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RECICLAJE ORGANICO DE LAMINAS MULTICAPA BASADAS EN
RECUBRIMIENTOS DOBLES DE POLIHIDROXIALCANOATO SOBRE
SUSTRATO DE PAPEL

Resumen:

El objetivo de este trabajo es estudiar la compostabilidad de laminas de papel
recubiertas, en ambas caras, por films biodegradables de polihidroxibutirato-co-
hidroxivalerato (PHBV). Durante trabajos anteriores, se desarrollaron y caracterizaron
laminas multicapa de PHBV/papel/PHBV, concluyendo que las mismas son aptas para
dar lugar a envases para conservar alimentos o productos desechables en contacto con
alimentos. En el presente trabajo se pretende analizar el reciclaje organico de estas
nuevas ldminas multicapa, estudiando el efecto del biopolimero sobre la
compostabilidad del papel, mediante la realizacion de ensayos de biodesintegracion en
condiciones controladas de temperatura y humedad. Para ello se analizard la
compostabilidad de las ldminas multicapa de PHBV con papel y se comparara con
laminas de papel sin recubrir y films de PHBV sin papel, asi como ldminas de papel
recubiertas con polimeros petroquimicos no biodegradables. Con este estudio se
pretende determinar la idoneidad de las nuevas multicapas para aplicaciones sostenibles
de envasado de alimentos.

Palabras clave: polihidroxibutirato-co-hidroxivalerato, papel, envases vy
desechables, conservacién de alimentos, economia circular.

Abstract:

The objective of this work is to study the compostability of paper sheets coated,
on both sides, with biodegradable poly(3-hydroxybutyrate-co-3-hydroxyvalerate)
(PHBV) films. During previous works, multilayer sheets of PHBV/paper/PHBV were
developed and characterized, concluding that they are suitable to give rise to containers
to preserve food or disposable products in contact with food. In the present work it is
intended to analyze the organic recycling of these new multilayer sheets, studying the
effect of the biopolymer on the compostability of the paper, by carrying out
biodisintegration tests under controlled conditions of temperature and humidity. To this
end, the compostability of paper multilayers double coated with PHBV will be analyzed
and compared with uncoated paper sheets and PHBV films without paper, as well as
paper sheets coated with non-biodegradable petrochemical polymers. This study aims
to determine the suitability of the new multilayers for sustainable food packaging
applications.
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1. Introduccion

El envasado aumenta la calidad y la seguridad de los alimentos, lo que es esencial
para evitar su deterioro y reducir el desperdicio de alimentos [1]. El plastico representa,
junto con el papel, el material mas utilizado para aplicaciones de envasado de alimentos
debido a su disponibilidad a gran escala, su bajo coste de produccion, su peso ligero, su
transparencia, su flexibilidad, sus buenas propiedades de barrera, su facilidad de
procesamiento y su gran versatilidad [2]. Sin embargo, a pesar de estas ventajas, los
plasticos convencionales presentan los principales inconvenientes de que los polimeros
se sintetizan a partir de una fuente no renovable, no son biodegradables y, ademas, son
dificiles de reciclar, especialmente en el caso de las multicapas. Esto los convierte en una
fuente importante de generacion de residuos, ademads los plésticos se acumulan
facilmente en el medio ambiente [3]. De hecho, los materiales plasticos pueden tardar
entre 100 y 450 afios en biodegradarse, dependiendo del tipo de material utilizado, lo
que da lugar a la llamada "contaminacion blanca" y a la formacién de residuos marinos
y microplasticos [4]. Ademads, los microplasticos pueden ser absorbidos por diferentes
especies en la cadena alimentaria, lo que supone una preocupacion creciente para los
habitats naturales y la salud humana [5].

Por lo tanto, uno de los principales retos actuales es minimizar el impacto
medioambiental de los envases de plastico. Desde esta perspectiva, en los ultimos afios
el uso del papel en los envases representa una opcion sostenible debido a que es
biodegradable y se puede reciclar facilmente. Sin embargo, el papel carece de resistencia
a la humedad y muestra un bajo rendimiento, por lo que actualmente se recubre con
materiales plasticos [6]. Asi, las estructuras de envases multicapa basadas en papel se
han expandido enormemente durante los tiltimos afios, utilizando diferentes tecnologias
de recubrimiento para ofrecer varias funcionalidades, como barrera a los gases y a la
humedad, hidrofobicidad, protecciéon antimicrobiana, resistencia al rayado, fuerza
cohesiva, etc. [7]. Para el recubrimiento del papel se utiliza una gran variedad de
materiales poliméricos, como el polipropileno (PP), el polipropileno orientado
biaxialmente (BOPP), el polietileno (PE), el tereftalato de polietileno (PET) y la poliamida
orientada biaxialmente (OPA), entre otros, y, lo que es mads importante, sus
combinaciones en forma de multicapas con poli(etileno-co-alcohol vinilico) (EVOH) de
alta barrera [8]. Estas multicapas de plastico aumentan la barrera contra la humedad, el
oxigeno, el olor, la grasa, la rigidez, la tenacidad, la procesabilidad, el coste de
fabricacién, la resistencia quimica y la estabilidad térmica. Sin embargo, al igual que
otros polimeros petroquimicos, no son biodegradables y deben separarse
adecuadamente del papel para su reciclaje, ya que de lo contrario la compostabilidad y
reciclabilidad del papel pueden verse afectadas [9].

En este contexto, los biopolimeros pueden resolver las principales restricciones y
limitaciones medioambientales de la industria de los envases alimentarios [10]. Por un
lado, los biopolimeros pueden obtenerse a partir de fuentes naturales y renovables vy,
por otro, los articulos de envasado resultantes pueden compostarse o biodegradarse en
el medio ambiente [11]. Asi pues, algunos biopolimeros son muy prometedores como
materiales de revestimiento de papel para aplicaciones de envasado de alimentos,
incluidos los polisacaridos (quitosano, almidon, compuestos derivados de la
lignocelulosa y alginatos), las proteinas (suero de leche, gluten de trigo y zeina) y, sobre



todo, los poliésteres como el acido polilactico (PLA), la policaprolactona (PCL) y los
polihidroxialcanoatos (PHA) [12]. Entre ellos, los PHAs son poliésteres alifaticos
semicristalinos que ofrecen la ventaja de ser sintetizados por microorganismos
utilizando fuentes renovables, como azucares y triglicéridos, y ademds pueden
biodegradarse en condiciones naturales [13]. Por lo tanto, los PHAs ofrecen los
beneficios clave sobre los polimeros petroquimicos para reducir la huella de carbono y
evitar la "contaminacién blanca". El poli(3-hidroxibutirato) (PHB) es el homopoliéster y
el tipo mas comun de PHA, que tiene algunas propiedades fisicas similares al PP y al
PET [14-16]. Sin embargo, la alta cristalinidad del PHB da lugar a un material rigido y
quebradizo que también es dificil de procesar debido a su estrecha ventana de
procesamiento y su baja estabilidad térmica [17,18]. Por lo tanto, se ha propuesto mas
recientemente el uso de copoliésteres microbianos, por ejemplo, mediante la insercion
de unidades de 3-hidroxivalerato (3HV), lo que da lugar a poli(3-hidroxibutirato-co-3-
hidroxivalerato) (PHBV) [19]. En particular, se pueden obtener biopolimeros con una
amplia gama de propiedades variando el porcentaje de 3HV, ya que la flexibilidad del
copolimero aumenta y su punto de fusion disminuye a medida que aumenta la
proporcion de comondmero [20,21]. Por ejemplo, el copoliéster PHBV con contenidos de
3HV superiores al 10 %mol muestra una menor cristalinidad y un procesamiento térmico
mucho mayor [22]. Desde el punto de vista mecanico, el PHBV es también mas flexible,
ductil y resistente [23]. Por ejemplo, se ha comprobado que un aumento del 3HV de 0 a
28 mol% mejora significativamente el alargamiento a la rotura y la resistencia al impacto
en comparacion con el PHB [24]. Por lo tanto, el uso de PHBV para recubrir el papel
representa una estrategia altamente sostenible para explorar en el campo del envasado
de alimentos.

El objetivo general de este trabajo es desarrollar y comprobar la compostabilidad
de laminas de papel recubiertas, por ambas caras, con peliculas de PHBV biodegradables
mediante el proceso de termosellado. Para ello, se prepararon las bicapas mediante un
proceso de termosellado. A continuacion, se analizé la compostabilidad de las laminas
de papel para estimar el efecto del PHBV en la biodegradacion del papel y su potencial
de reciclaje organico.

2. Materiales y métodos

2.1. Materiales

Las laminas de papel con un gramaje de 220 g.m* y un grosor de 290 um fueron
suministradas por Billerudkornds-CrownBoard Prestige™ (Solna, Suecia). Segtun el
fabricante, este papel deriva de fibras de madera al 100% y es apto para su uso en
contacto con alimentos. Se adquirié una pelicula comercial de PHBV con un contenido
de 3HV del 8 mol% y un grosor de 10 um a GoodFellow Cambridge Limited
(Huntindgon, Reino Unido) con la referencia BV301010. Este grado también esta
certificado por el proveedor para su uso en contacto con alimentos. Un film multicapa
petroquimico de alta barrera basado en PET y EVOH, con un espesor total de 100 um, se
obtuvo de Cryovac Inc. (Sealed Air Spain, Buniol, Espana) con la referencia comercial
Cryovac® Darfresh® VST300E TOP WEB. Este film esta disefiado por el fabricante para
bandejas de sellado de PET en aplicaciones de alta barrera.



El nitrato de magnesio (Mg(NQOs)2) y el pentoxido de fdésforo (P20s) fueron
proporcionados por Panreac Quimica SLU (Castellar del Vallés, Barcelona, Espana). Para
las pruebas de biodegradabilidad se utilizé compost maduro (Abonos Naturales Hnos.
Aguado S.L., Toledo, Espana), vermiculita (Leroy Merlin Valencia, Espana) y celulosa
microcristalina (CMC) (Sigma Aldrich, Madrid, Espafia), esta tltima se utilizé como
material de referencia. Otros componentes utilizados en la prueba de desintegracion
fueron aceite de germen de maiz refinado (Koipe, Cérdoba, Espania), serrin (Productos
de limpieza Adridn, Valencia, Espafia), sacarosa (Azucarera Ebro, Madrid, Espafia),
pienso para conejos (Super Feed S.L, Madrid, Espafia), urea (Urea Prill Foods 2022, 11,
243 3 de 15 46%, Antonio Tarazona S.L., Silla, Valencia, Espafia), y almidén de maiz
(Roquette Laisa, Benifaid, Valencia, Espana).

2.2. Proceso de termosellado

Antes de preparar las muestras, las laminas de papel se secaron en una estufa de
vacio (TEM-TJP Selecta, SA, Barcelona, Espafia) a 60 °C durante 2 h y posteriormente se
almacenaron en un desecador con P20s (0% HR) a 25 °C hasta su procesamiento.

Las laminas de papel se recubrieron por ambas caras con peliculas de PHBV
mediante un proceso de termosellado. Para ello, las laminas de papel comercial y las
peliculas de PHBV se cortaron en tamafios de 10 cm x 10 cm. A continuacion, se coloco
una ldmina de papel entre dos capas de PHBV y se someti6 a un proceso de termosellado
en una prensa hidrdulica (Modelo LP20, Engineering Labtech, Samutprakarn,
Tailandia). Basandose en estudios anteriores, el proceso de termosellado se realizo a 140
°C y 8 s, manteniendo la presion constante a 20 bar. Finalmente, las multicapas
resultantes se enfriaron a temperatura ambiente (25 °C). El mismo proceso se llevo a cabo
con las peliculas de PET a 160 °C durante 8 s y a una presion de 20 bares, ya que estas
condiciones eran las 0ptimas proporcionadas por el fabricante para el termosellado de
las peliculas. La Figura 1 muestra el equipo empleado y el disefio de las multicapas.
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Figura 1: (a) Prensa hidrdulica utilizada para el proceso de termosellado; (b)
Esquema de las multicapas desarrolladas.



Las multicapas de PHBV/papel/PHBV y PET/papel/PET resultantes, asi como las
laminas de papel sin recubrimiento, se almacenaron en un desecador con P20s a 25 °C
durante 15 dias antes de analizar su composicion. Este acondicionamiento se realizo
tanto para ajustar la humedad de las muestras a condiciones de sequedad como para
reducir el posible efecto del envejecimiento fisico del PHBV.

2.3. Pruebas de compostaje controladas

2.3.1. Espesor de la lamina

El espesor de la lamina se mididé con un micrémetro digital (modelo Palmer,
Comecta S.A., Barcelona, Espafia, precision de 0,001 mm). El espesor se midi6 en diez
puntos aleatorios, utilizando ocho muestras para cada formulacién.

2.3.2. Biodegradabilidad aerdbica

La biodegradabilidad aerdbica de las peliculas se determiné en condiciones de
compostaje midiendo la cantidad de CO: generada segin la norma ISO 14855. El
compost maduro se mezcld con vermiculita (proporcion compost/vermiculita: 3:1) para
evitar la compactacién del compost y asegurar un buen acceso de oxigeno. Para este
analisis, se utilizaron como reactores frascos de vidrio (2L) que contenian dos frascos de
PP (60 mL): uno de los frascos contenia 3 g de compost seco mezclado con 1 g de
vermiculita y una cantidad de muestra (previamente cortada en cuadrados de 2 mm?)
equivalente a 50 mg de carbono, mientras que el otro frasco contenia agua desionizada
para asegurar una HR del 100%. Los biorreactores se cerraron y se incubaron durante 45
dias a 58 + 2 °C. Se utilizé como referencia un reactor que sélo contenia compost y otro
que contenia CMC mezclado con el compost. El porcentaje de CO: generado dentro de
los reactores se midié por triplicado utilizando un analizador de CO:2 a lo largo del
proceso de biodegradacion. El porcentaje de biodegradacion se calculé mediante la
siguiente ecuacién (1), suponiendo que todo el carbono de la muestra se convertia en
COz:

B(%) = %xmo 1)

Donde XCO,;s es la cantidad acumulada de CO: producida en el biorreactor de
muestra y ),CO,p es la cantidad acumulada de CO: producida en el biorreactor de
blanco.

2.3.3. Grado de desintegracion

La desintegraciéon en condiciones simuladas de compostaje se llevo a cabo a 58 +
2 °Cy 55% de HR, para garantizar unas condiciones termdfilas controladas, tal y como
indica la norma ISO 20200. Las muestras de pelicula de 25 mm x 25 mm se colocaron en
bolsas individuales de malla (tamafio de los agujeros de la malla de 1 x 1 mm) y se
enterraron en un compost de suelo controlado hecho de serrin (40 % en peso), pienso
para conejos (30 % en peso), compost maduro (10 % en peso), almidén de maiz (10 % en
peso), sacarosa (5 % en peso), aceite de semillas de maiz (4 % en peso) y urea (1 % en
peso). Las muestras se desenterraron periddicamente de la instalacion de compostaje.
Las bolsas de malla que contenian las muestras se limpiaron suavemente con un cepillo
suave para eliminar los residuos de compost adheridos y se pesaron con una balanza



analitica. En el momento inicial y a lo largo del estudio, se pesaron los reactores y, si era
necesario, se afadié agua desionizada para restablecer la masa inicial, tal como
especifica la norma ISO 20200. Se extrajeron del reactor bolsas de malla, cada una con un
cuadrado de muestra, a diferentes tiempos de control para realizar el analisis
morfologico visual. La pérdida de peso durante la desintegracion se calculé mediante la
ecuacion (2):

Wo-Wt
Wo

Pérdida de peso (%) = -100 ()

Donde Wo es el peso seco inicial de la muestra y Wt es el peso de la muestra
después de un tiempo de enterramiento t. Todas las pruebas se realizaron por triplicado
para garantizar la fiabilidad.

3. Resultados y discusion

Seguin la norma ISO 17088, el compostaje es el tratamiento aerdbico de las partes
plasticas biodegradables de los residuos de envases que consumen oxigeno y producen,
en condiciones controladas y mediante microorganismos, biomasa, compuestos
inorganicos, CO: y agua. Ademas, este proceso deben realizarlo sin dejar residuos
visibles distinguibles o toxicos. Por lo tanto, la evaluacion de la compostabilidad incluye
tres fases: desintegracion, biodegradacion y ecotoxicidad [25]. Aunque para los envases
de papel el reciclaje podria resultar econémica y energéticamente mas favorable que el
compostaje, en algunos casos puede no ser practico debido a los excesivos requisitos de
clasificacion y limpieza [26]. Por lo tanto, la compostabilidad de estructuras multicapa
de papel puede ser relevante desde un punto de vista sostenible de la gestién de
residuos, especialmente en situaciones en las que el reciclaje no es factible.

En cuanto a las caracteristicas del compost empleado en este estudio como
inoculo en las pruebas de biodegradacion y desintegracion, éste mostréd un contenido
inicial de materia organica (VS) del 90% + 0,9%, expresado como sdlidos volatiles
respecto a los sélidos secos. El contenido de sélidos secos totales (SD) fue del 79% +1,3%
mientras que el valor del pH fue de 8,1, medido segin la norma ISO 14855. A
continuacion, la Figura 2 muestra los resultados del proceso de biodegradacion aerobica
de los films y ldminas en condiciones de compostaje controlado, siguiendo el método
adaptado de la norma europea EN ISO 14855-1: 2012. Este ensayo se basa en la mediciéon
del CO: generado en el proceso de biodegradacion, que se considera proporcional al
porcentaje de degradacion quimica que tiene lugar en las muestras organicas. Para ello,
las muestras fueron sometidas a condiciones ambientales de compostaje a escala de
laboratorio a una temperatura de 58 + 2 °C durante un periodo total de tiempo de 45
dias. Adicionalmente, la celulosa microcristalina, es decir, la CMC, también fue ensayada
en las mismas condiciones y utilizada como referencia positiva. Finalmente, se estimo la
cantidad maxima tedrica de CO: que puede resultar de la biodegradacion de las
muestras a partir de su contenido teérico de carbono.



120

11§rt3 114+3¢
I

I 10243
i

T i L4 N
100 — ¢ 923 1
88+3 8742 I
T, x
8243 ¢ .
+
80 I 7613
68:3 -
T 6544
. T
L
60
- 5042
7
4
- v
T/ L
40 3313 33:2
T

Biodegradacion (%)

20 ’ :
113 113
Euz as37
0 G
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45
Tiempo (dias)
| cMC PHBV PET Papel —e—PET/Papel/PET PHBV/Papel/PHBV

Figura 2: Biodegradacion de muestras en funcion del tiempo del film de celulosa
microcristalina (CMC), ldmina de papel, ldmina de poli(3-hidroxibutirato-co-
hidroxivalerato) (PHBV), ldmina de tereftalato de polietileno (PET) y de las ldminas
multicapa de PHBV/Papel/PHBV y PET/Papel/PET.

Se pudo observar que tanto el CMC como el PHBV se biodegradaron
completamente después de aproximadamente 28 y 40 dias, respectivamente. Ademas,
estas dos muestras presentaron perfiles sigmoides, que son caracteristicos de las pruebas
respirométricas y en las que se pueden distinguir tres fases muy diferenciadas [27]. En
el caso particular de la pelicula de PHBV, la muestra presenté un periodo log inicial de
2-15 dias, seguido de una fase de biodegradacion que se prolongé hasta los dias 35-40, y
que termind con una fase de estabilizacion a partir de los 40 dias. La biodegradacion del
PHBYV es esencialmente un proceso enzimatico, en el que las exoenzimas de las bacterias
y los hongos o las enzimas unidas a la membrana, como las proteasas, las lipasas y las
esterasas, que estan presentes en el suelo de compostaje, hidrolizan las cadenas de
biopoliéster en sus correspondientes monomeros (hidroxidcidos) [28]. En este proceso,
los microorganismos primero colonizan la superficie del biopolimero y luego secretan
despolimerasas. Estas ultimas hidrolizan los enlaces de éster, dando lugar a cadenas de
bajo peso molecular capaces de atravesar las membranas bacterianas externas
semipermeables que luego pueden ser metabolizadas. Se observo ademas que el CMC,
después de 45 dias, alcanz6 un porcentaje de biodegradacion de ~114%, lo que se
atribuye a un efecto "cebado" que es una sobreestimacion del CO: liberado que ocurre
cuando el indculo de compost en el reactor que contiene las muestras genera mas CO2
que el ino6culo de compost control sin muestra [29]. Este efecto se ha atribuido a la
estimulacion de la mineralizacion de la materia organica que tiene lugar tras la adicion
de materia orgdnica facilmente descomponible [30]. Ademads, como era de esperar, la
lamina multicapa de PET no mostrd signos de biodegradacion, con un porcentaje de sélo
el 2-5%, ya que estos polimeros no son biodegradables. En relaciéon con las laminas de
papel, se puede observar que estas muestras se biodegradaron mostrando un perfil mas
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plano, sin embargo, ninguna de ellas alcanzé un valor del 100% tras 45 dias de
compostaje. En concreto, el papel sin recubrimiento alcanzé un nivel de biodegradacion
cercano al 33%, mientras que los papeles recubiertos con PHBV y PET mostraron valores
de biodegradacion del 23% y 11%, respectivamente. En todos los casos, se alcanzd la
llamada fase de estabilizacion (plateau), aunque mostrando una pequena pendiente
ascendente perceptible en las curvas. Esto significa que se espera que la biodegradacién
contintie de forma progresiva y paulatina en las mismas condiciones, degradando el
carbono organico restante. Sin embargo, segtin lo establecido por la norma, ninguno de
los papeles supero el limite de biodegradacion del 70% después de 45 dias, cuando se
detuvo el ensayo. De esta forma, a las muestras de papel analizadas en este trabajo no se
las puede considerar biodegradables en las condiciones aqui ensayadas. Esto fue mas
notorio en el caso de la ldmina de PET/Papel/PET debido a la mencionada no
biodegradabilidad de las laminas de polimero petroquimico. Por lo tanto, de acuerdo
con los resultados obtenidos en este trabajo, es aconsejable no permitir que estas ultimas
muestras entren en plantas de compostabilidad junto a material organico y envases
compostables. Estos resultados coinciden con el estudio realizado por Lépez-Alvarez et
al. [31], quienes demostraron que diferentes tipos de papel no alcanzaron el mismo nivel
de biodegradacion que el CMC después de 45 dias. Estos resultados se asociaron a la
presencia de otros compuestos orgdnicos en los papeles comerciales, por ejemplo, la
lignocelulosa y los acidos grasos, que son elementos con una elevada potencialidad para
retrasar la biodegradacion. Ademas, hay que tener en cuenta el elevado grosor de las
laminas de papel empleadas en este estudio, 290 um. En este sentido se ha demostrado
que el empleo de articulos y piezas compostables muy gruesas reducen en gran medida
la tasa de compostabilidad de los materiales biodegradables [32].

Por altimo, se analizé el grado de desintegracion durante 180 dias (%D:so) de las
laminas y peliculas (films) expuestas a condiciones ambientales de compostaje a escala
de laboratorio a 58 + 2 °C. Esta prueba proporciond informacion sobre el grado de
descomposicion fisica de las muestras en fracciones mas pequenias durante el
compostaje. La prueba fue validada segtin el método estandar, que establece que debe
alcanzarse una reduccion (R) del contenido de solidos volatiles en la muestra del
compost superior al 30%, con una desviacion estandar para los valores de %D1so que sea
inferior a 10 unidades. En las pruebas de rendimiento, R oscilé entre 55% + 4% y 62% +
2%, y las desviaciones estandar para los valores de %D1s0 fueron inferiores a 10, con lo
que se valido el protocolo. Asi, la Figura 3 muestra la evolucion en funcién del tiempo
de la desintegracion (pérdida de masa) de las diferentes peliculas. Como puede
observarse, la pelicula de PHBV se desintegrd rdpidamente en 44 dias, mostrando un
perfil de desintegraciéon acorde con los resultados de biodegradacion descritos
anteriormente. En particular, se puede observar que la tasa de desintegracion fue
inicialmente baja durante los primeros 12 dias, tras lo cual la pérdida de masa se produjo
muy rapidamente. Finalmente, la tasa se redujo después de 40 dias. Por el contrario, la
pelicula de PET mostr6 una pérdida de masa inferior al 1%, que puede estar relacionada
principalmente con posibles pérdidas que se produjeron durante la preparacion
experimental y la manipulacion de las muestras, y que forman parte de la variabilidad
del error habitual de este tipo de ensayos.
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Figura 3: Desintegracion de muestras en funcion del tiempo de la ldmina de
papel, de las peliculas de poli(3-hidroxibutirato-co-hidroxivalerato) (PHBV), de
tereftalato de polietileno (PET), y de las laminas multicapa de PHBV/Papel/PHBV y
PET/Papel/PET.

Como también lo corroboran los ensayos de biodegradacion, todas las laminas
de papel mostraron patrones de desintegracion similares. Ademas, éstas presentaron las
citadas tres etapas en las condiciones de compostaje aqui ensayadas, las cuales fueron
distinguidas previamente por Seoane et al. [33]. En la primera etapa, correspondiente a
los 2-15 dias, se observd un bajo grado de desintegracion. Ademads, durante los primeros
dias, se alcanz6 un ligero aumento de la masa de las muestras, que puede estar
relacionado con la absorciéon por parte de la muestra del agua incorporada al medio
debido a la alta hidrofilia del papel. Después de esto, se inicié una segunda etapa que
continué durante aproximadamente 50 dias, tras la cual se alcanzd la ultima etapa
caracterizada por mostrar una estabilizacion en la cinética de desintegracion. En esta
segunda etapa, la mayor tasa de desintegracion se observd para el papel sin
recubrimiento, confirmando que la presencia de la pelicula retrasa el proceso de
compostaje del papel. Esta reduccién de la tasa de desintegracion puede estar
relacionada con la menor absorcion de agua alcanzada en la muestra de papel debido al
caracter hidrofobico de todos los polimeros, tanto de los poliésteres como de las
poliolefinas, lo que pudo dificultar la entrada de microorganismos, necesarios para el
proceso de compostaje. Ademas, las estructuras bicapa son susceptibles de presentar una
cantidad proporcionalmente alta de productos de biodegradacion, acumulados en la
interfase lamina-pelicula, lo que seria responsable de retrasar las tasas de degradacién
debido a limitaciones difusionales de moléculas. De forma similar al resto de los casos
anteriores, la pérdida de masa fue menor en la ldmina de PET/Papel/PET debido al
mayor espesor y a la falta de biodegradabilidad de los polimeros petroquimicos. En la
etapa final, es decir, en la tercera fase, todas las ldminas de papel mantuvieron
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practicamente la misma tasa de degradacién durante los tiltimos 100 dias. De esta forma,
tras 180 dias de estudio, las muestras alcanzaron valores de %D1s de aproximadamente
el 75%, 53% y 13% para las laminas de papel sin recubrimiento, con PHBV y con PET,
respectivamente. La gran y relevante diferencia alcanzada en el grado de desintegracion
final de las ldminas de PHBV/Papel/PHBV y de PET/Papel/PET puede atribuirse a la
desintegracion de la pelicula delgada de PHBV durante la tltima etapa del compostaje,
que favorecid la presencia de materia organica y la compostabilidad del papel sin
ninguna limitacion difusional.

Finalmente, el aspecto visual de las peliculas y laminas extraidas a diferentes
tiempos de desintegracion se muestra en la Figura 4. Estas imagenes ilustran claramente
el diferente grado de desintegracion de las muestras analizadas en este estudio. Al
principio del proceso, todas las laminas presentaron una estructura continua, sin
agujeros o poros visibles. Ademas, las muestras mostraron un aumento de la opacidad
durante la primera semana como resultado del inicio del proceso de compostaje. A partir
de la tercera semana fue cuando comenzaron a detectarse claros signos de erosion en las
muestras. En el caso del biopolimero, se puede observar que la pelicula de PHBV se
desintegrdé completamente después de 44 dias, mientras que la lamina de PET desarrolld
un color marrén sin signos de fragmentacion, pero con altas cantidades de particulas de
compost adheridas. Por otra parte, todas las ldminas de papel mostraron signos de
erosion considerable y también fracturas después de 25 dias de incubacion en el
compost, mientras que, después de 180 dias, las muestras aparecieron rotas en pequenos
trozos, especialmente en el caso de la muestra sin recubrimiento. Ademas, a la
conclusion del ensayo, tanto las ldminas de papel sin recubrimiento como las de
PHBV/Papel/PHBYV ya no se distinguian con facilidad del compost en la malla debido a
que los agregados eran de color marron y presentaban un estado de alta desagregacion.
En algunos casos, las muestras estaban presente en forma de pequefios fragmentos,
menores que el tamafio de la malla, dando lugar a un residuo dificil de visualizar y
manipular.



Dia

12

i6

21

26

33

Papel

PET/Papel/PET

PHBV/Papel/PHBEV

"

PHEBEV

10



49

72

9

127

i80 ¢

Figura 4: Fotografias tomadas a diferentes tiempos de compostaje de la ldmina
de papel, de las ldminas de poli(3-hidroxibutirato-co-hidroxivalerato) (PHBV), de
tereftalato de polietileno (PET), y de las ldminas multicapa PHBV/Papel/PHBV y
PET/Papel/PET.

4. Conclusiones

La Economia Circular es un nuevo concepto de modelo productivo surgido de
varias escuelas de pensamiento, donde sus principales objetivos son eliminar el
desperdicio, reconstruir el capital natural y crear valor econdémico utilizando los recursos
eficientemente. La Bioeconomia se basa en el empleo de recursos renovables, de la tierra
y el mar, para producir alimentos, materiales y energia. De la combinacién de ambos
surge el concepto de Bioeconomia Circular, dirigida al desarrollo de materiales
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reciclables y/o compostables a partir del aprovechamiento de biomasa, residuos y
subproductos. En este sentido, el empleo de biomasa como fuente para el desarrollo de
nuevos materiales se presenta como una de las estrategias que asocia el mayor grado de
sostenibilidad posible dentro del envasado de alimentos. Este proceso recibe el nombre
de reciclaje orgdnico dado que a partir del compost del envase usado se logra obtener
las materias primas necesarias para producir un nuevo material de envasado, siendo de
gran interés para los envases multicapa, incluyendo las estructuras basadas en papel.

A partir de los resultados presentes, se puede concluir que las laminas de
PHBV/Papel/PHBV presentan una tasa de desintegracion mas lenta que las estructuras
de papel sin recubrimiento, pero mucho mayor que las de PET/Papel/PET. Por lo tanto,
el recubrimiento de papel por medio de biopolimeros biodegradables resulta de alto
interés para el envasado sostenible de alimentos, especialmente en casos donde la
reciclabilidad del papel es complicada o no es posible una correcta separacién de capas
tras el uso de los envases. Sin embargo, ninguna de las lJdminas de papel analizadas en
el presente estudio cumpli6 con el plazo establecido para las normas de
compostabilidad. Por ello, cuando se requiera llevar a cabo procesos de compostaje, se
requeriran tiempos de compostaje mas largos, laminas de papel de un espesor menor o
incluso se necesitardn otras soluciones novedosas de gestion de residuos. Futuros
trabajos exploraran el empleo de dichas condiciones, asi como el uso de biomasa
producida en el compost resultante como fuente de mondmeros o agropolimeros
biodegradables en el marco de la Bioeconomia Circular.
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