uma parte do extrato na
concentracdo de 0,0023 mol.L™ para 3 partes de solvente (m:v).

Os filmes incorporados com antocianinas foram separados em dois tratamentos:
filmes sem ajuste de pH (FSA) e filme com ajuste de pH (FCA), pH 5 e pH 3,
respectivamente. O pH da dispersao foi ajustado com adi¢do de HCL 1,5 N. Para cada
repeticdo do extrato de antocianina obtido, um filme incorporado com antocianina foi
elaborado. A secagem das dispersdes poliméricas foi realizada em estufa com circulagéo
de ar a 50£2°C, por 6 h. Em seguida foram armazenados ao abrigo da luz em dessecador

contendo silica gel seca.

2.3. Preparo dos tampdes

Para a avaliacdo do comportamento dos extratos e dos filmes sob diferentes pHs,
foram elaboradas as seguintes solucfes: tampdo citrato 0,1 M (citrato de sodio tribasico
+ acido citrico anidro) ajustados aos pHs 3, 4, e 5; tampéao fosfato de sodio 0,1 M
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(fosfato de sédio monobésico + bibasico) ajustados aos pHs 6, 7, e 8; e tampao
carbonato de sédio 0,05 M (carbonato de sodio + bicarbonato de sodio + hidréxido de
sodio 2 M) ajustados aos pHs 9 e 10. O pH das soluc@es foi determinado em pHmétro
microprocessado de bancada (Modelo Q400MT, QUIMIS, Brasil). As solugdes foram
armazenadas em recipientes plasticos vedados ao abrigo da luz, em temperatura
ambiente (25 £ 2° C).

2.4. Andlises dos filmes

Os filmes foram avaliados quanto as propriedades estruturais, colorimétricas,
mecanicas, térmicas, e de barreira por meio de analise visual, analise de cor,
espectroscopia UV/VIS, pela determinacdo da espessura e do percentual de
transparéncia, por andlises mecénicas (alongamento, tensdo méxima e elasticidade),
espectroscopia no infravermelho (FTIR), por determinacdo da permeabilidade ao vapor
d’agua e da solubilidade, por andlise termogravimétrica (TGA), e analise térmica
diferencial (DTA).

Estas andlises objetivaram a caracterizacdo das principais propriedades dos
filmes indicadores produzidos. Para estudar a sensibilidade dos filmes em relacdo as
mudancas de cor e as caracteristicas indicadoras os filmes foram submetidos a diferentes

condicdes de pH.

2.4.1. Andlise de cor

As coordenadas de cor foram determinadas utilizando o aplicativo Color Grab
segundo metodologia de SANTOS et al. (2021), com adaptacdes. As dispersdes dos
filmes foram colocadas em placas de Petri e fotografadas com smartphone Xiaomi
Redmi Note 8 em condigdes padronizadas (caixa fechada com fundo branco, na
distancia de 27,5 cm). As imagens obtidas foram utilizadas para determinacdo das
coordenadas colorimétricas L*, a*, b*, e calculo do fator AE com o auxilio do aplicativo
Color Grab.

Sendo que:

e | *=Luminosidade
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e a* = Coordenada de cor (+ vermelho/-verde)
e b* = Coordenada de cor (+ amarelo/-azul)

e AE = Diferenca total de cor

Por meio da equacéo 2 a diferenca total de cor AE foi calculada.

AE * = V(AL %) 2 + (Aa*) 2 + (Ab*)? (Equagéo 2)
Sendo que:
o AL*=L*-Lo%
e Aa*=a*-al*

e Ab* =b* - b0*,

Em que Lo*, a0*, e b0* sdo as coordenadas colorimétricas que representam o
filme controle, e L*, a*, e b* as coordenadas dos filmes adicionados de extrato de
antocianina de jabuticaba. De acordo com Mokrzycki e Tatol (2012), o valor de AE é

interpretado da seguinte forma:

0 <1 - diferenca imperceptivel de cor;

e 1< 2-apenas os experientes notam diferencas de cor;
e 2 < AE* < 3,5 -diferenca perceptivel de cor;

e 3,5<AE* <5 - nota-se uma diferenca nitida de cor;

e AE* >5 - percebem-se duas cores diferentes.

Apbs a determinacdo dos fatores supracitados, o Indice de Brancura (WI) foi

calculado conforme Equacéo 3, a seguir:

WI = 100 — V(100 — )2 + (&)? + (b*)? (Equacéo 3)

2.4.2. Espectroscopia UV/VIS

Medidas de absor¢do Optica dos filmes e do extrato, na regido do ultravioleta e
do visivel (UV-Vis), com varredura na faixa de 300 a 800 nm de comprimento de onda,
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foram analisadas em espectrofotometro (UV-1800, Shimadzu, Japdo), seguindo
metodologia descrita por Hosseini et al. (2013) e Pereira Junior (2014), com adaptacdes.

Os filmes foram cortados na dimensdo 3x1 cm? e imersos em 5 mL de solucdo
tampé&o, com diferentes pHs (3, 4, 5, 6, 7, 8, 9, 10), em tubos de ensaio. Apds 5 min de
contato entre os filmes e as solucdes tampéo, uma aliquota de 3 mL foi transferida para
cubetas de vidro, e a varredura foi realizada. Para analise dos extratos, estes foram
misturados aos tampdes na proporcéo de 2 mL de extrato para 1 mL de solugdo tampao,

realizando a varredura ap6s 5 min de contato.
2.4.3. Espessura dos filmes

Para a determinacdo da espessura, foi utilizada a metodologia descrita por
Escobar et al. (2009), no qual foi usado o Micrémetro (Externo Digec, Brasil). Com o
filme em posicdo horizontal, as faces de contato foram aproximadas em 5 pontos
aleatérios do material, indicando no visor a espessura do mesmo em milimetros (mm).

Os valores foram expressos em médias aritméticas.
2.4.4. Percentual de Transparéncia

O teste de transparéncia foi realizado conforme a metodologia utilizada por
Pérez-Cordoba et al. (2018). Os filmes foram cortados com dimensdo de
aproximadamente 3x1 cm?, posicionados no porta amostra, para medida da quantidade
de radiacdo eletromagnética que atravessou a amostra, e foram comparados com a
intensidade da transmitancia do ar, que foi considerada o “branco” da leitura, em
comprimento de onda a 670 nm. O teste foi realizado em triplicata para a obtencdo da
média aritmética. A transparéncia foi quantificada pela seguinte equacéo:

Logl
qu (Equacéo 4)

T%670 =

Sendo que:

e T% = Percentual de transparéncia
¢ | = Transmitancia (%)

e 5 = Espessura (mm)

2.4.5. Propriedades mecanicas
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As propriedades mecénicas dos filmes foram testadas conforme metodologia
descrita por Sueiro et al. (2016), com adaptacGes. Utilizando o analisador de textura
(Brookfield, CT3, Estados Unidos), com carga maxima de 25 kg, foram ajustados 0s
corpos de prova com dimensdo de 2,7 x 10,8 cm2. Cada amostra foi posicionada com
distancia inicial de 10 cm entre as bases. Os corpos de prova foram tensionados
verticalmente, imprimindo a forca e deformacdo a velocidade de 1,5 mm.s™ até que as

bases do equipamento atinjam a ruptura do material.

Ap6s a computacdo dos dados, foram calculados o Alongamento (%), a Tensao
Méxima & Tracdo (MPa), e o Modulo de Young (MPa) pelas equacBes descritas a

sequir:

> Alongamento:
At )
E= 26~ 100 (Equagdo 5)

Sendo que:

£ = Alongamento (%)

At = Deformacgdo maxima (m)

DG = Disténcia inicial entre as garras (m)

> Tensdo Maxima:
F
o = % (Equacéo 6)
Sendo que:
o = Tensdo maxima
F = Forga maxima (N)

A = Area (m?), que diz respeito a largura x espessura do filme.

> Mddulo de Young (Modulo de elasticidade):

Ao .
MY = T (Equacéo 7)

Sendo que:
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MY = Maodulo de Young
Ao = Variagdo da Tensdo (MPa)

AE = Variacgdo do alongamento na regido de deformacéo elastica (m).

2.4.6. Espectroscopia no infravermelho com transformada de Fourier

Amostras dos filmes com dimensdo de 3x1 cm? foram analisadas em
espectroscopio no infravermelho (modelo Cary 630 Agilent, Technology Inc., Santa
Clara, EUA), com Transformada de Fourier, acoplado com acessorio de reflexdo total
atenuada (FTIR-ATR), com célula de cristal de diamante, e detector com elemento em
sulfato de triglicina deuterada (DTGS). O cristal de diamante tem uma amostragem de
superficie de 1 mm de didmetro e 200 um de &rea ativa e fornece aproximadamente 2
um de profundidade de energia infravermelha com penetragdo a 1700 cm™. Os
espectros foram coletados no modo absorbancia, com resolucdo de 4 cm ™ na regio do
infravermelho médio, 4000 a 600 cm™1. A varredura de 64 scans de infravermelho sobre
a amostra durou aproximadamente 30 s, coletados em temperatura de 25 £ 2 °C. Antes
de cada coleta foi realizada uma leitura do espectro de fundo (background). Os dados
foram obtidos com uso do software Microlab (Resolution Pro, Agilent, Santa Clara —
USA).

2.4.7. Permeabilidade ao vapor d’agua

Para a determinacdo da permeabilidade ao vapor d’agua, foi utilizado o método
ASTM E96-92, com adaptacBes no tempo da técnica. Os filmes em formato circular, de
aproximadamente 3 cm de diametro, foram colocados sobre a superficie de capsulas
plasticas de permeacdo contendo silica gel seca (105°C/1h), estas foram vedadas com
tampas plasticas. As capsulas foram pesadas e colocadas em dessecador contendo agua
destilada (UR = 100%; pressédo de vapor = 32,23 mmHg) em ambiente climatizado a 20
°C £ 2° C. A cada 24h, as capsulas foram pesadas até obtencéo de peso constante, sendo
as analises conduzidas em duplicata para cada filme. A permeabilidade ao vapor d’agua

foi calculada pela seguinte equacéo:

Gx 8 5
WVP = AT (P1-P2) (Equacéo 8)
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Sendo que:

WVP = Permeabilidade do vapor d’agua (g/ m.s.mmHg)
G = Ganho de massa em 24h (g)

& = Espessura (m)

A = Area do filme (m?)

T = Tempo (S)

P1 - P2 = Gradiente de Pressdo (mm.Hg)

2.4.8. Solubilidade

O teste de solubilidade foi realizado conforme a metodologia utilizada por Pérez-
Cordoba et al. (2018), com adaptacbes. Os filmes foram cortados em formato
quadricular com lados de 20 mm, e acondicionados em dessecador contendo silica gel
seca por 24 h. Em seguida, foi retirada a umidade dos filmes, utilizando o método de
secagem a temperatura de 105 £ 2 °C, por 15 h, em estufa. O peso da amostra seca foi
anotado, correspondendo ao peso inicial para a analise de solubilidade. A amostra seca
foi colocada em Erlenmeyer contendo 50 mL de agua destilada, sendo posteriormente
mantido sob agitacdo (Mesa Agitadora Orbital, MA-140/CF, Brasil), a temperatura de
25+ 2° C, a 60 rpm, por 24 h. Ap6s completar o tempo, a agua da amostra foi removida
por filtracdo utilizando papel filtro (Unifil, qualitativo, procedéncia alema), de 16 mm
de espessura, e velocidade de filtracdo de 20-25 s. Em seguida, o material foi novamente
desidratado, conforme o método de secagem anterior. O peso da amostra seca desta vez

corresponde a massa final apos solubilizacéo.

A andlise foi realizada em duplicata e a solubilidade foi determinada pela equacéo 9:

Mi—-Mf
Mi

S(%) =

x100 (Equacéo 9)

Sendo que:
S (%) = Percentual de solubilidade
Mi = massa inicial (ap6s a 1° secagem) ()

Mf = massa final (ap0s a 2° secagem) (g)
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2.4.9. Termogravimetria (TGA) e Analise Térmica Diferencial (DTA)

Para a andlise termogravimétrica (TGA) e analise térmica diferencial (DTA),
foram utilizadas cerca de 10 mg de amostra em calorimetro TGA/DTA (Test Instrument
LINSEIS, Modelo STA PT - 1000, Simultaneous, Germany), com rampa de

aquecimento de 25 a 900°C, com taxa de aquecimento de 10 °C/min.

2. 5. Estabilidade dos filmes

Amostras dos filmes, nas dimensdes 3 x1 cm?, foram armazenadas em placas de
Petri vedadas, ao abrigo da luz, e em temperatura ambiente (25 £ 2° C), para andlise da
estabilidade colorimétrica da antocinina, incorporado a matriz polimérica de
carboximetilcelulose, ao longo do tempo. As amostras foram fotografadas com
smartphone Xiaomi Redmi Note 8 em condi¢bes padronizadas (caixa fechada com
fundo branco, na distancia de 27,5 cm), uma vez por semana, durante oito semanas. As
imagens obtidas foram utilizadas para determinacdo das coordenadas colorimétricas L*,

a*, b*, e calculo do AE, com o auxilio do aplicativo Color Grab.

2.6. Aplicacao dos filmes

A aplicacdo dos filmes foi simulada em leite pasteurizado, seguindo metodologia
utilizada por Pelicioli (2019), com adaptacdes. Amostras de 3x3 cm? dos diferentes
filmes foram armazenadas em placas de Petri, em contato com 15 mL de leite
pasteurizado, em temperatura ambiente (25+2°C), ao abrigo da luz. As amostras dos
filmes foram fotografadas com smartphone (Xiaomi Redmi Note 8), em condi¢des
padronizadas (caixa fechada com fundo branco, na distancia de 27,5 cm). As imagens
obtidas foram utilizadas para determinacdo das coordenadas colorimétricas L*, a*, b*, e
calculo do AE, com o auxilio do aplicativo Color Grab, seguindo a metodologia
utilizada na analise de cor supracitada. A analise foi repetida em 24 h e 48 h, amostras

utilizando apenas leite foram consideras como “branco”.

2.7. Andlise estatistica
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O experimento foi conduzido em delineamento inteiramente casualizado (DIC),
e o0s resultados analisados por Analise de variancia (ANOVA), seguida pelo teste de
Tukey, ao nivel de significancia de (p <0,05), utilizando o programa estatistico SAS®
OnDemand (SAS Institute INC., Cary, NC, EUA), do SAS University Edition, para
comparar a influéncia da adicdo do extrato de antocianina sobre as propriedades dos

filmes.

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

3.1. Analise visual

Na Figura 3, sdo apresentadas as distintas colorac6es evidenciadas no extrato das
cascas de jabuticaba em diferentes valores de pH. Nas condicdes &cidas dos pHs 3 e 4, 0
extrato exibiu tonalidades rosadas, tornando-se incolor nos pHs 5 e 6, e transitaram para
tons terrosos nos pHs 7 a 10. Essa notavel variabilidade de cor € intrinsecamente

relacionada as modificacdes na estrutura quimica das antocianinas presentes.

Em ambientes acidos (pH 3 e 4), a coloracdo rosada predomina, indicativa da
presenca do cétion flavilio, conferindo ao extrato uma tonalidade avermelhada. A
medida que o pH se aproxima da neutralidade (pH 5 e 6), o extrato se torna incolor,
sugerindo a formacdo do carbinol pseudo-base em condigdes neutras. Nas condic¢Oes
alcalinas (pH 7 a 10), ocorre a transi¢cdo para tons amarelados, associados a presenca da

chalcona, conferindo uma coloragdo amarelada ao extrato (Zhang et al., 2019).

Essas observagdes elucidam a influéncia do pH nas core do extrato das cascas da
jabuticaba, proporcionando resultados sobre as transformagdes quimicas das
antocianinas em diferentes ambientes que possibilitam sua utilizacdo para o
desenvolvimentos de filmes indicadores de pH.

Figura 3- Extrato de antocianina das cascas de jabuticabas em diferentes pHs.

Fonte: Autora (2022).
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Os filmes controle (FC) exibiram superficie lisa e transparente, corroborando
com dados obtidos no estudo realizado por Riaz et al. (2020).

Os filmes (FSA) com extrato de antocianina sem ajuste de pH (pH 5), exibiram
superficie lisa, leve coloracdo em tom alaranjado, e transparéncia. Os filmes (FCA) com
adicdo de extrato de antocianina e ajuste de pH (pH 3), exibiram superficie um pouco
irregular, coloracdo rosada, transparéncia e brilho reduzidos em comparacao aos filmes
FC e FSA. Os filmes estéo apresentados na Figura 4.

A coloracéo exibida pelos filmes FSA e FCA séo derivadas da adicdo do extrato
de antocianina das cascas de jabuticabas, essa coloracdo foi intensificada no filme FCA
devido o uso de HCL para controle de pH. A alteragdo de cor acontece devido as
mudancas estruturais ocorridas nas antocianinas quando expostas em meios acidos (pH
= 3,0), onde ha a protonacdo do cétion flavilio, resultando em um composto de cor
avermelhada (KUREK et al., 2018).

Figura 4- Filmes de carboximetilcelulose controle e adicionados de extrato de
antocianina das cascas de jabuticabas.

A) FC; B) FSA, e C) FCA. Fonte: Autora (2022).

3.2. Analise de cor dos extratos e dos filmes

As coordenadas de cor L*, a*, e b* dos extratos de antocianinas das cascas de
jabuticabas foram avaliadas em funcéo da variacdo do pH (2-10) do meio e os resultados
podem ser observados pela Tabela 1.
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Tabela 1- Variagdo das coordenadas de cor dos extratos de antocianinas em fungéo da
variacao do pH do meio aquoso.

pH L* a* b*

3 59,17+4 46" 14,37+5,68" 7.27+4,04*
4 60,40+1,93% 11,10+1,78* 3,77+1,72%
5 68,53+1,14°8 2,53+0,06° 3,30+0,92%
6 61,33+1,62° 4,940,285 6,87+1,55"
7 63,33+2,148 3,540,355 3,07+0,61%
8 60,30+1,83" 4,67+1,65° 5,37+1,10"
9 60,77+0,86" 7,7+0,44° 3,30+0,52"
10 61,87+0,55" 7,70,2° 4.30+1,81°

*Médias seguidas de mesma letra na mesma coluna ndo diferem entre si pelo teste de
Tukey (P<0,05).

Por meio da Tabela 1, foi possivel observar que as coordenadas de cor diferiram
estatisticamente quando o extrato foi exposto ao meio em pHs 5 e 7, para a coordenada
colorimétrica L*, e em pHs 3-4 e 9-10, para a coordenada colorimétrica a*. Essa
observacao indica que a variacdo nos valores de pH teve um impacto estatisticamente
mensurdvel nas caracteristicas colorimétricas do extrato. O fato de ter diferencas
estatisticas sugere que as alteracbes nos pHs mencionados ndo ocorreram por acaso, mas
sim devido a variacdes reais nas propriedades do extrato, tornando esses pontos

especificos de pH criticos para a analise colorimétrica.

Os extratos de antocianinas de cascas de jabuticabas foram adicionados a
dispersdo polimerica de carboximetilcelulose, com e sem ajuste de pH (pHs 2 e 5,
respectivamente), e as caracteristicas cromaticas foram avaliadas. A adi¢do do extrato
de antocianina interferiu nas caracteristicas cromaticas (L*, a*, b*, AE, Wl e %T) dos
filmes FCA e FSA quando comparados ao filme controle (FC), conforme pode ser visto
na Tabela 2.
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O filme FCA diferiu estatisticamente do filme FC em todos os atributos
cromaticos (Tabela 2). Todavia, o filme FSA ndo diferiu estatisticamente do filme FCA,
mas ao ser comparado com o filme FC, diferiu nos seguintes fatores b*, indice de
brancura, e percentual de transparéncia, semelhante aos resultados obtidos por Riahi et
al. (2022). O indice de brancura e a porcentagem de transparéncia dos filmes foram
claramente afetados pela adicdo de extrato de antocianina e a adicdo de HCL
influenciou principalmente a estrutura do céation flavilio, para assumir uma coloragdo

vermelha.

Tabela 2- Valores das coordenadas de cor, indice de brancura, e percentual de
transparéncia dos filmes FC, FCA e FSA.

Filmes L* a* b* AE WI** OpT***
47,14+1,7

FC  6807+345" -173x0,21" 370+0,61"%  0+0" 100+0 4 A
. 1547+10,69 . 2563£122 89,02+517 26,49+35

FCA  50,10+10,83 . 8,40+1,37 g5 . 45

12,70+2,27 86,49+2,13 29,54+4,5

FSA  59,67+2,76"° 3,60+1,90"° 10,63+2,25° AB 5 5
3

*Médias seguidas de mesma letra na mesma coluna ndo diferem entre si, pelo teste de

Tukey (P<0,05). ** WI = indice de brancura; ***%T = Percentual de transparéncia.

Os atributos colorimétricos (L*, a*, b*, AE, e WI) dos filmes FCA e FSA
tambeém foram avaliados em funcéo do (3, 4, 5, 6, 7, 8, 9, e 10), cujos resultados podem
ser observados na Tabela 3 e Tabela 4, respectivamente.

As caracteristicas cromaticas dos filmes FSA e FCA néo foram alteradas em
funcdo da variagdo dos pHs dos meios, com excec¢do do filme FCA em pH 10, cuja
coordenada colorimétrica b* indicou mudanca de cor tendendo a cor amarela. Esse fato
corrobora com as informacdes defendidas por Zhang et al. (2019), que em condicdes
neutras, a estrutura da antocianina € modificada para cis-chalcona e apresenta coloracéo

amarelada.
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Tabela 3- Valores das coordenadas de cor e indice de brancura dos filmes FCA, em
funcdo da variacdo do pH do meio.

pH

L* a* b* AE Wi
3 60,87+3,52 2,0743,95” 4,30+1,53% 8,37+6,87" 93,35+3,59"
4  61,17+2,497 1,80+4,33* 2,87+0,40% 8,03+5,97”  92,36+2,01 4
5 60,607,134 3,476,794 3,90+1,91”*  957+10,75"  91,84+249%
6 65,63+1,33 4 -1,50+04 3,00£04 4,10+1,51% 90,89+0,76"
7 62,40+3,57 -0,67+0,76 4 4,30+1,76 A 6,86+4,43% 92,2142 54"
8 63,33+2,73% -0,93+0,98 A 3,40+0,694 4,96+4 574 92,46+3,294
9 63,303,894 -1,10+1,154 3,57+0,89% 5,004522”  9251+3,84°
10  59,43+0,85% -0,07+1,10% 7,53+1,938 0,94+2 384 95,30+5,03"

*Médias seguidas de mesma letra na mesma coluna ndo diferem entre si, pelo teste de
Tukey (P<0,05).

Tabela 4- VValores das coordenadas de cor e indice de brancura dos filmes FSA, em
funcéo da variagdo do pH do meio.

pH

L* a* b * AE Wi
3 62,67+2,30" -0,80+0,65" 523+6,16"  7,61+514" 88,74+ 169"
4 6117+249” 180+4733" 287+040" 803+597" 9236+2,01"
5 63,10+4,52" -123+046" 507+1,96" 6,21+558" 90,23+0,45"
6 62,97+4,30" -1,10+0,69” 477+3,06" 7,25+565” 90,12+ 0,24"
7  61,40%3,18" -0,77+127" 507+£358" 737+570" 8942+1.21°
8 57,53+539” 0,67+1,05" 6,70£331" 1143+7,71"* 90,68+1,55"
9 61,27+240" 020+181" 6,40+356" 804+6,13" 90,07+1,03"
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10 60,77+43,59” -0,03+0,81" 9,70+5,89” 10,25+8,11" 87,85+4,14"

*Médias seguidas de mesma letra na mesma coluna ndo diferem entre si, pelo teste de
Tukey (P<0,05).

De acordo com Barboza et al. (2022), o uso de carboximetilcelulose destaca-se
pelo aspecto de transparéncia fornecido ao filme e sua compatibilidade com pigmentos
naturais. Apesar da boa interacao entre o polimero e o pigmento, a coloracéo obtida nas
solugdes apresentou baixa intensidade o que pode ter influenciado na avaliacdo das

caracteristicas colorimétricas dos filmes em funcéo do pH.

3.3. Espectroscopia UV/VIS

A intensidade de absorcao do extrato de antocianina das cascas de jabuticaba, na
faixa de comprimento de onda de 400 a 700 nm, com pH variando de 3 a 10, podem ser
observados no espectro da Figura 5. O valor do pH inicial do extrato foi 2,0, exibindo
absorcdo maxima no comprimento de onda em 515 nm. Similarmente, os extratos com
pHSs ajustados para 3, 4, 5, 6, 7, 9, e 10 exibiram absorbancia méxima em 520 nm, com
excecdo do extrato em pH 8, o qual ndo formou picos de absor¢do. Liang et al. (2018)
notaram que 0s extratos de antocianinas da casca da cebola roxa alcancaram pico

maximo de absor¢cdo em 517 nm (pH 2,0), que indicou a presenca de cations flavilium.

Figura 5- Espectros de absor¢do nas regifes UV/Visivel (300 a 700 nm) do extrato de
antocianina das cascas de jabuticabas em pHs de 3,0-10,0.
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De acordo com Silva et al. (2019), as antocianinas apresentam intensa absor¢édo
na regido do espectro visivel de 520 a 560 nm, porém, variacbes no pH do meio
modificam essa absorcdo. Quanto maior for o pH menor serd o nimero de ligacOes
duplas da antocianina, isso leva ao deslocamento dos comprimentos de ondas de
maxima absorcao para menores comprimentos de onda, causando a perda de coloracéo
do cation flavilio da solugéo.

Em estudo conduzido por Hoffmann et al. (2021) sobre filmes a base de amido e
antocianina de jabuticaba, foi identificado um ponto maximo de absor¢ao nos espectros
UV-vis para o extrato de antocianina, situado em aproximadamente 516 nm a pH 3.
Constataram que a absorbancia diminuiu @ medida que o pH aumentou, evidenciando
um efeito hipocrémico. Essa diminuicdo na absorbancia estd associada a uma alteragdo
na estrutura gquimica da antocianina, caracterizada pela desprotonacdo da molécula
correspondente. Além disso, foi notada a auséncia de pico proeminente na absorbancia
da solucdo de extrato de antocianina na faixa de pH de 5 a 11, quando analisada no
espectro visivel. Nesse intervalo, a solugdo apresentou-se incolor ou levemente
amarelada.

Rawdkuen et al. (2020) observaram em seu estudo que, apesar das antocianinas
extraidas do repolho roxo apresentarem uma ampla gama de cores, eram incolores em
pH 5-7. As mudancas de cor ocorrem devido as alteracBes na estrutura quimica das
antocianinas, que varia do cation flavilium (avermelhado) em condicdes &cidas, para
carbinol pseudo-base (acinzentado) em condicBes neutras, e para chalcona em condicGes
alcalinas (amareladas) (Zhang et al., 2019).

Sani et al. (2021) avaliaram espectros de cor e absorcdo de solucbes de
antocianina de bérberis, os dados revelaram que as solu¢des eram dependentes do pH. A
cor mudou de avermelhado, em pH baixo ( meio acido), para rosa palido em pH neutro,
para amarelo em pH elevado (meio alcalino).

Roy et al. (2021) relataram em sua pesquisa que as antocianinas absorveram em
maior intensidade na faixa de comprimento de onda de 550-600 nm, e a banda de
absorcdo deslocou em funcdo da conversdo de estrutura quimica das antocianinas em
condic@es &cidas, neutras, e alcalinas.

De acordo com Liang et al. (2019) a banda méaxima de absorc¢édo da solucéo de
antocianina do repolho roxo ocorreu em torno de 515 nm (pH 2,0) e foi atribuida aos
cations flavilio, enquanto a banda maxima de absor¢do diminuiu e deslocou para 560

nm (valor de pH 2,0-7,0) em funcdo da formacao de bases quinoidais. Em pH> 7,0, uma
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segunda desprotonacdo gerou a pseudobase carbinol, de modo que a banda maxima de
absorcéo foi deslocado para 580 nm.

As antocianinas do extrato de cascas de jabuticaba assumiram diferentes
estruturas em funcdo do pH. Em meio extremamente &cido, em pHs 1 a 2, as
antocianinas exibiram cor vermelha intensa devido ao predominio da forma cation
flavilico (AH+). Ao elevar o pH acima de 2, ocorre equilibrio entre o cétion flavilico e a
estrutura carbinol (B), e as antocianinas vdo perdendo a cor até se tornarem
praticamente incolores em pH préximo de 6, devido a predominancia da pseudobase
carbinol. Acima do pH 6,0, tanto a estrutura pseudobase carbinol quanto a anidrobase
quinoidal (A) podem formar a espécie cis-chalcona (CC). Essa formagdo ocorre com a
ruptura do anel heterociclico o que, dependendo do tipo de antocianina, pode tornar a
reacdo irreversivel. A formacdo da cis-chalcona pode acontecer de forma direta,
decorrente do aumento brusco de pH, ou pela formacéo de anidro bases ionizadas (A-),
decorrente do aumento gradual do pH de 6,5 a 9, e assim podem exibir coloragédo
azulada. Em pH maior do que 9 acontece o equilibrio entre as formas ionizadas de
chalconas cis e trans, apresentando coloracdo amarelada (MARCO et al., 2008; KUREK
etal., 2018).

Na Figura 6, é possivel observar os espectros de absor¢do no comprimento de
onda entre 400 e 700 nm dos filmes FC, FCA, e FSA. Nenhuma banda de absorcao foi
observada nos espectros do filme FC, independente do pH do meio ao qual o filme foi
exposto. Por outro lado, o filme FCA exibiu bandas de absor¢do maxima em 532 nm
com deslocamento para o comprimento de onda a 511 nm, quando exposto a solucdes
com pHs 3 e 4, e para o comprimento de onda a 589 nm em pHs 8 e 10. Quando
expostos nosmeios com pHs ajustados para 5, 6, 7, e 9, os filmes FCA ndo exibiram
bandas de absorcdo caracteristicas.

Comportamento similar foi observado para os filmes FSA que exibiram bandas
de absorgdo maxima em 544 nm, em 517 nm quando o filme foi exposto a solugdo com
pH 3, em 515 nm quando exposto a solugdo com pH 4, em 570 nm quando exposto as
solugdes com pH 8 e 10. Quando expostos nos meios com pHs ajustados para 5, 6, 7, e

9, os filmes FSA néo exibiram bandas de absorgéo.
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Figura 6- Espectro de absorcdo nas regides UV/Visivel na faixa de 300 a 700 nm dos
filmes FC, FCA, e FSA.
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Espectros de absor¢édo: A) filme FC; B) FCA e C) FSA em pHs de 3 a 10.

Na pesquisa realizada por Terrazas (2019), foram elaborados filmes
utilizando quitosana, polivinil alcool e antocianinas provenientes da casca de jabuticaba
Sabara (Plinia jabuticaba). Um achado significativo foi observado ao incorporar as
antocianinas nos filmes, resultando em um aumento na absorbancia. Essa observacédo
sugere que a presenca das antocianinas na matriz dos filmes contribui para uma maior

quantidade de compostos e ligacdes quimicas.

Os resultados indicam que as interacdes entre as antocianinas e o0s polimeros
ocorrem, em grande parte, por meio de ligacdes de hidrogénio. Esse fenémeno ressalta a
influéncia das caracteristicas quimicas especificas das antocianinas na formacdo e
estabilidade dos filmes, enfatizando a importancia das interages moleculares na

composicao e propriedades dos materiais desenvolvidos.

3.4. Espessura e propriedades mecanicas

Dados de espessura, tensdo maxima a tracdo, alongamento, e mddulo de

elasticidade dos filmes FC, FCA, e FSA podem ser observados na Tabela 5. As
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espessuras dos filmes FCA e FSA ndo diferiram entre si, mas, ao compara-los com o
filme controle FC, nota-se que a adigdo do extrato de antocianina proporcionou aumento
significativo da espessura em 60% para o FCA, e 40% para o FSA. Esse aumento pode
ser explicado pela concentracdo de solidos nos filmes. Resultado semelhante foi
encontrado por Yong et al. (2019), que desenvolveram filmes com extrato da polpa da
batata doce e quitosana, em que 0s autores observaram 0 aumento da espessura dos
filmes com a incorporacdo das antocianinas. E também por Prietto et al. (2017), que
avaliaram filmes compostos por amido de milho e extrato de antocianinas da casca de
feijdo preto e repolho roxo, e concluiram que a espessura dos filmes esta diretamente
relacionada com a concentracdo de sélidos nos filmes, sendo entdo, a adicdo das

antocianinas o fator que contribuiu para maior espessura dos filmes.

Tabela 5- Medidas de espessuras e das propriedades mecanicas dos filmes FC, FCA, e
FSA.

. TensAoméxi Al . Modulo de
. Spessura ensaomaxima ongamento
Filmes f ) MPa) ?cy) elasticidade
mm a ()
(Mpa)

FC 0,05+0,0024 2.37+0,55% 7,01+1,34* 34,57+10,03%
FCA 0,08+0,01 B 0,69+0,03 11,38+1,86" 6,14+0,87 5
FSA 0,070,018 1,21+0,555 18,72+5,1458 7,06+3,935

*Médias seguidas de mesma letra na mesma coluna ndo diferem entre si, pelo teste de
Tukey (P<0,05).

A espessura € um atributo importante para indicar a homogeneidade do
processo, proporcionar a reprodutibilidade das medidas, e possibilitar a comparagédo
entre as caracteristicas dos filmes. A espessura interfere diretamente na permeabilidade
ao vapor de agua, na passagem da luz através da embalagem, e nas propriedades
mecanicas, como a resisténcia a tragdo, do material (PAVONI et al., 2019). Na pesquisa
realizada por Rawdkuen et al. (2020), resultados semelhantes foram obtidos no que se
refere a espessura, no qual a adicdo do corante antocianina em filmes a base de CMC e

agar; aumentou significativamente a espessura dos filmes. Ja em relacdo a tensdo
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maxima a tracdo, os resultados sdo contrarios ao da atual pesquisa, uma vez que 0S
autores ndo observaram reducédo de valores em funcdo da adi¢éo de corantes.

A resisténcia a tracdo de um material € a quantidade méxima de tensdo de tragdo
que ele pode suportar antes da falha, por exemplo, quebra. Essas propriedades sao
dependentes da forca das interacdes intermoleculares dos constituintes dos filmes
(ROY; KIM; RHIM et al., 2021). O filme FC apresentou maior tensdo méxima a tragéo,
ou seja, a adi¢do do extrato de antocianina reduziu a resisténcia a tracdo dos filmes FCA
e FSA, em 29,11% e 51%, respectivamente. Ao comparar os filmes com e sem adicao
de HCL, nota-se que ndo houve diferenca estatistica significativa para essa propriedade.

O percentual de alongamento na ruptura do filme FSA foi 267% maior em
relacdo ao filme FC, causados pela reducdo da rigidez do filme devido a maior
mobilidade das cadeias moleculares da CMC, evidenciando o efeito plastificante do
extrato de antocianina. Porém, o filme FCA néo diferiu estatisticamente do FC. Uma
possivel explicacdo para esse resultado é que a presenca do HCL no filme FCA
favoreceu as interacdes entre o polimero e a antocianina, que sdo mais fracas que as
interacdes polimero-polimero, a ponto de reduzir a tensdo a tracdo e o modulo de
elasticidade, e manter a porcentagem do alongamento. Quanto ao modulo de
elasticidade, o filme FC foi 17,76% maior em comparagdo ao FCA, e 20,42% em
comparacdo ao FSA, corroborando com os dados apresentados visto que os filmes sem a
adicdo de extrato de antocianinas sdo mais rigidos. O pka da CMC € 3,5 entdo mais da
metade vai estar protonado, enquanto o flavilio vai estar na forma catibnica,
favorecendo, portanto a interacao.

Costa (2017) desenvolveu e analisou filmes de amido de semente de jaca
incorporados com antocianina da casca de uvas midnight sem sementes e obteve
resultados semelhantes. A adicdo do pigmento reduziu a resisténcia a tracdo quando
comparados com 0s outros tratamentos. Uma maior quantidade de antocianinas pode ter
reduzido as interacfes entre as cadeias do amido, diminuindo a sua resisténcia. A
concentracdo de antocianinas também afetou o percentual de alongamento dos filmes,
podendo ter aumentado a mobilidade entre as cadeias do amido e, consequentemente,
aumentando a flexibilidade.

A relagéo inversa do alongamento e da tensdo maxima observada ocorre visto
que filmes de maior perfil elastico tendem a sofrer longas deformacdes plasticas e
demandam menor forca para iniciar o alongamento (SARANTOPOULOS et al., 2002).
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Liu et al. (2021) estudaram filmes colorimétricos a base de alcool
polivinilico/carboximetilcelulose, com antocianinas de repolho roxo, e observaram que
a adicdo da antocianina diminuiu a tensédo e aumentou o alongamento dos filmes,
reforcando o efeito plastificante dos extratos de antocianinas. Efeito plastificante
também foi observado por Liang et al. (2019) devido espea adi¢do de antocianinas de
repolho roxo em matriz polimérica a base de carboximetilcelulose. Em estudo realizado
por Ma e Wang (2016), a tensdo maxima a tracdo de filmes a base de goma tara e
nanocristal de celulose reduziu com a adi¢do do extrato de antocianina da casca de uvas,
enquanto o percentual de alongamento dos filmes aumentou, corroborando com este
trabalho.

Silva et al. (2020) desenvolveram filmes a base de carboximetilcelulose e amido,
incorporados com extrato de antocianinas. Os autores observaram comportamento
semelhante provenientes da adi¢do do extrato de antocianina na matriz polimérica, o que
causou a reducdo dos valores de médulo de elasticidade e aumento do alongamento dos
filmes produzidos. Em relacdo a resisténcia a tracdo, os resultados diferem, uma vez que
a adicdo do extrato de uva elevou os valores.

Nota-se que a adicdo do extrato de antocianina proporcionou aumento da
espessura e alongamento, e reducdo na tensdo maxima e no mddulo de elasticidade dos

filmes FCA e FSA em relacao ao filme controle.

3.5. Espectroscopia no infravermelho com transformada de Fourier (FTIR)

A espectroscopia no infravermelho com transformada de Fourier (FTIR) pode
fornecer informacd@es sobre as interacdes entre os diferentes componentes do filme, e foi
utilizada para verificar o modo vibracional e rotacional de grupos com momentos
polares constituintes do material. Os espectros de FTIR dos filmes foram apresentados

na Figura 7.
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Figura 7- Espectros de infravermelho dos filmes FC, FSA e FCA.
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No espectro FTIR do filme FC (contendo apenas CMC e glicerol), a banda de
absorcdo observada em 1026 a 1107 cm™ confirma o estiramento da ligagdo CO
referente ao grupo éter proveniente da estrutura da CMC (RIAHI et al., 2022). De
acordo com Li et al. (2020), o pico detectado em 1026 cm* foi atribuida & vibracéo de
estiramento C-O-C. Os picos observados em 1502 e 1587 cm™ correspondem as
vibracGes de estiramento assimétrico e simétrico do grupo carboxila do polimero.
Resultado semelhante foi obtido por Tongdeesoontorn et al. (2011), que mostrou 0s
espectros dos filmes de CMC com picos em torno de 1592 cm™, e estes foram atribuidos
a vibracdo assimétrica do COO. O pico em 2899 cm™ foi atribuido & vibracio de
estiramento dos grupos CH do polimero. Segundo Riahi et al. (2022), a banda larga
encontrada em 3258 cm™ ocorreu devido ao alongamento OH da CMC.

O filme FSA mostrou um padréo de espectro FTIR semelhante ao do filme FC,
exceto pela formagdo dos picos em 1247 e 1717 cm™ indicando fenol e aldeido,
respectivamente. Estes indicam a incorporagdo do extrato na matriz polimérica. Além
disso, a banda 3258 cm™ aumentou e ampliou para 3265 cm™, de acordo com Roy et al.
(2021) o pico em torno de 3265 cm ' ocorreu devido ao estiramento O-H da
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antocianina, refletindo menos interacdo polimero-polimero e mais de antocianina, por
maior presenca de grupo carboxilico.

O filme FCA mostrou um padrdo de FTIR levemente diferente do FC, a
diferenca pode ser notada na formagdo dos picos 859 cm™ 'eferente a regido dos
arométicos, 1228 cm™ caracteristico do fenol, e ligeiro deslocamento do pico em 1315
cm™ causado pelo estiramento de CH, indicando alteracdo da estrutura da antocianina.
De acordo com Li et al. (2020) a banda observada no FC em 1587 cm™ aumentou e
ampliou para 1720 cm™ devido & vibragdo de estiramento C=C do anel aromatico da
antocianina e a interacdo com o polimero. Assim como o filme FSA, o FCA aumentou e
ampliou na banda 3258 cm™ que foi alterada para 3297 cm™, é provavel que a adicéo de
HCL ao filme tenha intensificado a interacdo do extrato de antocianina com a matriz
polimérica CMC.

Wu et al. (2019) desenvolveram e analisaram filmes de quitosana incorporados
com antocianina, nos espectros FTIR as bandas entre 3341 cm™ e 1642 cm™ foram
atribuidas avibracéo de estiramento OH. Seslija et al. (2018) mostram espectros de FTIR
da carboximetilcelulose, que as bandas em 3340, 2920 e 1600 cm™ correspondem ao
alongamento dos grupos OH, C-H e COO, respectivamente.

Xavier (2022) analisou filmes de carboximetilcelulose com extrativo do bagago
de uva, os dados de espectroscopia FTIR apresentam uma banda alargada que aparecem
na regido de 3200-3500 cm™ caracteristicas de-OH, grupo que esta presente nos
polifendis, na carboximetilcelulose, e no extrato de antocianina. A presenca de bandas
de deformacdo axial de C-H na faixa de comprimento de onda 3000-2800 cm™ néo
apenas sugere a existéncia de cadeias alifaticas, mas também indica a presenca de
compostos alifaticos nos extratos. Nas bandas entre 1500 e 1700 cm™, encontra-se a
deformacdo axial simétrica da ligagdo C=C dos anéis presentes nos polifenois. Estes
resultados sdo compativeis com a presente pesquisa, considerando que as fontes de

antocianina utilizadas sdo distintas.

Pelos espectros da analise por FTIR vé-se que a antocianina se ligou
ligeiramente a CMC nos filme FSA, e teve essa interacdo realcada pela presenca do
HCL nos filmes FCA.
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3.6. Solubilidade e Permeabilidade ao vapor d’agua

A avaliacdo da solubilidade e permeabilidade ao vapor d'agua em filmes é
fundamental para compreender seu desempenho em diversas aplicacdes. A solubilidade,
ligada a capacidade do filme de dissolver-se, impacta diretamente sua estabilidade ao
longo do tempo, antecipando possiveis alteracdes em diferentes ambientes. Ja a
permeabilidade ao vapor d'dgua é essencial para regular a transferéncia de umidade,
especialmente em embalagens inteligentes. Essa analise, relevante em todas as fases do
ciclo do filme inteligente, permite aperfeicoar sua formulacdo, atendendo a requisitos
especificos e impulsionando avangos no campo dos materiais inteligentes.

O filme FC foi 100% sollvel (Tabela 6), enquanto o filme FCA foi 59,2% mais
soltvel que o filme FSA, sendo este ultimo o filme produzido neste trabalho menos
soltvel. A solubilidade dos filmes mostrou-se fortemente dependente da quantidade de

antocianina e do pH da dispersdo, corroborando com o estudo de Costa et al. (2021).

Tabela 6- Solubilidade e Permeabilidade ao vapor d’agua dos filmes FC, FCA, e FSA.

Filme Solubilidade (%) . /m\fz_\rfr:Hg)
FC 100+0% 0,56x0,17*

FCA 32,48+7,45° 0,69+0,53"

FSA 20,40 2,79 ¢ 0,41%0,04"

*Medias seguidas de mesma letra na mesma coluna ndo diferem entre si, pelo teste de
Tukey (P<0,05). WVP* = Permeabilidade ao vapor d’agua.

Em relacdo a permeabilidade ao vapor de agua através do material polimérico, os
filmes ndo diferiram estatisticamente, assim como na pesquisa de Costa et al. (2021),
que estudou filme a base de amido de jaca e antocianina da uva preta. Diferente da
pesquisa realizada por Hoffmann et al. (2021), que produziu filme a base de amido e
antocianina da jabuticaba, a WVP do filme biodegradavel diminuiu ligeiramente com a
adicdo de extrato de antocianina. Os resultados obtidos indicam que o aumento da
espesura dos filmes foi proveniente ao aumento de massa e ndo ao distanciamento das

cadeias.
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Quanto menor o valor da WVP*, maior a eficiéncia do filme em relacdo a
barreira de umidade, ou seja, os filmes FC, FCA, e FSA exibem boa barreira de

umidade.

3.7. Termogravimetria (TGA) e Andlise Térmica Diferencial (DTA)

Por meio da técnica de TGA (Figura 8) foi possivel observar que a
decomposicéo térmica do filme controle ocorreu em dois eventos principais. O filme FC
exibiu perda de massa em torno de 19%, entre as temperaturas de 26,47 a 134°C, cuja
perda esta relacionada a evaporacdo da &gua livre na matriz. No segundo evento,
observou-se perda de massa em torno de 50%, no intervalo de temperatura de 252 a 790
°C e pode ser atribuida a decomposicdo da cadeia principal do polimero e do
plastificante, além de volatilizagao do plastificante.

Para os filmes com adicdo de antocianina, a primeira perda de massa iniciou
logo apds o processo de fusdo, e situou-se em torno de 69 % e 74%, finalizando com em
torno de 652°C e 894°C de temperatura, para os filmes FCA e FSA, respectivamente.

Eventos semelhantes de perda de massa foram relatados em estudo realizado por
Teixeira (2021), no qual filmes elaborados a base de acetato de celulose, incorporados
com extrato alcodlico de antocianina do acai, exibiram decomposicdo térmica em dois
eventos principais, cuja fase inicial ocorreu entre as temperaturas de 25 °C a 120 °C, e 0
segundo evento ocorreu entre as temperaturas de 312,8 °C e 394,1 °C, com perda de
74% de massa.
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Figura 8- Termograma dos filmes FC, FCA e FSA.
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Estes fatos sugerem que o filme controle exibiu maior umidade em relagdo aos
filmes com a presenga da antocianina na faixa de temperatura de 300 a 700 °C, por isso
perdeu maior quantidadede agua, portanto, exibiu maior perda de massa no primeiro
evento. A perda de massa indica a decomposicdo do polimero, assim como observado
por Hoffmann et al. (2021), em filme & base de amido com antocianina da casca da
jabuticaba. No primeiro evento, para todos os filmes, observou-se perda de massa
relacionada com a evaporagdo de moléculas de dgua ou outros possiveis compostos
volateis no filme (EZATI; RHIM, 2020). O glicerol volatiza logo no segundo evento a
280°C.

As curvas DTA dos filmes FC, FCA, e FSA podem ser observadas pela Figura 9.
Um pico endotérmico em 78,6 °C (-12, 8 pV) pode ser notado na curva DTA do filme
FC, respectivo a temperatura de evaporacdo da agua do filme, o que corrobora com o
TGA. Picos exotérmicos foram observados em torno de 396 °C (17,3 uV) indicando
degradacéo da cadeia polimérica e glicerol, e em torno de 556 °C a curva DTA referente
ao filme FC, exibe variacdo de curva em sentido endotérmico, caracterizando a

decomposigéo do filme.
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Figura 9- Curvas de diferencial térmico dos filmes FC, FCA, e FSA.
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O filme FCA exibiu pico endotérmico em torno de 294°C (0,95uV),
caracterizando a fusdo do filme. Ap6s a fusdo, o filme FCA exibe variacdo na linha de
base em sentido endotérmico até sua decomposi¢do em torno de 760°C (-19,86puV). O
filme FSA apresenta evento endotérmico em torno de 262°C (-1,34uV) referente a seu
ponto de fusdo. E dois eventos exotérmicos em torno de 290°C (-2,3uV) e 311 (-
1,15uV), referentes a cristalizacdo e oxidacgdo do filme, respectivamente.

Alves et al. (2018) analisaram filmes & base de amido de banana verde e
antocianina do repolho roxo, e por meio da analise de TGA observaram que a perda de
massa dos filmes com e sem a presenca de antocianina foram semelhantes, exibindo
primeira perda de massa entre 40 e 160 °C. Na curva de DTA, o filme sem antocianina
exibiu curvas exotérmicas entre 365-490°C, e o filme com antocianina exibiu curva
exotérmica entre 240-540°C. Tais resultados indicam pouco efeito da incorporagdo do
extrato a estabilidade térmica dos filmes. A atual pesquisa exibiu curvas TGA/DTA em

intervalos de temperaturas semelhantes.
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3.8.Vida de prateleira

Dados referentes as coordenadas de cor, obtidas na primeira e oitava semanas de
vida de prateleira dos filmes, podem ser observados na Tabela 7. Os filmes FCA e FSA
diferiram estatisticamente do filme FC, em todos os atributos colorimétricos conforme
ja previamente discutido. Quando comparados entre si, os filmes com adicdo de
antocianina na oitava semana, ndo diferiram estatisticamente, com excecdo da

coordenada colorimétrica b*.

Tabela 7- Coordenadas de cor dos filmes FC, FCA, e FSA, apds oito semanas de vida
de prateleira.

Filmes  semana L* a* b* AE

FC 1 68,07+3,45"  -1,73x0,21" 3,70+0,61% 0x0#

FCA 1 50,10+10,83%  15,47+10,69% 8,40+1,37% 2563+12,282
A AB 5 12,70£2,27%

FSA 1 59,67+2,76 3,60+1,90 10,63+2,25 5

FC 8 66,40+0 4 0,20+04 0,30+04 0+0#
FCA 8 60,90+1,76° 13,13+4,548  323+0,31% 14,34+4,85°8
FSA 8 60,23+1,65° 4,73+2,31%  7,90+156°  8,7+258°

*Médias seguidas de mesma letra na mesma coluna ndo diferem entre si, pelo teste de

Tukey (P<0,05).

As coordenas de cor dos filmes FC, FCA, e FSA da oitava semana de vida de

prateleira, ndo diferiu estatisticamente quando comparadas com as coordenadas de cor

da primeira semana de vida de prateleira, com excecdo da coordenada colorimétrica a*

do filme FCA.

Amostras dos filmes FSA, FCA, e FC podem ser visualizadas na Figura 10.

Observa-se que, visualmente, ndo houve diferenca de cor dos filmes entre a primeira e a

57



oitava semana de vida de prateleira dos filmes. Confirmando o resultado da anélise das
coordenas de cor supracitada (tabela 7). O teste em questdo exibiu que as cores dos
filmes permaneceram estaveis por mais de 50 dias nas condi¢fes de armazenamento

utilizadas.

Figura 10- Fotografia dos filmes FSA, FCA, e FC ao longo do estudo de estabilidade.

Semana 1

Semana 8

Fonte: Proprio autor (2022)

Tais resultados séo superiores aos obtidos na pesquisa de Jiang et al. (2019), que
desenvolveram filmes a base de CMC e amido, incorporados com antocianina de batata-

doce-roxa, e estes exibiram estabilidade de cor por 20 dias de armazenamento.

3.9. Aplicacao

A aplicacédo dos filmes FC, FCA, e FSA, foi simulada em leite pasteurizado nos
tempos de 0, 24, e 48 h, e foi observado que as coordenadas de cor avaliadas néo
diferiram estatisticamente (p<0.05), com excecdo da coordenada L* do filme FSA, no
tempo de 48 h (Tabela 8). Apesar da mudanca de pH do leite, de pH 7 no tempo zero,
para pH 6 em 48 h, a coloracdo dos filmes ndo alterou.
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Tabela 8- Valores das coordenadas de cor dos filmes aplicados ao leite pasteurizado.

Amostras L* a* b *
Zero hora

Branco 70,17+0,85% -2,77+0,854 11,30+2,034

FC 68,07+0,35% -3,33+0,38 4 11,80+2,014

FCA 68,37+-1,56 " -1,13+1,644 8,90+2,494

FSA 67,8+1,82% -2,80+1,47 4 11,03+3,094
24 horas

Branco 69,60+0,95% -4.1740,934 15,83+0,32 4

FC 68,03+1,16 " -5,07+1,08 4 16,13+4,314

FCA 68,17+1,424 -2,93+0,01 4 12,87+3,474

FSA 67,23+1,194 -3,57+0,504 16,33+1,934
48 horas

Branco 64,83+1,22" -4.20+0,62" 14,13+0,64 "

FC 6567+091"  _383+050" 13,83+2,14°

FCA 62,83t2,72% 3 80+1,84% 14,33+2,04

FSA 67,47+0,72°  353+148%  14,40+4,69"°

*Médias seguidas de mesma letra ndo diferem entre si para coluna, pelo teste de Tukey
(P<0,05).

Os resultados diferem do estudo realizado por Hoffmann et al. (2021), com filme

a base de amido e antocianina da jabuticaba, que exibiram mudanca de cor em resposta

a deterioragdo do leite.
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4., CONCLUSAO

A pesquisa objetivou o0 desenvolvimento de filmes a base de
carboximetilcelulose incorporados com antocianina proveniente de cascas de jabuticaba.
Os resultados evidenciaram que € viavel a producao deste filme e que este apresentou
propriedades adequadas.

Os filmes demonstraram sensibilidade as mudancas de cor a depender do pH a
qual foi exposto, indicando a capacidade de reacdo a diferentes condi¢cdes ambientais.
Contudo a aplicacdo em leite pasteurizado ndo foi sufuciente para comprovacéo da sua
atividade como indicador de pH.

Os filmes desenvolvidos apresentam promissoras caracteristicas para
embalagens inteligentes. Os resultados contribuem para o avango da tecnologia de
embalagens, apontando para areas de aprimoramento e ressaltando a necessidade de
considerar as particularidades dos alimentos ao adaptar embalagens inteligentes para
diferentes contextos. Pesquisas futuras podem se concentrar na otimizacdo das
caracteristicas do filme visando ampliar as aplicacbes praticas desses materiais

inovadores.
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IV — CONCLUSAO GERAL

O desenvolvimento de embalagens inteligentes é considerado uma inovacéo e
uma &rea promissora para a realizacdo de pesquisas no ambito de embalagens para
alimentos. O estudo do uso de um polimero associado a um pigmento natural para
elaboracdo de um filme inteligente mostrou-se um campo inovador, especialmente pela
utilizacdo de materiais biodegradaveis, que ndo agridem o meio ambiente. Utilizando
técnicas simples e materiais biodegradaveis, em juncdo com compostos presentes em
alimentos como frutas e vegetais é possivel formar filmes de boa qualidade, com
caracteristicas semelhantes ou superiores as embalagens convencionais.

E valido ressaltar as vantagens da realizaco deste trabalho que sdo o baixo custo
da base polimérica utilizada; a valorizagdo da inovacdo e pesquisa cientifica;
valorizacdo de compostos naturais; reducdo de desperdicio; preservacdo do meio
ambiente; satisfacdo do consumidor, e inovacdo na industria de embalagens. Como
proposta de estudos futuros a este tipo de pesquisa, sugere-se aumentar a concentracao
do extrato utilizado nos filmes, assim como testar outras formas de extracdo da
antocianina, diferentes combinacdes de bases poliméricas na elaboracdo dos filmes, e

aplicacdo dos filmes em outros alimentos.
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