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RESUMO:

A nanocelulose ¢ um material renovavel e biodegradavel obtido de fontes naturais,
como fibras lignoceluldsicas, que pode ser aplicado no desenvolvimento de novos
materiais, como aditivos, embalagens biodegradaveis e criogéis. Nesse contexto,
entende-se que a regido amazonica possui inumeras espécies vegetais que poderiam
ser utilizadas como fonte para extragdo de nanocelulose. Dentre essas espécies,
destacam-se as fibras de juta (Corchorus capsularis) e malva (Urena lobata). Assim, o
presente trabalho tem como objetivo extrair e caracterizar a nanocelulose dessas duas
fibras mistas. O isolamento da nanocelulose foi realizado por via quimica, através de
hidrélise acida com acido sulfirico. As caracterizacdes foram realizadas na
nanocelulose extraida, utilizando técnicas de Espectroscopia no Infravermelho por
Transformada de Fourier (FTIR), Analise Termogravimétrica (TGA), Difracao de
Raios-X (DRX) e Microscopia Eletronica de Varredura (MEV). A auséncia de grupos
funcionais relacionados a hemicelulose e¢ a lignina no espectro de FTIR das fibras
branqueadas e da nanocelulose, bem como a auséncia de eventos relacionados a sua
degradacdo nas curvas TGA da nanocelulose, sugere que os procedimentos quimicos
foram eficazes na remocdo desses componentes ndo-celuldsicos. Os espectros do
difratograma de Raios-X confirmam a presenga de celulose I. A nanocelulose
apresenta Indice de Cristalinidade (Ic) de aproximadamente 67,03%, sendo este
similar aos valores encontrados na literatura cientifica para outras fibras
lignoceluldsicas. E importante notar que os pardmetros do método de extragdo podem
afetar substancialmente as condi¢des e propriedades do material obtido. As
micrografias da nanocelulose liofilizada mostram uma estrutura similar & morfologia
de criogéis.

PALAVRAS-CHAVE: Extracdo por hidrolise acida. Fibras lignocelulosicas.
Caracterizagao.

ABSTRACT:

Nanocellulose is a renewable and biodegradable material obtained from natural sources, such as
lignocellulosic fibers, which can be applied in the development of numerous new materials, such as
additives, biodegradable packaging and cryogels. In this context, it is understood that the Amazon region
has numerous plant species that could be utilized as a source for nanocellulose extraction. Among these
species, jute (Corchorus capsularis) and malva (Urena lobata) fibers stand out. Thus, the present work
aims to extract and characterize nanocellulose from these two mixed fibers. The nanocellulose isolation
was carried out chemically through acid hydrolysis with sulfuric acid. Characterizations were performed
on the extracted nanocellulose including Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR),
Thermogravimetric Analysis (TGA), X-ray Diffraction (XRD) and Scanning Electron Microscopy (SEM).
The absence of functional groups related to hemicellulose and lignin in the FTIR spectrum of bleached
fibers and nanocellulose, as well as the absence of events related to its degradation in the TGA curves of
nanocellulose, suggests that the chemical procedures were effective in the removal of these non-cellulosic
components. XRD patterns confirm the presence of cellulose I. The nanocellulose displays a Crystallinity
Index (Crl) of approximately 67.03%, which aligns with values reported in scientific literature for other
lignocellulosic fibers. It is important to note that extraction method parameters can substantially impact
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the conditions and properties of the obtained material. SEM imaging of lyophilized nanocellulose reveals
a structure reminiscent of cryogel morphology.

KEYWORDS: Acid hydrolysis extraction. Lignocellulosic fibers. Characterization.

RESUMEN

La nanocelulosa es un material renovable y biodegradable obtenido de fuentes naturales, como las fibras
lignocelulésicas, que puede aplicarse en el desarrollo de numerosos materiales nuevos como aditivos,
envases biodegradables y criogeles. En este contexto, se entiende que la region amazonica posee
numerosas especies vegetales que podrian ser utilizadas como fuente para la extraccion de nanocelulosa.
Entre estas espécies se destacan las fibras de yute (Corchorus capsularis) y malva (Urena lobata). Por
tanto, el presente trabajo tiene como objetivo extraer y caracterizar la nanocelulosa a partir de estas dos
fibras mixtas. El aislamiento de la nanocelulosa se realizo quimicamente mediante hidrolisis dcida con
acido sulfurico. Se llevaron a cabo caracterizaciones de la nanocelulosa extraida, incluyendo la
espectroscopia infrarroja por transformada de Fourier (FTIR), el andlisis termogravimétrico (TGA), la
difraccion de rayos X (XRD) y la microscopia electronica de barrido (SEM). La ausencia de componentes
no celuldsicos relacionados con hemicelulosa y lignina en el espectro FTIR de fibras blanqueadas y
nanocelulosa, asi como la ausencia de eventos relacionados con su degradacion en las curvas TGA de
nanocelulosa, sugiere que los procedimientos quimicos fueron efectivos para eliminar estos grupos no
funcionales. componentes celulosicos. Los difractogramas XRD confirman la presencia de celulosa I. La
nanocelulosa tiene un indice de cristalinidad (Crl) de aproximadamente 67,03%, de acuerdo con los
valores informados en la literatura cientifica para otras fibras lignoceluldsicas. Es importante sefialar
que los parametros del método de extraccion pueden impactar sustancialmente las condiciones y
propiedades del material obtenido. La imagen SEM de nanocelulosa liofilizada revela una estructura que
se asemeja a la morfologia del criogel.

Palabras clave: Extraccion por hidrolisis dacida. Fibras lignoceluldsicas. Caracterizacion

INTRODUCAO

A fim de minimizar o esgotamento dos recursos ndo renovaveis, muitos
pesquisadores tém motivado o uso de polimeros de fontes naturais (Kim et al., 2015).
A celulose ¢ um dos polimeros naturais mais abundantes e conhecidos devido as suas
propriedades, alta disponibilidade e ampla gama de aplicagdes (Ummartyotin;
Manuspiya, 2015). Além disso, a celulose pode ser usada para a extracdo de
nanocelulose, que oferece novas caracteristicas em comparagdo com a celulose
convencional (Dhali et al., 2021). A nanocelulose pode ser aplicada em diferentes
setores, incluindo a industria alimenticia, téxtil, biomédica, civil, eletrOnica, etc., bem
como pode ser usado como refor¢o ou aditivo natural em compdsitos poliméricos, etc.
(Thomas et al., 2020).

As fibras lignocelulosicas, tais como o cdnhamo, o algodao, o sisal, etc., s@o
fontes de celulose comumente exploradas (Deepa et al., 2015). Elas consistem

principalmente de celulose, hemicelulose e lignina (Pereira et al., 2015) e suas
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microfibrilas sdo ricas em regides cristalinas que sdo adequadas para a extragdo de
nanocelulose (Luduena et al., 2013).

Na regido amazonica, inimeras espécies de plantas podem ser reaproveitadas
como fontes para a extragdo de nanocelulose (Lima et al., 2022; Mathias et al., 2022;
Cunha et al., 2021). Dois exemplos dessas espécies sdo as fibras de juta (Corchorus
capsularis L.) e de malva (Urena lobata L.)

Nas comunidades ribeirinhas da Amazonia, as fibras de juta e malva sdo
comumente cultivadas e misturadas na forma cardada para usos diversos, como
artesanato e fabricacdo de sacolas de tecido. No entanto, a produgdo das fibras na
regido tem diminuido nos ultimos anos (Samanta; Mukhopadhyay, 2020; Brito et al.,
2018; Aratjo; Pereira, 2017). Nesse sentido, a utilizacdo destas fibras mistas para a
extragdo de nanocelulose poderia promover um aumento da sua producdo e valor
comercial.

Ambas as fibras possuem um teor consideravel de celulose (49% e 41%,
respetivamente), o que as torna candidatas promissoras como fonte de extracdo de
nanomateriais (Mathias et al., 2022).

O processo de extragdo pode ser realizado através de diferentes métodos, seja
de natureza quimica, fisica ou biologica, tais como eletrofiacdo, hidrolise enzimatica,
sonicacdo, ultrassom, etc. O método escolhido influencia nas caracteristicas da
nanocelulose resultante, tais como a composi¢do quimica, o indice de cristalinidade e
a quantidade de matéria-prima utilizada no processo de extracdo. Além disso, as
propriedades finais da nanocelulose podem sofrer variagdo de acordo com o método
de extragdo (Tan; Chou, 2020; Panthong et al., 2018).

Um dos principais métodos de extragdo consiste na extragdo via quimica
através de hidrélise acida. A principal vantagem deste método reside na sua
capacidade de degradar as regides nado-celuldsicas da fibra, deixando a porcao
cristalina isolada para a extracdo da nanocelulose (Wulandari et al., 2016; Islam et al.,
2014).

Em virtude disso, o objetivo deste trabalho consiste na extragdo e
caracterizacdo de nanocelulose utilizando com fonte duas espécies de fibras vegetais
amazonicas: a fibra da juta (Corchorus capsularis) e malva (Urena lobata). Para isso,
o isolamento foi realizado via hidrdlise 4cida utilizando acido sulfurico. O material
extraido foi caracterizado visando avaliar sua qualidade para potencial aplicacdo em
diferentes areas industriais, como na produgdo de criogéis, bem como para avaliar a

eficacia do método de extrago para essa fonte lignoceluldsica.

METODOLOGIA

REVISTA

DESAFIOS



V.12, n.4, julho/2025. ISSN n° 2359-3652

MATERIAIS

As fibras mistas de juta e malva (Figura la) foram fornecidas pela Castanhal
Companhia Téxtil. As fibras foram cortadas em comprimentos de 4 cm com o auxilio
de uma tesoura (Figura 1b) e posteriormente peneiradas em uma malha de 270 mesh
(0,053 mm) com o auxilio de um moinho de facas (Figura 1c). O material resultante
foi lavado com agua quente a 70° C e seco em temperatura ambiente para os

procedimentos subsequentes (Wulandari ef al., 2016).

Figura 1 — Fibras Mistas: (a) na forma cardada; (b) cortada com tesoura; (c) moida no
moinho de facas.

Fonte: Elaborado pelos autores (2024)

PREPARACAO DA NANOCELULOSE

Os reagentes utilizados para este trabalho foram: acido acético glacial P.A.
(CH;COOH - Nuclear), cloreto de so6dio 80% (NaClO, - Sigma-aldrich), acetona P.A.
(C3H(O - CRQ produtos quimicos), micropérolas de hidroxido de sdédio 20% (NaOH -
Anidrol) e acido sulfarico 40% (H,SO, - Nuclear).

Inicialmente, o material foi conduzido ao processo de branqueamento, que é um
pré-tratamento aplicado para a remocdo de componentes ndo-celuldsicos da fibra,
como a lignina e a hemicelulose, conforme descrito na literatura (Fonseca et al., 2019;
Kalia; Kaith; Kaur, 2009).

Nesse processo, 30 g do material foram imersos em 2000 mL de 4gua destilada.
Posteriormente, foram adicionados 10 mL de CH;COOH e 25 g de NaClO,, e a
solucdo foi agitada a 70 °C por 1 h. Todo esse processo foi repetido 4 vezes.
Finalmente, a solucdo foi filtrada e lavada com 100 mL de C;HO e 4gua destilada,

respectivamente (Fonseca et al., 2019; Kalia; Kaith; Kaur, 2009).



V.12, n.4, julho/2025. ISSN n° 2359-3652

Posteriormente, para remover quaisquer residuos acidos derivados do processo de
branqueamento, o material foi imerso numa solugdo de NaOH a 2% e agitado a 80 °C
durante 40 minutos. Em seguida, o material foi filtrado e lavado com agua destilada.
Todo este processo foi repetido 3 vezes. Finalmente, o material foi lavado com agua
destilada até o pH atingir 7,0 (César ef al., 2015).

Em seguida, o material foi hidrolisado com acido sulfurico a 40% (m/m) (1:20
g/mL) a 50 °C durante 60 minutos sob agitagdo constante. Em seguida, a suspensio
resultante foi arrefecida num banho de gelo e subsequentemente centrifugada oito
vezes com agua destilada a 10 °C (Centrifuga Q222t216) durante 5 minutos cada, com
0 objetivo de remover o excesso de acido.

O precipitado foi entdo dialisado com agua destilada para remover os grupos
sulfato ndo-reativos, os sais e os agucares soliveis até se atingir um pH neutro (7 dias).
Posteriormente, a suspensdo resultante do processo de dialise foi dispersa utilizando
uma ponta de sonicador (Sonics, VCX 750) durante 30 minutos. Finalmente, a
suspensao aquosa foi liofilizada utilizando um liofilizador (LL Cientifica 6 kg) (César

et al., 2015; Bondeson; Mathew; Oksman, 2006; Dong; Revol; Gray, 1998).

INFRAVERMELHO POR TRANSFORMADA DE FOURIER (FTIR)

A analise FTIR foi aplicada para caracterizar a estrutura quimica das fibras mistas
(in natura e branqueadas) e da nanocelulose. O objetivo foi identificar os grupos
funcionais de cada amostra e avaliar as modificagdes causadas pelos processos de
branqueamento e hidrolise 4acida. As medi¢des foram realizadas utilizando um
espectrofotdometro Shimazu IR Affinity-1S com um prisma de Reflectancia Total
Atenuada (ATR) revestido a diamante na gama de 500 - 4000 cm™ totalizando 70

varrimentos com uma resolu¢io de 1 cm™.

ANALISE TERMOGRAVIMETRICA (TG/DTG)

O comportamento térmico das fibras mistas e da nanocelulose foi caracterizado
através da andlise de termogravimetria (TG). As medi¢des foram efetuadas utilizando
um instrumento DSC-TGA simultaneo (TA Instruments Q600 SDT). A temperatura
para os testes variou de 25 °C a 650 °C (para nanocelulose) e 800 °C (para fibras in
natura e branqueadas) a uma taxa de aquecimento de 10 °C/min. Os testes foram

realizados sob atmosfera de nitrogénio (30 mL/min).

DIFRACAO DE RAIOS-X (DRX)
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A influéncia dos processos de branqueamento e hidrdlise acida na cristalinidade
das fibras mistas e da nanocelulose obtida foi avaliada através da difracdo de Raios-X
(DRX). As medidas de difratometria de Raios-X foram realizadas com o objetivo de
identificar o percentual de cristalinidade do material obtido e avaliar o desempenho do
pré-tratamento. Foi utilizado um difratdmetro (Shimadzu XRD-700) para as medi¢des
de DRX das fibras mistas (fibras in natura e branqueadas) e da nanocelulose. As
amostras foram digitalizadas em intervalos de 20 variando de 5° a 100° a uma taxa de
2°/min.

O indice de cristalinidade (Ic) das fibras e da nanocelulose foi determinado pelo

método de Seagal (Romruen et al., 2022; Seagal et al., 1959):

_ 1(002) — I(am)

Ic = 100
¢ 1(002)

Onde I, ¢ a leitura do contador no pico de intensidade em um angulo de 20
proximo a 26° relacionado a representa¢do das regides cristalinas nas fibras e I, € a
leitura do contador no pico de intensidade em um angulo de 20 préoximo a 18°

relacionado ao material ndo cristalino nas fibras lignoceluldsicas.

MICROSCOPIA ELETRONICA DE VARREDURA (MEV)

A fim de analisar a morfologia superficial das fibras mistas (in natura e
branqueadas) e da nanocelulose liofilizada, a analise por MEV foi realizada em um

instrumento de Microscopio Eletronico de Varredura (Jeol JSM IT500-HR).

RESULTADOS E DISCUSSAO

FTIR

Os espectros FTIR das fibras mistas (in natura e branqueadas) e da nanocelulose

sdo apresentados na Figura 2.

Figura 2 — Espectros de FTIR das fibras mistas (in natura e branqueadas) e da
nanocelulose.
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Fonte: Elaborado pelos autores (2024)

Para os materiais lignoceluldsicos, os grupos funcionais que contém oxigénio estao
normalmente relacionados com os seus trés principais constituintes (celulose,
hemicelulose e lignina). A presenca de ligagdes de hidrogénio intramoleculares de
estiramento O-H ¢é observada a 3340 c¢cm”. As bandas espectrais em torno de
3175-3490 cm™ sdo caracteristicas da celulose-1 (Kumar et al., 2014).

Uma vibragdo de estiramento C-H de CH, alifatico em celulose e vibragdes de
estiramento de simetria ¢ assimetria em celulose (Dhali ef al., 2021) sdo observadas a
2890 cm™.

Uma banda de 1724 cm™ ¢é observada no espectro da fibra in natura, relacionada
com ligagdes C=0 elevadas na estrutura da hemicelulose ou ligagdes éster da lignina
(Kim et al., 2016; César et al., 2015).

Observa-se uma banda espectral de 1640 cm™ no espectro da nanocelulose, que
esta relacionada com as vibragdes de flexdo de ligagdes nos grupos hidroxila. O
aparecimento desta banda resulta da absorcao caracteristica da agua pelas moléculas
de celulose (Rana et al., 2023).

Um C=C conjugado de um anel aromatico na lignina (Kim et al., 2016; Kumar et
al., 2014; Moran et al., 2008) estd presente no espectro da fibra in natura em 1597
cm™. Além disso, o espectro da fibra in natura mostra uma banda de 1370 cm™, que
representa uma flexao fenolica OH (Mathias et al., 2022).

Uma banda de 1427 ¢cm’, relacionada a alta quantidade de conteudo de celulose-1
[25], € uma banda de 1109 ¢cm™, relacionada a ligagio C-OH na estrutura da celulose

(Oh et al., 2005), sdo observadas no espectro da nanocelulose.

REVISTA
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Uma banda de 1236 cm™ ¢é observada no espectro da fibra in natura, associada a
ligagdo C-O-éster (grupo acetil) (Kim et al., 2016) e ao anel aromatico da estrutura da
lignina (Kumar et al., 2014).

O alongamento do anel C-O-C das ligagdes B-glicosidicas do grupo éter na celulose
(Dhali et al., 2021) é observado a 1160 cm™.

A presenga de uma banda espectral de 1032 cm-1 € um pico de absorg¢ao tipico da
celulose, relacionado com vibragdes de estiramento C-O (Rana ef al., 2023).

Nota-se uma banda espectral em torno de 896 cm™, que é uma banda caracteristica
de celulose, associada ao estiramento C-O (Dhali et al., 2021).

A presenga de uma banda de 664 cm™ no espectro da nanocelulose representa a
vibrag@o de flexdo de ligagdo fora do plano do grupo OH ligado a H intermolecular
(Dhali et al., 2021).

A transmitancia nos picos em 3340 cm™, 2890 cm™, 1160 ¢cm™, 1032 cm™!, 896 ¢cm’
e 664 cm™! para o espectro da nanocelulose foi modificada em comparagdo com a fibra
in natura, o que pode ser justificado pela remocdo da hemicelulose ¢ da lignina,
permitindo sua proeminéncia, pois sdo bandas relacionadas a celulose.

As bandas espectrais em 1640 cm™', 1427 cm™ e 1109 cm™ aparecem no espectro da
nanocelulose, e esses picos estdo associados a estrutura da celulose. Em contrapartida,
as bandas a 1724 cm™, 1597 cm™, 1370 cm™ e 1236 cm™ estdo ausentes no espectro
das fibras branqueadas e da nanocelulose. Estes picos estdo associados a materiais nao
celulésicos na fibra, como a lignina e a hemicelulose.

Essas observagdes sugerem que a nanocelulose foi obtida com sucesso apds os
processos de branqueamento e hidrdlise acida, como evidenciado pelas bandas
espectrais relacionadas a celulose no espectro da nanocelulose. Além disso, esses
procedimentos foram eficientes na remoc¢ao de componentes nao celuldsicos, como
indicado pela auséncia de bandas espectrais associadas a materiais nao celulosicos na

nanocelulose.

TGA/DTG

A Figura 3 mostra as curvas TG (Figura 3a) e DTG (Figura 3b) para analise

termogravimétrica das fibras mistas (in natura e branqueadas) e da nanocelulose.

Figura 3 — Curvas termogravimétricas: (a) TG, (b) DTG.
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Fonte: Elaborado pelos autores (2024)

Conforme relatado na literatura cientifica, os eventos observados nas curvas de
decomposic¢do de materiais lignocelulosicos estdo geralmente relacionados a perda de
dgua e a decomposi¢do de seus principais componentes: hemicelulose, celulose e
lignina (Monteiro et al., 2012).

A Tabela 1 apresenta a temperatura de pico de degradagdo relacionada a cada

componente das fibras.

Tabela 1 — Temperaturas de pico relacionadas aos eventos de degradagdo observados
para as curvas termogravimétricas das fibras mistas e da nanocelulose.

Material Agua (°C) Hemicelulose (°C) Celulose (°C) Lignina (°C)
Fibra in natura 52,51 283,92 340,64 49491
Fibra branqueada 51,00 - 336,10 497,93
Nanocelulose 48,59 - 264,31- 324,52 -

Fonte: Elaborado pelos autores (2024)

A temperatura de pico de degradagdo relacionada a perda de agua e a degradagdo
da hemicelulose, celulose e lignina nas fibras mistas in natura apresentam valores
semelhantes aos encontrados na literatura cientifica para outras fibras lignoceluldsicas
(Shen et al., 2022; Rangasamy et al., 2021).

Esse achado ¢ consistente com os resultados de FTIR, pois alguns grupos
funcionais encontrados no espectro da fibra in natura (relacionados a hemicelulose e a
lignina) desapareceram nos espectros da fibra branqueada e da nanocelulose. A
auséncia de degradacdo da hemicelulose apds o processo de branqueamento sugere
que o pré-tratamento alinhado com a lavagem com NaOH foi eficaz para a remogao do
polimero (Kalia; Kaith; Kaur, 2009). E entendido que o tratamento alcalino, mesmo

em baixas concentragdes, possa efetivamente remover o conteudo de hemicelulose das
fibras.
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A nanocelulose apresenta quatro eventos diferentes: o primeiro, a 48,59°, esta
relacionado a perda de dgua. O segundo e terceiro eventos, respectivamente a 264 °C ¢
324 °C, estdo relacionados com a degradagdo da celulose. O evento final foi observado
até 425 °C que pode estar relacionado com material residual, como a formagdo de
cinzas (Almashhadani et al., 2022).

Entretanto, observa-se uma reducdo da temperatura de pico para degradacdo da
celulose em fibras branqueadas e nanocelulose, o que pode ter ocorrido devido aos
parametros da hidrolise acida, como concentragdo do 4cido, tempo e temperatura
(Monteiro et al., 2012).

Além disso, outros trabalhos na literatura cientifica apresentaram degradacdo da
celulose em temperaturas mais elevadas, o que pode estar relacionado a transformagao
da celulose-I em celulose-II (Almashhadani et al., 2022; Gabriel et al., 2022;
Kamaruddin et al., 2022; Romruen et al., 2022). No entanto, isso ndo foi observado
neste estudo. Além disso, ndo foram observados grupos funcionais relacionados a
estrutura da celulose-1I nos espectros de FTIR.

Esta observagdo pode estar relacionada com o método de extragdo e isolamento
utilizado. Alguns trabalhos realizaram a mercerizagdo antes do processo de
branqueamento, com concentracdes de NaOH em torno de 10%, considerando que este
processo esta associado a transformagdo da estrutura da celulose quando aplicado a
fibras lignocelulésicas (Kamaruddin et al., 2022; French, 2014).

A Tabela 2 apresenta o percentual de perda de peso associado a cada evento de
degradacdo observado nas curvas presentes na figura 1, os quais sdo referentes aos

componentes majoritarios dos materiais: agua, hemicelulose, celulose e lignina.

Tabela 2 — Perdas de massa relacionadas aos eventos de degradagdo observados para
as curvas termogravimétricas das fibras mistas ¢ da nanocelulose.

Material Agua (%) Hemicelulose (%) Celulose (%) Lignina (%)
Fibra in natura 10,82 16,46 52,73 14,79
Fibra branqueada 8,97 - 71,86 18.07
Nanocelulose 7,69 - 69,67 -

Fonte: Elaborado pelos autores (2024)

Observou-se que a perda de agua diminuiu com o pré-tratamento, indicando que
€SSes processos removeram com sucesso os grupos hidroxila da fibra (French, 2014).
A lavagem com NaOH pode ter influenciado essa auséncia.

Tratamentos alcalinos, mesmo em baixas concentragdes, podem ser aplicados para

reduzir o carater hidrofilico das fibras vegetais (French, 2014; Kalia; Kaith; Kaur,
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2009). Também nao foi observada perda de hemicelulose para a fibra mercerizada e
nanocelulose, devido a sua completa remocdo, o que corrobora com a discussido da

Figura 1.

DRX

Os padroes de DRX das fibras mistas (in natura ¢ branqueadas) ¢ da nanocelulose

sdo apresentados na Figura 4.

Figura 4 — Difratograma de Raios-X das fibras mistas (in natura e branqueadas) e da
nanocelulose.

—— Fibra bruta
—— Fibra branqueada
— Nanocelulose

Intensidade (u.a)

5 10 15 20 25 30 35
20

Fonte: Elaborado pelos autores (2024)

Como mostra a Figura 4, as fibras in natura, branqueadas e mercerizadas exibiram
picos de difracdo, respectivamente, em torno de 20 = 15,5° e 22,5°. Estes picos podem
estar relacionados, respetivamente, com os planos (110) e (002), o que indica a
presenca de celulose I e celulose I (Almashhadani ef al., 2022; Gabriel ef al., 2022;
Kasyapi; Chaudhary; Bhowmick, 2013; Monteiro et al., 2012). Para as fibras
branqueadas, observa-se uma maior intensidade dos picos de celulose e uma ligeira
curvatura em torno de 20 = 34° associada ao plano (004), o que também indica
presenca de celulose I (César et al., 2015; Oh et al., 2005).

Essas diferencas entre as fibras in natura e branqueadas podem ser explicadas pela
eliminagdo de uma quantidade significativa de componentes ndo celuldsicos da fibra
apos o pré-tratamento, como a hemicelulose e a lignina, o que também reduz as
regides nao cristalinas no material (Gabriel et al., 2022; Kalia; Kaith; Kaur, 2009).
Além disso, a nanocelulose apresentou uma reducdo do halo amorfo em comparagéo
com a fibra in natura, sugerindo um maior indice de cristalinidade (Gabriel et al.,

2022).
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No entanto, notou-se também que a ligeira curvatura em torno de 20 = 34°
(celulose I) estava ausente para a nanocelulose. Esta observagdo pode sugerir que a
concentracdo de 4cido sulftrico durante a hidrélise acida pode ter sido ligeiramente
prejudicial para a estrutura cristalina da celulose. Entende-se que uma maior
concentracao de acido pode levar a degradacdo do material obtido (César et al., 2015).
Alguns trabalhos observaram este pico nos seus padroes de DRX utilizando diferentes
concentracdes de acido, tempo de agitacdo e temperatura (Dube, 2022; Gabriel ef al.,

2022; Hemmati et al., 2018; César et al., 2015).

A tabela 3 mostra o indice cristalino (Ic) para fibras mistas (in natura e
branqueadas) e nanocelulose.

Tabela 3 — Indice cristalino (Ic) calculado a partir do difratogramas das fibras mistas e
da nanocelulose.

Material Indice Cristalino (%)
Fibra in natura 4412
Fibra branqueada 53,76
Nanocelulose 67,03

Fonte: Elaborado pelos autores (2024)

O Ic das fibras in natura corrobora com os valores do teor de alfacelulose dessas
fibras relatados em outro estudo (Mathias et al., 2022). O Ic das fibras aumentou apos
o processo de branqueamento, o que ¢ consistente com os padrdes observados na
Figura 3. Esse aumento no Ic é devido a remocgdo de regides ndo cristalinas da fibra.
Além disso, a nanocelulose apresentou o maior Ic, sugerindo que o processo de
hidrélise acida foi eficiente para o isolamento do material. Esta conclusdo € apoiada
pela presenca de novos grupos funcionais relacionados com a celulose no espectro
FTIR da nanocelulose, que estavam ausentes no espectro das fibras in natura. O indice
de cristalinidade relativamente alto sugere que essas fibras sdo uma fonte viavel de
celulose.

Por outro lado, o Ic da nanocelulose relatado neste trabalho foi semelhante ou
relativamente inferior ao encontrado em outros estudos com as mesmas fibras
(Mathias et al., 2022; Shen et al., 2022; Correa; Valera, 2019). Essa variagdo pode
estar relacionada a alguns fatores, como a composicdo quimica do material
lignoceluldsico e o tipo de método de extragcdo da nanocelulose, bem como as
condigoes da fibra de origem (Tan; Chou, 2020). Os parametros relacionados a

hidrélise acida, como concentragdo do acido, tempo e temperatura, também podem ter
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influenciado a cristalinidade do material (Almashhadani et al., 2022; Leong et al.,
2022).

Além disso, a aplicagdo de pré-tratamentos, como a mercerizagdo, poderia ter
favorecido uma remogao mais eficiente dos componentes ndo-celuldsicos presentes no
interior da fibra durante o processo de branqueamento (Lima et al., 2022). Esse
pré-tratamento também poderia ter proporcionado um acesso mais amplo as regides
cristalinas da fibra, resultando, consequentemente, em uma nanocelulose com maior

indice de cristalinidade (Ic).

MEV

As micrografias da superficie de fibras mistas (in natura e branqueadas) sdo

mostradas na Figura 5.

Figura 5 — Micrografias das superficies: (a) fibras mistas, (b) fibras branqueadas.

Fonte: Elaborado pelos autores (2024)

O processo de branqueamento (Figura 5b) leva a modificagdes na morfologia da
superficie quando comparado com a fibra in natura (Figura 5a). O pré-tratamento
resultou na desfibrilagdo e dispersdo das fibras (Correa; Valera, 2019).

As micrografias da superficie da nanocelulose liofilizada sdo mostradas na Figura

Estas indicam a presenga de estruturas de rede finas, porosas e semelhantes a teias
de aranha (Nemoto; Saito; Isogai, 2015). Isso € comumente encontrado em dispersdes
(nanocelulose + fase liquida) que resultam em criogéis apds a liofilizagdo (Ferreira et
al., 2021; Buchtova et al., 2019; Ganesan et al., 2016). Durante o processo de
liofilizagdo com agua, formam-se cristais de gelo, que distorcem a geometria da rede

(Buchtova et al., 2019). Algumas pesquisas indicam que o processo de secagem
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influencia o tipo de dispersdo final formada, afetando assim a morfologia final

(Ferreira et al., 2021; Buchtova et al., 2019; Ganesan et al., 2016).

Figura 6 — (a) e (b) Micrografias das superficies da nanocelulose liofilizada.

Fonte: Elaborado pelos autores (2024)

Estas observagdes sugerem que a nanocelulose obtida neste trabalho tem potencial
para ser utilizada na fabricag@o de criogéis, que sdo normalmente obtidos através de
processos de liofilizagdo e podem ser aplicados em diferentes dominios, como a

biomedicina (Tyshkunova; Poshina; Skorik, 2022).

CONSIDERACOES FINAIS

Com base nos resultados, pode-se considerar que o método utilizado para a
obten¢do da nanocelulose foi eficiente, pois as técnicas de caraterizagdo corroboram
os dados apresentados na literatura.

Os espectros de FTIR das fibras branqueadas e da nanocelulose sugerem que a
hemicelulose e a lignina foram removidas com os procedimentos quimicos, pois seus
grupos funcionais caracteristicos estdo ausentes. Além disso, a ausé€ncia de eventos
relacionados a degradagdo desses materiais nas curvas de TGA da nanocelulose
também corrobora essa afirmacao.

O Ic obtido para a nanocelulose foi equivalente a 67,03%, valor semelhante ao
encontrado para a nanocelulose extraida de outras fibras lignoceluldsicas. Isso sugere
que essas fibras sdo uma fonte viavel de celulose.

No entanto, a presenga de celulose I foi observada através dos padrdoes de DRX,
mas o pico associado a celulose-II estava ausente, o que foi inesperado apds os
procedimentos quimicos. Entende-se que os parametros do método de extragdo podem

ter uma influéncia significativa nas condi¢des e propriedades do material obtido.
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De acordo com as micrografias da nanocelulose liofilizada, notou-se a presenga de
estruturas de rede similares a teias de aranha. Isso & carateristico de dispersdes
(nanocelulose + fase liquida) que resultam em criogéis apos a liofilizacao.

Por fim, pode-se afirmar que essas fibras mistas podem ser aplicadas como fonte de
extragdo de nanocelulose, que pode ser destinada a diversas aplicagdes, desde cargas
naturais em compositos poliméricos (devido ao seu indice de cristalinidade
relativamente alto) até materiais porosos leves a base de nanocelulose, como os
criogéis.
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