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ABSTRACT

En este estudio se aborda la optimizacion de la preparacion de peliculas de quitosano-acido gélico-sorbitol con actividad antioxidante

y propiedades elastoméricas. A partir de graficos de superficies de respuesta basado en el modelo de Doehlert se propuso desarrollar
el disefio experimental para la obtencion de estas peliculas. El incremento del tiempo y/o la temperatura de procesado produce un

aumento del entrecruzamiento de cadena de quitosano con acido galico, generando peliculas menos permeables y con propiedades

fisicoquimicas variables. Claramente existe una relacién de compromiso entre la condicién utilizada de procesado y las propiedades
finales del material obtenido. Este interrogante pudo ser predicho a partir del modelo propuesto, siendo 50 minutos a 61 °C la

condicion dptima para el procesado de la mezcla. La evidencia obtenida a partir de las tendencias alcanzadas resulta ser prometedora

para la aplicacién de este tipo de metodologia para el desarrollo de materiales con propiedades particulares

1. INTRODUCCION

El desarrollo de recubrimientos para la conservacién de
alimentos es una estrategia cuyo uso ha tenido un creciente
interés en los ultimos tiempos (Zhu, 2021). Actualmente,
existe una participacion creciente de productos naturales en
la obtencién de envoltorios donde se destaca a quitosano, un
biopolimero soporte, al cual se le ha incorporado
componentes bioactivos (Elsabee & Abdou, 2013). En ese
sentido, Raspo y colaboradores desarrollaron una pelicula a
base de quitosano formulada con acido galico y sorbitol, la
cual presentd adecuadas propiedades antioxidantes,
mecanicas y fisicas (Raspo et al., 2018). Continuando con esa
linea, el presente trabajo aborda el estudio de la optimizacion
de las condiciones de preparacién de peliculas de quitosano-
acido galico-sorbitol y su repercusidn sobre sus propiedades
mecdnicas, antioxidantes y fisicas. En este estudio se propone
la implementacidn del modelo de Doehlert para el desarrollo
del disefio experimental a partir de graficos de superficies de
respuesta (Doehlert, 1970).

2. MATERIALES Y METODOS

Una solucion de quitosano (100 g) se prepard disolviendo
1.0 g de polimero en una solucidn buffer de acido acético
(0,1M) a pH 4 con agitacion a temperatura ambiente.
Posteriormente, a la solucidn de quitosano se le incorporé 1
g de acido galico y 3.62 g de sorbitol, agitando esta mezcla a

una temperatura y tiempo dado. Finalmente, cada pelicula se
obtuvo a partir del método “casting” después que la mezcla
de reaccién (10 mL) extendida sobre una placa de Petri (10
cm), se le evaporo el solvente a 20 °C y 50% de humedad
relativa durante 48 horas usando una incubadora refrigerada
VELP-FTC 90.

El disefio experimental para el desarrollo del presente trabajo
se realizd utilizando la metodologia de superficie de
respuesta segun el modelo de dos factores de Doehlert. Este
modelo matematico fue seleccionado para identificar la
interaccién entre las variables de respuesta estudiadas:
Contenido de Polifenoles Totales TPC, Capacidad
Antioxidante mediante DPPH, Resistencia a la traccion (TS),
Modulo de Young (E), Tasa de Transferencia del Vapor de
Agua (WVT) vy Permeabilidad (P) y las variables
independientes donde la temperatura se definid6 como un
factor con cinco niveles (30, 40, 50, 60, 70 ° C) y el tiempo
como factor con tres niveles (30, 45 y 60 minutos). La
superficie de respuesta se estimé a partir de datos
experimentales con un intervalo de confianza del 95% donde
se maximizo la capacidad antioxidante y se minimizaron las
propiedades mecanicas con el objeto de obtener peliculas
elastoméricas. Utilizando las condiciones éptimas predichas
por el modelo se prepararon estas peliculas y sus propiedades
fisicoquimicas se evaluaron frente a los valores tedricos, lo
cual permitié validar el desempefio de respuesta del modelo.



Finalmente, se compararon las propiedades finales de la
pelicula preparada en condiciones optimizadas frente a la
pelicula obtenida en condiciones normales (10 min, 25 °C)
desarrollada en un estudio previo (Raspo et al., 2018).

3. RESULTADOS Y DISCUSION

El desarrollo del disefio experimental y la generacion de las
superficies de respuestas muestran que TPC y DPPH
presentan un comportamiento opuesto frente al tiempo de
reaccion. En el caso de TPC, el modelo no presenta variacion
significativa con respecto a la temperatura, mientras que
DPPH decrece. Esta tendencia sugiere que la cantidad de
radicales generados crece con la temperatura, y alcanza su
maximo contenido cerca de los 50 minutos. Por su parte, al
evaluar las superficies de respuesta de las propiedades
mecanicas (TS y E) y de la permeacién de agua presentan un
perfil tipo silla de montar, alcanzando estos parametros su
menor valor en torno a los 50 minutos. Mientras que los
parametros mecdnicos aumentan con la temperatura el WVT
disminuye. Estos resultados han sido asociados al incremento
de los entrecruzamientos covalentes de las cadenas de
quitosano con el aumento de la temperatura y a la
disminucion de la porosidad de la pelicula. Estas tendencias
estdn en consonancia con lo establecido en el analisis
exploratorio desarrollado previamente (Raspo et al., 2018).
Se puede concluir que a bajas temperaturas y tiempos cortos
existe un predominio de acido galico en forma libre, y con
pocas interacciones del tipo puente hidrégeno con las
cadenas de quitosano. A medida que dichas variables
incrementan se favorece la formacién de puente hidrégeno,
tomando relevancia el entrecruzamiento covalente a partir
de una temperatura cercana a 50°C.
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Figura 1. Interacciones entre quitosano y dcido gdlico segtin
condiciones de reaccidn.

A partir de este analisis, el modelo matematico determiné
que las condiciones dptimas de procesado de la mezcla de
reaccion se encuentran en torno a los 50 minutos de reaccidn
y a una temperatura de 60,7 °C. Posteriormente, se evalué de
manera comparativa los datos correspondientes a los
parametros fisicoquimicos de las peliculas obtenidas en
condiciones normales de reaccion versus las condiciones
Optimas. Aunque esta uUltima presenta una cantidad similar de
polifenoles su capacidad antioxidante es menor en relacién a
la pelicula obtenida en condiciones normales. Esta tendencia

se puede explicar en términos del mayor contenido de acido
galico involucrado en el entrecruzamiento de las cadenas de
quitosano que se obtiene en condiciones dptimas. Ademas,
esta pelicula evidencia una disminucion en TS y E, sugiriendo
la formacion de una matriz tridimensional con puntos de
entrecruzamiento que reducen las regiones cristalinas de las
cadenas quitosano. Teniendo en cuenta que la elongacion a
la fractura es mayor a la obtenida en condiciones normales,
el escenario planteado revela la generacién de una pelicula
con propiedades elastoméricas. Claramente, el incremento
del tiempo y temperatura de procesado de las mezclas de
reaccion producen una disminucién de WVT y P, como
resultado de los entrecruzamientos de cadena y la
disminucion del tamafio de poro de la pelicula, como se pudo
corroborar mediante SEM.

4. CONCLUSION

Este estudio evidencia el control de las condiciones de
procesado de la mezcla de reaccion sobre las propiedades
antioxidantes y fisicoquimicas finales de las peliculas
formadas. El incremento del tiempo y/o la temperatura de
procesado produce un aumento del entrecruzamiento de
cadena de quitosano con acido galico, generando peliculas
menos permeables y con propiedades fisicas y mecanicas
variables. La implementacién del modelo de Doehlert para el
desarrollo del disefio experimental a partir de graficos de
superficies de respuesta permitié predecir las condiciones
Optimas de procesado (50 minutos y 61 °C) para la obtencion
de peliculas elastoméricas. Claramente existe una relacién de
compromiso entre la condicion utilizada de procesado vy las
propiedades finales del material obtenido. La evidencia
obtenida a partir de los comportamientos alcanzados resulta
ser prometedora para la aplicacion de este tipo de
metodologia para el desarrollo de materiales con
propiedades particulares.
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