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RESUMO

A crescente preocupagdo ambiental tem impulsionado o uso de biopolimeros como alternativas
sustentaveis aos materiais convencionais, destacando-se a celulose bacteriana (CB) devido a
sua elevada pureza, biodegradabilidade, biocompatibilidade e auséncia de citotoxicidade.
Diferentemente da celulose vegetal, seu processo de obtencdo ndo requer etapas agressivas,
como a remogao de lignina e hemicelulose com o uso de acidos e alcalis fortes. Além disso, sua
estrutura composta por uma rede de nanofibrilas altamente hidratada permite classifica-la como
um tipo de hidrogel, embora haja divergéncias na literatura quanto a essa definicdo. Nesse
contexto, este trabalho teve como objetivo utilizar o residuo proveniente da producdo de
Kombucha para a obtenc¢ao de CB e sua aplicagcdo na produgao de hidrogéis biodegradaveis. A
producdo da CBK foi realizada por meio de um planejamento fatorial 23, avaliando-se a
concentracgao de actcar, o tipo de aglicar e o tempo de cultivo, sendo a espessura das membranas
a variavel resposta. Os resultados indicaram que o tempo de cultivo (21 dias) foi o fator mais
significativo, com 89.68%, enquanto as varidveis relacionadas ao agicar ndo apresentaram
efeito relevante nessa etapa. A CBK foi utilizada para a producao de hidrogéis ambientalmente
amigdveis, os quais foram reticulados com carboximetilcelulose e cloreto de calcio
(CMC/CaCly) e com acido citrico (AC), por duas rotas: desfibrilada e integra. As amostras de
CBK e dos hidrogéis foram submetidas a andlises de espectroscopia no infravermelho por
transformada de Fourier (FTIR), termogravimetria (TG), difracdo de raiosX (DRX) e
microscopia eletronica de varredura (MEV). Os hidrogéis também foram submetidos ao ensaio
de intumescimento e tiveram suas densidades de ligagdes cruzadas determinadas. As analises
de FTIR e TG confirmaram a ocorréncia da reticulagdo e a formacao de ligagdes quimicas, o
DRX indicou a preservagdo da estrutura cristalina da celulose. As imagens de MEV
evidenciaram que a concentracdo de acucar influencia a densidade da rede polimérica,
refletindo diretamente nas propriedades de inchamento. Os ensaios de intumescimento € a
analise da densidade de ligacdes cruzadas demonstraram que o comportamento de absor¢do de
agua esta diretamente relacionado ao tipo de agucar utilizado. Os melhores resultados foram
obtidos com aglicar demerara, especialmente na concentragdo de 10%, com valores de
intumescimento de 3.900% para o hidrogel reticulado com &cido citrico (HAC) e 30.000% para
o hidrogel reticulado com CMC/CaCl. (HCMC), indicando a formagdo de redes menos
densamente reticuladas e com maior capacidade de absorcdo. Os resultados obtidos
demonstram o potencial da CBK e dos hidrogéis desenvolvidos para aplicagcdes ambientais,
especialmente no tratamento de efluentes, remocdo de metais pesados e sistemas
superabsorventes sustentaveis.

Palavras-chave: Biopolimero; Hidrogéis biodegradaveis; Kombucha.



RESUMO EM LINGUA ESTRANGEIRA

The growing environmental concern has driven the use of biopolymers as sustainable
alternatives to conventional materials, with bacterial cellulose (BC) standing out due to its
high purity, biodegradability, biocompatibility, and absence of cytotoxicity. Unlike plant-
derived cellulose, its production does not require harsh processing steps, such as the
removal of lignin and hemicellulose using strong acids and alkalis. Furthermore, its
structure, composed of a highly hydrated nanofibrillar network, allows it to be classified as
a type of hydrogel, although there are divergences in the literature regarding this
definition.In this context, this study aimed to utilize waste from Kombucha production to
obtain bacterial cellulose (KBC) and apply it in the production of biodegradable hydrogels.
KBC production was carried out using a 23 factorial design, evaluating sugar concentration,
sugar type, and cultivation time, with membrane thickness as the response variable. The
results indicated that cultivation time (21 days) was the most significant factor (89.68%),
while sugar-related variables did not show a significant effect at this stage. KBC was used
to produce environmentally friendly hydrogels, which were crosslinked with
carboxymethylcellulose and calcium chloride (CMC/CaCl:) and with citric acid (CA), using
two approaches: defibrillated and intact structures. The KBC and hydrogel samples were
characterized by Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR), thermogravimetric
analysis (TG), X-ray diffraction (XRD), and scanning electron microscopy (SEM). The
hydrogels were also subjected to swelling tests, and their crosslinking densities were
determined.FTIR and TG analyses confirmed the occurrence of crosslinking and the
formation of chemical bonds, while XRD indicated the preservation of the cellulose
crystalline structure. SEM images revealed that sugar concentration influences the density
of the polymeric network, directly affecting swelling properties. Swelling tests and
crosslinking density analysis demonstrated that water absorption behavior is directly related
to the type of sugar used. The best results were obtained with demerara sugar, especially at
a concentration of 10%, with swelling values of 3,900% for the citric acid-crosslinked
hydrogel (HCA) and 30,000% for the CMC/CaClz-crosslinked hydrogel (HCMC),
indicating the formation of less densely crosslinked networks with higher absorption
capacity.The results demonstrate the potential of KBC and the developed hydrogels for
environmental applications, particularly in wastewater treatment, heavy metal removal, and
sustainable superabsorbent systems.

Keywords: Biopolymer; Biodegradable hydrogels; Kombucha
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1 INTRODUCAO

Nos ultimos anos, a crescente preocupacdo com o0s impactos ambientais tem
impulsionado a busca por alternativas sustentaveis, tais como os biopolimeros. Estes sao
materiais poliméricos derivados de fontes naturais, incluindo plantas, residuos agricolas,
materiais florestais e microrganismos. Diferentemente dos plésticos petroquimicos, os
biopolimeros destacam-se por sua origem renovavel, biodegradabilidade e menor
impacto ambiental, alinhando-se as exigéncias regulatorias e as demandas dos
consumidores por produtos ecologicamente corretos (Gregory et al., 2021; Liu et al.,
2025).

Entre esses materiais, a celulose bacteriana (CB) tem ganhado destaque por sua
pureza, biodegradabilidade, biocompatibilidade e auséncia de citotoxicidade (Gregory et
al., 2021; Liu et al., 2025). Ao contrario da celulose vegetal, que exige processos
quimicos agressivos para remog¢ao de lignina e hemicelulose, resultando em alteragdes
estruturais e impactos ambientais, a CB ¢ produzida de forma mais limpa ambientalmente,
sem necessidade de purificacdo complexa. Seus residuos, compostos por
microrganismos, nutrientes e subprodutos metabolicos, podem ser facilmente eliminados
com solugdes diluidas de hidroxido de sédio e dgua destilada (Chunshom et al., 2018;
Cubas et al., 2022; Daus et al., 2025; Martinez et al., 2025).

A CB apresenta propriedades notaveis, como alta resisténcia mecanica, elevada
cristalinidade (84-89%), porosidade, capacidade de absor¢ao de dgua e origem renovavel,
tornando-se uma alternativa promissora aos materiais derivados do petréleo e de origem
animal (Costa ef al., 2017; Daus et al., 2025; Paronyan et al., 2025; Zorila et al., 2025).

Estudos recentes tém explorado estratégias bem-sucedidas para superar as
limitagdes de escalabilidade e custo na produgao de celulose bacteriana CB. Uma dessas
estratégias envolve o uso do chd de kombucha como fonte de baixo custo para a
fermentagdo. Além disso, pesquisas t€m demonstrado a viabilidade de utilizar residuos
agroindustriais, tais como cascas de frutas, residuos de fermentagdo e subprodutos do
biodiesel, como substratos econdmicos para a producdo industrial de CB, contribuindo
tanto para a redugdo de custos quanto para a diminui¢ao dos impactos ambientais (Costa
et al.,2017; De Carvalho et al., 2025; Jafari et al., 2025; Kadier ef al., 2021).

Um exemplo relevante de residuo com potencial valor agregado ¢ o SCOBY,
subproduto da fermentacdo da Kombucha que consiste em fonte renovavel de CB que

pode ser aplicada em filmes antimicrobianos, curativos, membranas de filtracdo e na
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industria té€xtil (De Melo et al, 2024; Aung & Kim, 2024). Pesquisas sobre sua
viabilidade em escala industrial sdo essenciais para ampliar seu aproveitamento,
considerando que este material ¢ também frequentemente classificado como um tipo de
hidrogel, devido a sua estrutura de rede de nanofibrilas altamente hidratada. No entanto,
ha divergéncias na literatura quanto a sua definicdo: enquanto alguns autores a
consideram hidrogel em sua forma natural (Liao et al., 2024; Pan et al., 2023), outros
defendem que modificagcdes sdo necessarias para que adquira propriedades especificas
(De Carvalho et al., 2025; Rodrigues et al., 2024). Essa controvérsia reforga a importancia
de uma analise aprofundada sobre sua classificagdo e aplicagdes.

Assim, a investigacao sobre o aproveitamento do SCOBY como fonte de celulose
bacteriana apresenta dupla relevancia: ambiental e econdomica. Do ponto de vista
ambiental, promove a valorizacao de um residuo pouco aproveitado, contribuindo para a
reducdo de descartes e para o fortalecimento da economia circular. Sob a perspectiva
econdmica, possibilita a obtencdo de um material de alto valor agregado a partir de um
processo de baixo custo. Além disso, a auséncia de consenso na literatura quanto a
definicdo e caracterizagdo da CB evidencia a necessidade de estudos que aprofundem seu
entendimento e explorem seu potencial como hidrogel. Dessa forma, este estudo busca
preencher uma lacuna cientifica a0 mesmo tempo em que propde solugdes alinhadas as
demandas globais por materiais sustentaveis.

Sendo assim, este trabalho tem como objetivo aproveitar o coproduto proveniente
da producdo de Kombucha para a obtencdo de celulose bacteriana e hidrogéis
biodegradaveis, explorando seu potencial em aplicacdes ambientais, como a adsor¢ao de

metais potencialmente toxicos.
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2 FUNDAMENTACAO TEORICA

2.1 CELULOSE

A celulose, de formula molecular CsH100s, € um homopolissacarideo de cadeia
longa, formado por unidades lineares e nao ramificadas (Figura 1), constitui de um
importante componente estrutural das paredes celulares das plantas e desempenha um
papel fundamental no fornecimento de resisténcia mecanica e rigidez aos tecidos vegetais
(Abdullah et al., 2025), compostas por moléculas de B-glicose unidas por ligagdes B-1,4-
glicosidicas. A unidade estrutural de repeticdo da celulose € a glicose. Esse biopolimero
¢ o mais abundante na natureza e apresenta uma taxa de regeneragdao superior a 1000
t/ano. Embora seja encontrada principalmente em plantas, a celulose também pode ser
encontrada, em menor propor¢do, em alguns animais marinhos, além de fungos, algas,
bactérias e até em protozoarios (French 2017; Gottschalk et al., 2021; Joseph et al., 2024;
Junior et al., 2021).

Figura 1 - Estrutura da celulose.

Fonte: Mondal et al., 2025.

Os grupos hidroxilas livres nas moléculas de celulose formam ligagdes de
hidrogénio intramoleculares (grupos hidroxila da mesma molécula), e intermoleculares
(grupos hidroxila de cadeias adjacentes). Essas ligacdes sdo responsaveis pela rigidez do
polimero e pela formagdo das suas estruturas tridimensionais (Figura 2a). As cadeias
formadas pela ligacdo dos mondmeros de glicose sdo denominadas fibrilas elementares.
Essas fibrilas se agregam por meio das ligagdes de hidrogénio, formando microfibrilas,
cujas dimensdes transversais variam entre 2 e 20 nm, dependendo da fonte celulosica.
Essas microfibrilas se agrupam, para formar as fibras celulosicas. Durante a formagao das
microfibrilas, surgem regides nas quais as cadeias de celulose estao dispostas de maneira
altamente ordenada (regides cristalinas) e outras que sdo desordenadas (regides amorfas)

(Figura 2b). A proporcdo entre as regides cristalina e amorfa determina o indice de 22
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cristalinidade do polimero, o qual influencia diretamente as propriedades mecanicas das
fibras de celulose. A fase cristalina tende a aumentar a rigidez e resisténcia a tragdo

(Chagas 2018; Cheng et al., 2023; Junior et al., 2021).

Figura 2 - A) Representacdo das ligacdes de hidrogénio intramoleculares e
intermoleculares das cadeias de celulose ¢ B) Interacdo entre as fibrilas na formagao da

regido cristalina e amorfa das microfibrilas de celulose.
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Fonte: Adaptado Zhou; Wu (2012).

Devido as suas propriedades unicas, a celulose apresenta aplicagdes em uma
ampla gama de industrias, incluindo papel e celulose, téxteis, produtos farmacéuticos e
energias renovaveis. A escolha da matéria-prima e do método de extragdo influencia
significativamente tanto a qualidade quanto o rendimento da celulose, uma vez que ela se
encontra fortemente associada a hemicelulose e a lignina, tornando o isolamento a partir
da biomassa lignoceluldsica um desafio (Aziz et al., 2022).

Os métodos tradicionais frequentemente envolvem tratamentos quimicos
agressivos, solventes proticos e reagentes toxicos, 0 que gera preocupagdes ambientais,
afeta a qualidade da celulose extraida, reduz sua dispersibilidade e demanda etapas
adicionais de purificacdo. Para superar essas limitagdes, pesquisadores tém investigado
métodos alternativos de extracao e a utilizagdo de diversas fontes de biomassa (Abdullah

et al., 2025).
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Como mencionado anteriormente, a celulose € um dos materiais mais abundantes
da natureza e amplamente utilizada em diversas aplica¢des. Ha uma variedade de plantas
que contém grandes quantidades de celulose, como o canhamo, madeira, palma, algodao.
Além dessas fontes vegetais, a celulose pode ser produzida por algas marinhas, musgos,
animais marinhos, como os tunicados, € por algumas espécies de bactérias, como as do

género Komagataeibacter (Cheng et al., 2023; De Melo et al., 2023; Zhou et al., 2025).

2.2. CELULOSE BACTERIANA

A celulose bacteriana (CB), também denominada biocelulose ou celulose
microbiana (Figura 3), apresenta uma férmula molecular igual a da celulose vegetal,
contudo, apresenta caracteristicas fisico-quimicas e mecanicas diferentes, como maior
cristalinidade, maior capacidade de absor¢do e retencdo de agua, maior resisténcia
mecanica, alto grau de polimerizacdo, adaptabilidade biologica e principalmente maior
pureza, caracterizada pela auséncia de lignocelulose, lignina e hemicelulose em sua
composicao (De Melo et al., 2024; Meng et al., 2025; Oliveira et al., 2022).

A rede fibrosa da CB ¢ constituida por trés nanofibrilas dimensionais que, bem-
organizadas, resultam na formacgdo da folha de hidrogel com elevada area de superficie

especifica e porosidade (Amorin et al., 2022).

Figura 3 - Estrutura da CB.

Fonte: Estrutura adaptada de Amorin ef al. (2022) e imagem de autoria propria.

A CB foi descrita pela primeira vez por Brown (1886), quando uma membrana
gelatinosa cresceu ocasionalmente sobre a superficie de um caldo de fermentagdo de
vinagre. A estrutura identificada era quimicamente semelhante a celulose vegetal e, por
meio de uma analise microscopica, observou-se que havia presenca de bactérias por toda

area de superficie da pelicula.
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Atualmente sabe-se que essa membrana gelatinosa ¢ sintetizada por varias
espécies de bactérias dos géneros Agrobacterium, Aerobacter, Achromobacter,
Escherichia, Pseudomonas, Rhizobium, Sarcina e Gluconacetobacter hansenii
(anteriormente conhecida como Acetobacter xylinum). Komagataeibacter hansenii, ¢ o
mais estudado, uma vez que sua produgdo de celulose ¢ significativamente elevada,
podendo ser sintetizada a partir de diferentes fontes de carbono (glicose, frutose, melaco,
glicerol ou outros substratos organicos) e nitrogénio, tornando-se de grande interesse
econdmico (Brandao et al.,2022). A bactéria usa a CB produzida como um mecanismo
de flotagao, fazendo com que a bactéria permaneca na interface meio de cultura/ar, onde
o0 oxigénio estd mais disponivel, favorecendo seu crescimento (Daus et al., 2025; Joseph
et al., 2024; Palacio et al., 2024; Sathianathan et al., 2025).

Algumas explicagdes possiveis para a formacdo da celulose por esses
microrganismos sdo que a membrana formada na interface ar/liquido serve como um
mecanismo de autodefesa para proteger as bactérias dos efeitos nocivos da luz UV

(Rajwade et al., 2015; Reiniati et al., 2017).

2.2.1 Sintese da Celulose Bacteriana

A CB ¢ sintetizada através da metabolizacdo de actcares como glicose. No caso
da Komagataeibacter xylinus, principal bactéria produtora de CB relatada na literatura
(Figura 4), a sintese envolve muitos complexos de proteinas cataliticas e regulatorias,
cuja estrutura supramolecular ainda ndo estd bem definida, e vai depender do tipo de

carboidrato consumido.

Figura 4 - a) Komagataeibacter xylinus no momento em que excreta fibrilas

elementares; b) rede tridimensional que a bactéria produz.

Fonte: Campano ef al. (2015); b) Castro ef al. (2011).
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Quando a glicose ¢ usada como substrato, quatro etapas enzimaticas essenciais
ocorrem na via de sintese: (1) transporte da glicose através da membrana da bactéria e
fosforilagdo em glicose-6-fosfato pela glicose quinase; (2) isomerizagdo pela
fosfoglicomutase: glicose-6-fosfato torna-se glicose-1-fosfato; (3) conversao da glicosel-
fosfato em uridina 5-difosfato glicose (UDPG) pela UDPG pirofosforilase, e por fim, (4)
polimerizacao da UDPG pela celulase sintase da celulose (Du et al., 2025; Lee et al.,
2014).

A UPDG ¢ um precursor direto da celulose e € encontrado em varios organismos.
J& a enzima UDPG pirofosforilase apresenta atividade 100 vezes maior em bactérias
produtoras de celulose do que em bactérias que ndo a produzem. Por isso, considera-se
que ela desempenhe uma fungdo importante quando se trata da producao de celulose
(Gottschalk et al., 2021).

A producdo de CB a partir da frutose envolve a enzima hexoquinase que fosforila
a frutose para frutose-6-fosfato e, posteriormente, a isomerizagdo da frutose-6-fosfato
para glicose-6-fosfato pela enzima fosfoglicose isomerase. A partir desse ponto a via
metabolica para producdo de CB segue o mesmo caminho da sintese do biopolimero
utilizando a glicose. Ja para producao de CB a partir de dissacarideos, tal como a sacarose,
a biossintese do biopolimero inicia-se no periplasma da célula com a hidrélise dos
dissacarideos em monossacarideos, como glicose e frutose (Lee et al., 2014).

Portanto, a celulose ¢ sintetizada em duas etapas intermediarias: na primeira
ocorre a formacao das cadeias de 1,4-B-glucano (cadeias lineares que formam ligacdes de
hidrogénio inter e intramoleculares, altamente regulares) na membrana citoplasmatica,
enquanto na segunda ocorre a montagem, cristalizacdo das cadeias de celulose e
entrelagamento da estrutura. A segunda etapa ¢ a limitante do processo (Gottschalk et al.,
2021).

A CB comega a ser sintetizada quando a bactéria origina cadeias que se agregam,
gerando nanofibrilas com largura de, aproximadamente, 1,5 nm, as quais se agrupam com
outras 36 iguais a elas, formando uma microfibrila elementar com um didmetro variando
de 3 a 3,5 nm. Aproximadamente 46 fibrilas adjacentes se juntam por meio de ligagdes
de hidrogénio, formando um ribbon, que ¢ o nome dado as fibras de CB. A membrana
formada por CB ¢ o resultado de uma matriz de fitas interligadas, que caracterizam a sua
rede nanoestruturada de fibras de celulose. A celulose formada apresenta diversos grupos

hidroxila dispostos na superficie, o que explica suas caracteristicas de biodegradabilidade,
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hidrofilicidade e alta capacidade de modificacao quimica para as mais diversas aplicagdes

industriais (Castro et al., 2011; Gottschalk et al., 2021).

2.2.2 Parametros que Influenciam a Producao da CB.

A fermentacao ¢ influenciada por diversos fatores, tais como temperatura, pH,
quantidade de oxigénio, CO, dissolvido, sistema operacional, fornecimento de
precursores, bem como a natureza e composicao do meio (Villarreal-Soto et al., 2018).

Qualquer variacao nesses fatores pode afetar a taxa de fermentagao, o desempenho
outras propriedades fisico-quimicas do produto. Assim como, variedades de plantas,
concentragdes de agucar, tempo de fermentagdo podem ser responsaveis por diferencas
na composi¢ao e, portanto, as atividades bioldgicas também seriam afetadas (Villarreal-

Soto et al., 2018).

2.2.2.1 Influéncia do pH

Varia¢des no pH durante o processo fermentativo podem resultar em aumento ou
diminui¢do no consumo de agucares, devido as alteragdes na atividade e sintese
enzimatica, consequentemente afetando a divisdo celular e quantidade de nutrientes
disponiveis. Meios de cultura com diferentes condi¢des iniciais de pH conduzem a
respostas diferentes quanto a producao de CB (Panesar et al., 2012).

Yassine et al. (2016) estudaram a producdo de CB nas faixas de pH
compreendidas entre 4,5 e 7,5 e observaram que a maior producao ocorreu em pH 6,5.

Sabe-se que a reducao do pH ao longo da fermentagdo ¢ resultado do metabolismo
respiratério das bactérias do género Komagataeibacter, que oxidam etanol a acido acético
e convertem a glicose em 4acido gluconico, no entanto valores de pH baixos nao sdao
adequados para o crescimento de bactérias. Segundo Wang ef al. (2019) a biossintese de
CB cessou quando o valor de pH estava fora da faixa adequada para a formagdo da CB,

sendo o ideal entre 4 <pH < 7.

2.2.2.2 Influéncia da Temperatura

Em relacdo a temperatura, dados reportados na literatura demonstram alteracdes
significativas na produgdo de CB quando esse parametro sofre variagdo. Segundo
Azeredo et al. (2019), a temperatura ideal para o crescimento celular e a producao da CB

esta entre 28 e 30 °C, dependendo do estado do indculo e do resultado desejado.
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O trabalho publicado por Watawana et al. (2016) sugere uma temperatura de 24

+3 °C como ideal, dependendo da cultura inicial. Neffe-Skocinska et al. (2017)

realizaram testes em diferentes temperaturas (20, 25 e 30 °C), e constataram que a

condicdo ideal foi de 25 °C, a qual levou a obten¢ao de um produto microbiologicamente
estavel.

Trabalhos como o de Popa ef al. (2022), sugerem o uso de temperatura na faixa
de 20 e 30° C, além do uso de sacarideo como fonte de carbono, indicando a obtencao de
uma grande quantidade de microfibrilas de celulose.

Ahmed ef al. (2020) verificaram que as cepas que produzem a CB normalmente
apresentam um 6timo desempenho em temperaturas entre 28 e 30 °C, e quando cultivadas
em temperaturas acima de 40 °C, observa-se incapacidade de se produzir a CB.

Segundo Erbas et al. (2015) e Zeng et al. (2011), além do rendimento, a estrutura

morfoldgica do cristal da CB também pode ser afetada pela temperatura de cultivo.

2.2.2.3 Influéncia do Oxigénio

A influéncia do oxigénio ¢ um ponto importante para o metabolismo da respiragao
celular, podendo interferir tanto no aumento do rendimento, como também nas
propriedades do polimero final (Shirai ef al., 1994).

E importante destacar que a produgdo da CB pode ser realizada em duas
condigdes: estatico e sob agitagcdo, sendo que no cultivo estatico hé baixa disponibilidade
de oxigénio dissolvido, fazendo com que a sintese da CB ocorra na interface ar /liquido,
proporcionando maior facilidade em separar e coletar a celulose produzida, uma vez que
a produ¢do se da na superficie do cultivo. Por outro lado, no cultivo sob agitacdo, o
oxigénio dissolvido esta presente em maiores concentragdes, favorecendo a producdo do
acido gluconico, que por sua vez, minimiza a produ¢ao da CB (Gottschalk et al., 2021).

Nessa condi¢do, formam-se estruturas irregulares de celulose em suspensao
fibrosa, como esferas e pellets, além de tornar o meio mais viscoso devido a presenca de
estruturas gelatinosas. J4 no meio estatico, a biomembrana permanece na superficie,
interface liquido/ar formando uma pelicula, que aumenta a espessura com o tempo de
cultivo (Duarte et al., 2019).

Aspectos relevantes para a producdo de CB estdo relacionados ao pH, a
temperatura ¢ ao suprimento de oxigénio. Todos esses aspectos afetam a producao de

celulose, bem como as propriedades da membrana, seja em cultura de cé€lulas estatica ou
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sob agitagdo. Além disso, diferencas nas estirpes de bactérias desempenham um papel

importante na taxa de produgao e na microestrutura da celulose obtida.

2.2.3 Fontes de Obtencao

O elevado custo dos meios de cultura ainda representa um dos principais
obstaculos a producao de CB, motivando pesquisadores a buscarem alternativas mais
acessiveis para fontes de carbono e nitrogénio. Nesse contexto, a comunidade cientifica
tem explorado abordagens ecologicamente sustentaveis voltadas ao reaproveitamento de
residuos de biomassa, alinhando eficiéncia produtiva a reducao de impactos ambientais
(Yildirim et al., 2026).

Com o objetivo de viabilizar a producao industrial de CB, estudos recentes tém
investigado fontes alternativas de nutrientes, bem como o uso de aditivos, visando ao
desenvolvimento de meios de cultura economicamente viaveis que assegurem elevados
rendimentos. Apesar de amplamente empregado, o meio Hestrin—Schramm (HS)
apresenta limitagdes significativas, sobretudo devido ao seu alto custo e a dependéncia
de componentes suplementares, como glicose, levedura e peptona. Consequentemente, a
analise dos custos de produgdo e do potencial de ampliagdo de escala ¢ crucial para apoiar
o uso mais amplo da CB (Almihyawi ef al., 2024).

Nesse cenario, pesquisas tém se concentrado tanto na sele¢ao de cepas bacterianas
altamente eficientes na sintese de celulose quanto na substituicdo de nutrientes
convencionais por fontes alternativas de baixo custo, incluindo residuos industriais e
agricolas. Essa estratégia tem se mostrado promissora para o aumento do rendimento da
CB e a reducao dos custos do processo produtivo.

Diversos subprodutos ja foram investigados como matérias-primas alternativas
para a producao de biocelulose, destacando-se o melago de cana-de-agticar, residuos da
industria de azeite, levedura residual de cervejarias, acucares derivados da madeira,
residuos das industrias de confeitaria e de processamento de frutas, cascas de arroz,
subprodutos da fermentacao lipidica, residuos téxteis de algodao, po de konjac e cascas
de graos de café (Quifiones-Cerna ef al., 2024).

Além disso, residuos da cana-de-actcar e hidrolisados de diferentes cascas de
frutas e vegetais, como pepino, tomate, mag¢d, meldo e kiwi, tém sido amplamente
utilizados. Residuos da industria do amido e hidrolisados de cascas de frutas citricas,

incluindo tangerina, limao, toranja e laranja, também se destacam como substratos
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promissores em processos fermentativos para a producdo de CB (Quifiones-Cerna et al.,
2024).

Liu Z. et al. Produziu-se com sucesso CB a partir de residuos de pao sem a adigo
de nutrientes externos, observando-se um aumento no rendimento de CB a medida que
os niveis de agucar residual diminuiam.

Avcioglu (2024) explorou o potencial de utilizacdo de residuos vegetais
de Jasminum sambac e Camellia sinensis como substratos economicos para a producao
de CB utilizando Komagataeibacter intermedius. Sob condigdes otimizadas de
fermentacdo, ambos o0s substratos demonstraram reutilizacdo e aumentaram

significativamente o rendimento de CB em comparag¢do com o meio HS tradicional.

2.2.4 Propriedades e Aplica¢oes

A celulose ¢ um dos biopolimeros naturais mais abundantes e ecologicos,
sendo classificada em dois tipos principais de acordo com sua origem: a celulose
vegetal (CV) e a celulose bacteriana (CB) (Mohamad et al., 2024; Chen et al., 2024a;
Liu et al., 2024).

Embora tradicionalmente associada as plantas, a celulose também pode ser
secretada extracelularmente por algumas espécies bacterianas sob condig¢des
especificas de crescimento, além de ser biossintetizada por algas e diversos grupos
procaridticos, como as cianobactérias (Aratjo ef al., 2018).

Nesse contexto, a CB se destaca como uma alternativa promissora a CV,
especialmente em aplicagcdes que exigem alta pureza, biocompatibilidade e uma estrutura
tridimensional altamente hidratada. Entre suas principais vantagens em relagdo a CV,
destacam-se a elevada pureza, uma vez que ¢ produzida como unico produto de seu
processo biossintético, eliminando a necessidade de tratamentos quimicos agressivos para
purificagdo, além de ser naturalmente livre de lignina e hemicelulose. Adicionalmente,
apresenta alta cristalinidade (podendo atingir at¢ 90%) e elevada resisténcia mecanica,
caracteristicas essenciais para aplicagdes biomédicas e tecnoldgicas. A CB também
possui elevada capacidade de absorcdo de 4gua, conferindo-lhe propriedades
hidrogelificantes naturais, além de apresentar biocompatibilidade e auséncia de
citotoxicidade, o que favorece seu uso em curativos, implantes e sistemas de liberacao
controlada. Outro aspecto relevante ¢ sua producao sustentavel, que pode ser realizada a

partir de residuos agroindustriais, em condi¢des controladas e com menor impacto
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ambiental (Ahmed et al., 2020; Amarasekara et al., 2024; Amorin et al., 2022; Daus et
al., 2025; Sathianathan et al., 2025; Wang et al., 2024).

Apesar dessas vantagens, algumas limitagdes ainda estdo associadas ao uso da
CB. Entre elas, destacam-se o baixo rendimento produtivo quando comparado a extragao
de CV a partir de biomassa vegetal em larga escala, o custo elevado de producao,
especialmente em processos fermentativos ndo otimizados, o tempo de cultivo
prolongado (geralmente superior a sete dias), o que pode restringir sua produ¢do em
escala industrial, e a necessidade de controle rigoroso das condi¢des de fermentagao,
como temperatura, pH e suprimento de oxigénio.

Embora a CB e a CV compartilhem composi¢des quimicas semelhantes, a CB ¢
caracterizada por uma estrutura nanofibrosa auto-organizada, apresentando uma rede
ultrafina com didmetro entre 50 e 120 nm, alto grau de polimerizacdo, pureza superior,
excelente cristalinidade, elevada resisténcia a tracdo, além de notavel capacidade de
absorcao e reten¢do de agua (Figura 5). Essas propriedades fisico-quimicas conferem a
CB caracteristicas funcionais distintas e superiores em determinadas aplicagdes

(Almihyawi et al., 2024; Kumar et al., 2024; Liu ef al., 2024; Mohamad et al., 2024).

Figura 5 - Comparagdo estrutural entre celulose vegetal e celulose bacteriana:
organiza¢do, composicao e escala das fibras.
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Fonte: Traduzido de Yildrim et al., 2026.

Em sintese, a escolha entre CB e CV depende da aplicacdo pretendida. Enquanto

a CV apresenta maior viabilidade econdmica para usos estruturais em larga escala, a CB
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mostra-se mais adequada para aplicagdes que exigem materiais de alto desempenho, com

elevada pureza, flexibilidade e funcionalidades especificas.

Na Tabela 1 sdo elencadas alguns de seus potenciais aplicagdes.

Tabela 1 - Potenciais aplica¢des da CB.

Area

Aplicagoes

Referéncias

Manufatura de
papel

Utiliza a celulose bacteriana a
partir de residuos de banana (Musa
paradisiaca) para a fabricacdo de
papel cartao.

Martinez et al. (2025)

Cosméticos

Mascara de biocelulose produzida
a partir da fermentagdo da CB em
agua de coco, cremes
antienvelhecimento, protetor solar.

Bienchet et al. (2020).

Oprea & Panaitescu (2020)

Eletronicos

Desenvolvimento de membranas
com alta condutividade e aparatos
emissores de Iluz por via da
inclusdo dos metais na estrutura da
celulose.

Pineda et al. (2012)

Biomédica

Membranas para tratamento de
feridas e queimaduras.

Rabelo et al. (2024)

Alimentos

Embalagens biodegradaveis,
biofilme, emulsificantes

Dirpan et al. (2022)

Industria téxtil

Vestuario, bolsas, tendas,
equipamentos de camping.

Costa & Biz (2017)

Design Base para bordado. Benatti et al. (2024)
Diagnéstico ~ Diossensores  para fins de Pinho e al. (2020)
diagndsticos médicos e
monitoramento de doencas.
Hidrogéis de CB como
biofloculantes e heteroagregadores
Ambientais Mendonga ef al. (2023)

de microplasticos para remog¢do de
efluentes contaminados de estacoes
de tratamento de esgoto.

Autor: Autoria prépria.
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2.2.5 Purificacao da Celulose Bacterina

Embora a CB seja produzida de forma extracelular, os filmes de CB obtidos a
partir de meios de cultura, ao final da fermentacdo, apresentam a matriz impregnada por
residuos do proprio meio. Esses residuos incluem bactérias, células de leveduras e
diversos produtos metabolicos da fermentagdo, como &cidos organicos, agucares,
vitaminas, aminodcidos, polifenois e lipidios, entre outros. Antes que a CB possa ser
utilizada, principalmente em aplicagdes biomédicas, a purificagdo das peliculas ¢&,
portanto, uma etapa obrigatdria para remover bactérias € meio de cultura, a fim de obter
uma CB nao toéxica (Daus et al., 2025; Pigaleva et al., 2019).

Ao longo dos anos, muitos protocolos foram investigados para a purificagao de
peliculas de CB. Os procedimentos mais empregados e consolidados incluem a imersao
das amostras em uma solucdo alcalina, a fim de remover qualquer impureza bioldgica,
por periodos que variam de 15 minutos a 24 horas a temperatura ambiente ou sob
aquecimento. Como etapa adicional, a neutralizagio ¢ realizada lavando-se
exaustivamente as peliculas sob um fluxo continuo de adgua destilada até que a ltima
lavagem com dgua atinja um pH neutro (Daus et al., 2025).

O hidroxido de soédio (NaOH) ¢ frequentemente utilizado na purificacdo de
membranas, ¢ essa abordagem ¢ denominada tratamento alcalino. No entanto, ndo ha
consenso cientifico sobre as condi¢des ideais, havendo diversos relatos a respeito do
tempo e da temperatura de exposi¢cdo, da concentragdo de NaOH e do numero de
lavagens. O processo de purificacdo da celulose utilizando NaOH ocorre por meio da lise
celular (ruptura da membrana celular) de todas as bactérias, gerando um aumento na

viscosidade, cristalinidade e pureza dos filmes de celulose (Cubas et al., 2022).

2.3 KOMBUCHA

Estudos in vitro frequentemente relatam que a presenga de compostos como:
aminoacidos, polifenois do chd, acucares, acidos organicos, etanol, vitaminas € uma
variedade de micronutrientes produzidos durante a fermentagao confirmam os beneficios
da kombucha (Coelho et al., 2020).

Kombucha ¢ uma bebida popular feita a partir de um ché fermentado com baixo
teor alcoolico, tipicamente preparado com um cha adogado e uma cultura simbiotica de
bactérias do acido acético (Komagataeibacter) bactérias do acido lactico (Lactobacillus,
Lactococcus) e leveduras (Saccharomyces sp., Zygosaccharomyces sp., Lachancea sp.,

Starmerella sp., Dekkera sp., Pichia sp.), conhecida como SCOBY (do inglés symbiotic
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culture of bacteria and yeast). Acredita-se que o cha da kombucha tenha se originado na
China, na regido de Manchtria, cerca de 220 a.C., durante a Dinastia Tsin, sendo utilizada
para tratar os problemas gastricos do Imperador Inkyo (Coelho et al., 2020; Lau & Tang,
2025; Laureys et al., 2020; Wang et al., 2025).

O cha da kombucha tem sido associada a uma variedade de beneficios a saude,
incluindo efeitos antioxidantes e anti-inflamatérios, bem como melhor regulacio
metabolica (Phan-Van et al., 2024; Vo et al., 2024).

Embora as formulagdes possam variar, a propor¢ao mais comum para a produgao
do ché de kombucha ¢ de 0,5% (p/v) de cha, 5,0% a 7,0% (p/v) de aglicar e cerca de 10 a
20% (v/v) de kombucha previamente fermentada. Esta etapa € necessaria para reduzir o
pH da mistura e prevenir o crescimento de microrganismos indesejaveis (Coelho et al.,
2020; Vera-Guerrero et al., 2025; Yong et al., 2025).

A Tabela 2 apresenta algumas propor¢des do ché, agucar, SCOBY e o starter

utilizados para o cultivo, de acordo com trabalhos relatados na literatura.

Tabela 2 - Propor¢des de cha, agucar, SCOBY e starter utilizados na preparagao

do cha da Kombucha.

Cha (p/v)  Acucar (p/v) SCOBY Start Referéncias
0,8 g 8¢ 30g 100 mL Gaggia et al. (2019)
D/N 5-15g D/N 10-20 mL Bishop et al. (2022)
10g 60 g D/N 150 mL Balmaseda et al. (2024)
100 g 500 g 505¢ D/N Mfopa et al. (2024)
0,4-0,5 5-15¢g 3g 10 mL Ariff et al. (2023)
5¢g S0g D/N 10 mL Ikeda et al. (2024)

*D/N = dados ndo disponiveis.

Fonte: Autoria propria.

Em razdo disso, ndo hd microbiota padronizada para a kombucha. A duracio do

processo afeta a estabilidade e a atividade biologica da composi¢do de sua comunidade
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microbiana, que depende das condigdes de fermentagdo, como temperatura, tempo e
escolha do fermentador. Durante a fermentagdo, a comunidade microbiana exibe
variabilidade significativa devido as diferencas na composi¢ao do substrato, parametros
ambientais e localizacdo geografica. As condi¢cdes de fermentagdao, matérias-primas,
fontes de agucar e disponibilidade de oxigénio, desempenham papéis cruciais na
formagdo da comunidade microbiana da kombucha (Li et al., 2024; Morales, 2020).

A Camellia sinensis ¢ tipicamente usado na producdo de chas verdes e pretos.
Estes diferem principalmente no grau de oxidagdo: o cha preto ¢ totalmente oxidado,
resultando em uma cor mais escura e sabor intenso, enquanto o cha verde ¢ minimamente
oxidado, retendo um maior teor fendlico e conferindo um perfil sensorial mais suave
(Chen et al., 2023).

Além disso, outros tipos de cha, como cha branco ou vermelho (um cha produzido
a partir de folhas grande da Camellia sinensis secas ao sol) estdo se tornando cada vez

mais disponiveis no mercado (Bortolomedi ef al., 2022; Zheng et al., 2024).

2.3.1 Processo de Fermentacao

As propriedades da kombucha sdo substancialmente modificadas ao longo do
processo de fermentagdo. Nos estagios iniciais, a adi¢do da cultura iniciadora estabelece
condigdes aerobias, levemente acidas e com elevada concentragdo de sacarose. Com o
desenvolvimento da pelicula na superficie, ocorre uma redug¢do progressiva da
oxigenagao do liquido, principalmente devido ao consumo de oxigénio pela microbiota
presente. O metabolismo desses microrganismos resulta ainda na diminuigdo da
concentragdo de substratos e no acimulo de acidos organicos, levando a queda do pH
(Martinez Leal et al., 2018). O estagio final da fermentacao ¢ caracterizado pela formagao
de um biofilme plenamente desenvolvido que recobre a superficie da bebida, elevada
densidade de leveduras e bactérias acéticas, baixas concentracdes de substratos, maior
acidez e condi¢des predominantemente anaerobias (Laureys et al., 2020).

As interagdes simbidticas entre bactérias e leveduras sdo fundamentais para a
manuten¢do do processo fermentativo. As leveduras sdo principalmente responsaveis
pela producdo de etanol e didxido de carbono. As bactérias acido-acéticas participam da
oxidacdo periplasmica de alcoois, aldeidos, actcares e poliodis em condigdes aerobias. Ja
as bactérias acido-lacticas sdo importantes produtoras de acido latico e de outros
metabolitos, como etanol, 4cido acético, didxido de carbono, diacetil € manitol (Yong et

al., 2025).
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A sacarose ¢ hidrolisada em glicose e frutose pela acdo da enzima invertase,
localizada no periplasma das células de levedura. Esses monossacarideos sdo entdo
metabolizados via glicolise, resultando na formagdo de etanol, didoxido de carbono e
glicerol. O etanol produzido ¢ posteriormente oxidado pelas bactérias acido-acéticas, por
meio das enzimas alcool desidrogenase e aldeido desidrogenase, gerando principalmente
acido acético, além de agua e didxido de carbono (Yong et al., 2025).

As bactérias acido-acéticas também podem converter a glicose em acidos
organicos, como os acidos gliconico e glicurdnico. Nesse processo, a frutose ¢ menos
consumida, podendo permanecer em maior concentragdo ao final da fermentagao. Em
contrapartida, o acido acético acumulado estimula as leveduras a intensificarem a
produgdo de etanol, mantendo o equilibrio metabdlico do sistema (Yong et al., 2025).

Em ambientes com baixa concentracao de etanol, ¢ desencadeada a producao de
celulose pelas bactérias acido-acéticas. O crescimento dessas bactérias ¢ estimulado pelas
vitaminas e pelos nutrientes liberados durante a autolise das células de levedura, o que,
por sua vez, aumenta a taxa de formagdo de celulose (De Miranda et al., 2022).
Adicionalmente, a presenca de cafeina e de outras xantinas na kombucha pode favorecer
a biossintese de celulose, especialmente por Komagataeibacter xylinus (Yong et al.,
2025).

Devido a intensa formagdo de 4cidos organicos durante a fermentacdo da
kombucha, ¢ fundamental que os recipientes utilizados sejam feitos de vidro ou ago
inoxidavel, a fim de evitar a corrosdo. Além disso, a toxicidade de certos materiais ja foi
documentada em estudos que relatam casos de migracdo de compostos toxicos de
recipientes de chumbo e ceramica para a kombucha durante a fermentacao (Coelho ef al.,
2020).

A presenca e as quantidades de certos compostos quimicos dependem dos
microrganismos encontrados no SCOBY, parametros de fermentagdo (tempo e
temperatura), concentragao de sacarose e tipo de cha usado. Se a sacarose for usada como
a principal fonte de carbono para a fermentacdo, o acido acético serd o metabolito
predominante produzido. Se o processo de fermentagao continuar por muito tempo, o pH
caird muito e o liquido se tornard improprio para consumo (Bishop et al., 2022).

Paralelamente, durante o processo de fermentacdo da kombucha, ocorre a
producao da CB, um subproduto da producao, sintetizada extracelularmente por varias

bactérias, especialmente Komagataeibacter hansenii, e considerada um biomaterial que
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supera a celulose derivada de plantas em termos de pureza, resisténcia a tragdo e

capacidade de retencdo de agua (Vera-Guerrero et al., 2025; Zhao et al., 2025).

2.5 HIDROGEIS

Hidrogéis sdo compostos majoritariamente por dgua (98-99%) e por uma pequena
fragdo de polimeros reticulados (0,1-2%), que formam uma estrutura tridimensional com
ligacdes cruzadas entre as cadeias poliméricas. Essa configura¢do permite que absorvam
e retenham grandes volumes de agua sem se dissolverem. Além disso, podem ser
funcionalizados com diversos componentes, como c¢lulas, farmacos, fatores de
crescimento, nutrientes ¢ adjuvantes (Patel & Thareja, 2022; Tavakoli & Klar, 2020).

A insolubilidade dos hidrogéis em solugao esté relacionada a presenca de micro
€ nanoporos em sua estrutura, os quais permitem a difusdo de moléculas de diferentes 30
tamanhos através da matriz polimérica. Devido as suas propriedades notaveis, como
flexibilidade, versatilidade de fabricacdo, ajuste de propriedades fisico-quimicas,
memoria de forma, excelente biocompatibilidade, biodegradabilidade e maciez
semelhante a matriz extracelular, os hidrogéis tém despertado grande interesse na
pesquisa cientifica e na induastria (Sharma et al., 2025).

A reticulacdo ou crosslinking, ¢ uma etapa na qual as ligagdes, reversiveis ou nao,
sdo estabelecidas entre moléculas poliméricas e agentes de reticulagdo. A densidade de
ligagdes cruzadas, a composi¢do quimica e a quantidade de grupos hidrofilicos do
hidrogel definem suas propriedades, sendo classificados como fisicos ou quimicos,
dependendo das ligacdes presentes entre as cadeias poliméricas (Pan ef al., 2023; Patel &
Thareja, 2022).

As reticulagdes nos hidrogéis quimicos (Figura 6A) ocorrem por meio das
ligagdes covalentes e intermoleculares, enquanto os hidrogéis fisicos (Figura 6B),
ocorrem por meio de ligagdes idnicas ou de hidrogénio. Este método de reticulacdo ¢
simples e facil de implementar, e os hidrogéis obtidos sdo geralmente reversiveis e
autocuraveis. Os hidrogéis modificados fisicamente sdo obtidos por processos como
aquecimento ou resfriamento da solucdo polimérica, cristalizacdo, interagcdes idnicas,
ligagdes de hidrogénio, maturagdo ou agrega¢do induzida pelo calor, e podem ter sua
estrutura em rede dissolvida quando submetido a um estimulo interno, como por exemplo,
mudancga de pH, mudanga de temperatura, solucao salina, entre outros. Por outro lado, os
hidrogéis com reticulagdo quimica sdo sintetizados através de reagdes de adigdo,

condensac¢do, polimerizagdo por radicais livres, radiacdo de alta energia ou reacdes



32

enzimaticas, ¢ sdo responsaveis por impedir a dissolucdo de hidrogéis no solvente

(Agrawal & Hussain, 2023; Chen et al., 2025; Liao et al., 2025).

Figura 6 - Representacdo da estrutura de hidrogel: A) quimico; B) fisico.
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Fonte: Aouada; Mattoso, 2009.

2.5.1 Classificacao dos Hidrogéis
A classificagdo do hidrogel varia de acordo com sua composi¢do, método de
reticulagdo empregado, carga elétrica e interagdes intermoleculares. A composi¢do desses

materiais pode ser natural, sintética ou hibridos.

2.5.1.1 Hidrogéis Naturais

Polimeros naturais como polissacarideos e proteinas, possuem boa
biocompatibilidade e biodegradabilidade, tornando-os uma escolha ideal para a
fabricagdo de hidrogéis. Os polissacarideos utilizados na fabrica¢do de hidrogéis sdo, a
quitosana, o alginato (Silva et al., 2022), a celulose (Zainal et al., 2021) e o 4cido
hialurénico (Wu et al., 2025), bem como os seus derivados.

A abundancia de grupos hidroxila e/ou outros grupos funcionais (amino,
carboxila etc.) nas cadeias dos polissacarideos oferece diversas oportunidades para a
preparacdo de hidrogéis a base de polimeros por meio de reticulagdo quimica ou fisica.
Proteinas, incluindo coldgeno, gelatina e fibroina, sdo essencialmente polimeros de
aminoacidos (Zhao et al., 2023).

Acredita-se que as proteinas possam formar fibrilas com largura nanométrica e
comprimento micrométrico por meio de forgas intermoleculares e/ou intramoleculares

(como ligacdes de hidrogénio, interagdes eletrostaticas e efeitos hidrofobicos) e, além
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disso, formar hidrogéis tridimensionais por meio de auto-organizagdo e entrelagamento

sob condi¢des apropriadas (Zhao et al., 2023).

2.5.1.2 Hidroggis Sintéticos

Ao contrario dos hidrogéis naturais, os hidrogéis sintéticos podem ser obtidos a
partir de polimeros sintéticos, como a poliacrilamida (Li & Chen, 2025), polietilenoglicol
(Patel & Thareja, 2022) e o alcool polivinilico (Agrawal & Hussain, 2023) e, portanto, as
propriedades dos hidrogéis sintéticos podem ser controladas com precisdo por meio da
sintese quimica.

A biocompatibilidade desses hidrogéis depende do polimero especifico e da
quimica de reticulagdo utilizada. Modificagdes podem ser feitas para aumentar a
biocompatibilidade, e a biofuncionalizagdo pode ser aplicada para melhorar as interagdes
celulares. Além disso, eles também oferecem controle superior sobre as propriedades
mecanicas, que podem ser projetadas para imitar uma ampla gama de rigidez tecidual,

tornando-os adequados para aplicagdes onde o suporte mecanico € crucial (Agrawal &

Hussain, 2023).

2.5.1.3 Hidrogéis Hibridos

Além dos hidrogéis naturais e sintéticos, os hidrogéis hibridos também podem ser
preparados combinando componentes de fontes naturais e sintéticas, aproveitando as
vantagens de cada tipo de material. Os hidrogéis hibridos geralmente buscam um
equilibrio entre hidrogéis naturais e sintéticos, visando melhorar a imprimibilidade ao
combinar as vantagens de ambos os tipos de materiais. Eles também podem aproveitar a
biocompatibilidade dos componentes naturais, introduzindo elementos sintéticos
controlados para aprimorar as propriedades mecanicas e a estabilidade. Além disso, esses
hidrogéis visam combinar as vantagens mecanicas dos materiais sintéticos com a
biocompatibilidade dos materiais naturais, oferecendo uma abordagem equilibrada para
aplicacdes que exigem ambas as propriedades (Agrawal & Hussain, 2023).

Tang et al. (2019) exploraram o dominio dos hidrogéis hibridos para cultura
celular tridimensional e empregaram estereolitografia para criar estruturas de aerogel de
nanocelulose/PEGDA, introduzindo assim a capacidade de ajuste do modulo dessas
estruturas. Essa investigacdo ¢ de notdvel importancia nos campos da engenharia de
tecidos e da medicina regenerativa, pois fornece uma plataforma para o cultivo celular

3D, emulando efetivamente ambientes de tecidos naturais.
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Cao et al. (2021), também exploraram o potencial de hidrogéis hibridos
antibacterianos como uma ferramenta robusta para combater infec¢des microbianas.

J& propriedades como maciez, tenacidade e elasticidade podem ser modificadas
por meio da alteragdo de mondmeros, das condi¢des de reagdes, do grau de reticulagao e
o tipo de reticulador utilizado (Sharma et al., 2025).

A Figura 7 apresenta a grande variedade de formas, nas quais o hidrogel pode ser

classificado, seja por suas propriedades fisicas, quimica ou bioldgicas.

Figura 7 - Classificacdo de hidrogéis com base em diferentes propriedades.
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Fonte: Adaptado de Almeida; Gimenez (2022).

Os hidroggéis sintéticos apresentam uma 6tima propriedade mecanica, capacidade
de reter maior quantidade de agua e vida util mais longa, entretanto, devido suas
desvantagens como baixa biodegradabilidade e biocompatibilidade, apresenta um
processo de sintese complexo e pode impactar o meio ambiente. Em virtude disso, os
hidrogéis naturais vém ganhando destaque, devido a sua biodegradabilidade,
biocompatibilidade, toxicidade, uso de matérias-primas renovaveis e baixo custo (Li et
al., 2024).

Em 1960, os cientistas Otto Wichterle e Drahoslav Lim foram pioneiros no estudo
e na sintese dos hidrogéis, utilizando o poli (2-hidroxietil metacrilato), um material
polimérico transparente com a capacidade de absorver até 40% de seu peso em agua,
formando um gel coloidal. Juntamente com o diacrilato de etileno, eles desenvolveram

os primeiros materiais destinados ao uso em lentes de contato, estabelecendo assim um
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marco no desenvolvimento dos biomateriais. O carater hidrofilico dos hidrogéis ¢
atribuido a presenca de grupos funcionais em sua estrutura tridimensional, como OH,
COOH, SOsH, CONH_, entre outros, que possuem grande afinidade com a agua. As
reticulagdes na cadeia polimérica podem ocorrer por diferentes tipos de ligacdes, como
covalentes, dipolo-dipolo, van der Waals, eletrostaticas, entre outras (Almeida; Gimenez,

2022).

2.5.2 Aplicagoes

Com suas caracteristicas unicas, composigoes diversas e métodos de reticulagao
ajustaveis, os hidrogéis se tornaram materiais inestimaveis, com uma vasta gama de
aplicagdes, compreendendo as industrias farmacéutica e biomédica, além da agricultura,
dentre outras, promovendo inovagdo e influenciando varios aspectos da vida
contemporanea.

Em aplicagdes ecoldgicas e superabsorventes, tanto o alto teor de dgua quanto a
elevada tenacidade sdo caracteristicas essenciais dos hidrogéis. O alto teor de agua
contribui para a reducdo do uso de componentes poliméricos potencialmente prejudiciais
ao meio ambiente ou de alto custo, enquanto a elevada tenacidade garante a capacidade
dos hidrogéis de resistir a propagacao de trincas (Wu et al., 2025).

A seguir a Tabela 3, fornece um resumo das diversas propriedades dos hidrogéis,

juntamente com suas respectivas aplicagdes.
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Tabela 3 - Descricao das diversas aplicagdes dos hidrogéis.

Aplicacoes Descricao Referencias

Queimaduras,  feridas  com
exsudagdo, enxertos de pele,
ulceras superficiais.

Tavakoli e Klar,

Curativos para feridas 2020

Monitoramento, dispositivos

elétricos flexiveis e vestiveis. Zhuang et al., 2026

Elétrico/condutividade

Remediacdo ambiental / Tratamento de dgua, remediacao

Adsorcio de metais de solos. Mia et al., 2025

Monitorar atividade motoras,

detectar sinais fisiologicos. Huang et al., 2025

Sensores

Regeneracao Ossea e

cartilaginosa Tian et al., 2025

Engenharia de tecidos

Administracio de farmacos e Habib et al., 2026

Farmacos aplicagoes, liberagdo modificada
de farmacos. An et al., 2025
Arcaboucgos Reparo de ligamentos. Wang et al., 2025

Fonte: Autoria propria.

Diante desse cendrio, observa-se que os hidrogéis estdo em ascensdo e tém sido
desenvolvidos e estudados para aplicagdo em diversas areas como engenharias, liberacao
modificada de farmacos, biossensores, biocombustiveis, adesivos médicos, dentre outras
(Taira et al., 2018).

Todavia, faz-se necessario buscar alternativas que permitam o desenvolvimento
de hidrogéis com boa capacidade de absor¢do, boas propriedades mecanicas, e que sejam
biodegradaveis. A CB ¢ uma excelente candidata para essa finalidade e, de acordo com

algumas literaturas, ¢ considerada um hidrogel (Deng et al., 2024).
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2.5.3 Classificacio da CB como hidrogel, de acordo com a literatura

Os hidrogéis tém se expandido em diversas areas, desde a biomedicina até a
engenharia de materiais, devido as suas propriedades Uinicas, como a alta capacidade de

retencao de agua e a biocompatibilidade.

No entanto, a literatura apresenta controvérsias a respeito da classificacdo dos
diferentes tipos. Enquanto alguns pesquisadores abordam os hidrogéis com base na sua
composicao e estrutura, outros consideram a funcionalidade e os métodos de obtengao.
Essas divergéncias de critérios sao evidentes quando se trata da celulose bacteriana. A

seguir, sdo apresentadas algumas defini¢des, segundos alguns autores.
2.5.3.1 Hidrogel de CB a Partir de Modificagdes

Rodrigues et al. (2024) consideram a celulose bacteriana (CB) um tipo de
hidrogel, obtido a partir de fragmentos residuais ou sobras de sua producdo, que sdo
submetidos a um processo de moagem para formar o material gelificado.

De Carvalho et al. (2025) também produziram hidrogel de CB, cortando o
material em pequenos pedacos (2 cm?) e homogeneizando-os em um mixer, resultando
em uma estrutura com caracteristicas de hidrogel.

Shuangshuanghu et al. (2024) desenvolveram um hidrogel de CB incorporado
com PVA e borax, preparado em solugao de NaCl. Utilizaram o efeito de salinizagdo para
auxiliar na estratégia de congelamento-degelo (direcional e ndo direcional), obtendo um
hidrogel com alta resisténcia a tragdo, condutividade i6nica e resisténcia ao
congelamento.

Gao et al. (2025) sintetizaram CB biofuncionalizada com amonio quaternario e
aldeido, utilizada na formulagdo de hidrogéis de rede dupla, incorporando tiol-alginato e
carboximetilquitosana. O  material resultante apresentou propriedades de
autocicatrizacdo, injetabilidade, excelente biocompatibilidade e eficiéncia antioxidante,

demonstrando potencial para aplicacdes em reparo de feridas.

2.5.3.2 Hidrogel a Partir da Obten¢do da CB

Li et al. (2025), obtiveram o hidrogel da CB a partir de sintese com a bactéria
Acetobacter xylinum em um meio de cultura estatico, por um periodo de 14 dias a 30 °C.
Em suas pesquisas, Liao et al. (2025) cultivaram a bactéria Komagataeibacter

hansenii ATCC 53582 em um meio de cultura contendo 2% de glicose, 0,5% de triptona,
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0,5% de extrato de levedura, 0,27% de fosfato de sédio dibasico e 0,115% acido citrico,
mantido por 7 dias a 30 °C, em um recipiente de formato cilindrico, para obtencao do
hidrogel.

Saleh et al. (2024), prepararam um in6culo padronizado com a colonia
Lactiplantibacillus plantarum AS.6, cultivada em meio padrao Hestrin e Schramm.
Posteriormente, produziram a CB com 11% do indculo padronizado, o qual foi transferido
para um meio estéril otimizado contendo 15 g/L de glicose, 13 g/L de extrato de levedura,
1 g/L de sulfato de magnésio, 4 g/L de di-hidrogenofosfato de potassio e 7 mL/L de
etanol, ajustado para pH 7,2, sob condi¢des estaticas a 30°C por 8 dias. Apos esse periodo,
a CB foi colhida e submetida a multiplas lavagens e tratada com uma solugao de NaOH.
Essa membrana colhida e purificada ¢ considerada um hidrogel.

Takayama e Kondo (2023), consideram a CB como um hidrogel devido a sua
semelhanca com um gel produzido por microrganismo, caracterizado por sua estrutura de
rede tridimensionais (3D) e por apresentar alta capacidade de retengdo de agua.

Li et al. (2023) definem a CB como um hidrogel de polimero natural, produzido
por certos tipos de bactérias, devido a alta capacidade de retencdo de dgua, alta pureza
quimica e redes 3D de nanofibrilas.

Pan ef al. (2023) também a consideram um hidrogel natural, possuindo fibras de
alta resisténcia proporcionando propriedades mecanicas mais robustas, compensando as
deficiéncias dos hidrogéis naturais tradicionais, como baixa resisténcia e tenacidade.
Além disso, a CB possui um didmetro de fibra menor (cerca de 10-100 nm) e uma alta
cristalinidade, o que pode formar uma estrutura de rede 3D precisa e solida.

Meng et al. (2024) desenvolveram um hidrogel a base de CB com propriedades
antibacterianas. Essas caracteristicas foram obtidas por meio do enxerto de um sal de
amonio quaternario de midazol em uma dispersdo de CB. Essa dispersdo foi entdo
adicionada ao meio de fermentagdo de bactérias produtoras de CB, resultando na
formagao de hidrogéis com propriedades antibacterianas aprimoradas.

Como demonstrado, alguns estudos consideram a CB um hidrogel em sua forma
natural, devido a sua estrutura altamente hidratada. Outros, no entanto, a classificam
como hidrogel apenas apds modificacdes especificas que conferem propriedades
desejadas.

Essa divergéncia, somada a variedade de critérios de classificacdo existentes,

evidencia a necessidade de uma andlise mais aprofundada para compreender as diferentes
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abordagens no uso desse material. Nesse contexto, a metodologia a seguir descreve os

procedimentos adotados para investigar e esclarecer essas distintas interpretagdes.

2.6 REAGENTES UTILIZADOS

2.6.1 Acucar Demara

O acucar, ou sacarose, constitui um importante componente presente na
formulagdo de geleias. Trata-se de um dissacarideo formado pela unido de dois
monossacarideos: a-glicose e frutose. Esse composto pode ser encontrado naturalmente
na cana-de-agucar e também em outros vegetais, como beterraba, sorgo e milho sacarino.
Na cana-de-aguicar madura, a sacarose encontra-se em elevada concentragdo, enquanto a
a-glicose e a frutose aparecem apenas em pequenas quantidades (Elias e Vasconcelos,
2017).

Entre os diferentes tipos de agucar obtidos da cana-de-agucar destaca-se o agucar
demerara, que apresenta coloragao mais escura quando comparado ao agucar cristal. Essa
caracteristica esta relacionada ao seu processo de producdo, que nao inclui todas as etapas
de refino. Durante o processamento, o agucar demerara nao passa pelo processo de
sulfitacdo, utilizado para purificacdo e branqueamento, e também ndo ¢ lavado com agua
na centrifuga. Como consequéncia, mantém parte dos compostos naturais da cana-de-
agucar, como vitaminas, sais minerais e residuos de melago (Elias € Vasconcelos, 2017).

Esse tipo de acucar caracteriza-se por apresentar cristais envolvidos por uma
pelicula aderente de mel e melago residual da propria cana-de-actcar, o que influencia
suas propriedades fisicas e quimicas. Essa pelicula confere ao produto menor polarizagao,
variando entre 96,5°S e 98,5°S, além de contribuir para sua coloracdo mais escura e
textura levemente imida. O teor de 4gua do acucar demerara, resultante do processo de
centrifugacdo, situa-se geralmente entre 0,5% e 2% (Machado, 2016).

Outra caracteristica marcante desse produto ¢ sua textura mais firme, que dificulta
sua dissolucdo rapida quando comparado a agucares mais refinados. Além disso, os
cristais nao escoam com facilidade devido a presenca de umidade e a camada de melago
que os envolve. Em termos de composi¢do, o agucar demerara deve conter, no minimo,
96% de sacarose (Machado, 2016).

Assim, o aglcar demerara diferencia-se dos aglicares mais refinados por manter
maior quantidade de compostos naturais da cana-de-acicar e por apresentar
caracteristicas fisico-quimicas particulares decorrentes de seu processo de produgao. Ele

¢ amplamente utilizado no preparo de paes, biscoitos e doces e passa apenas por uma
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clarificagdo leve, conhecida como caleagem, realizada com hidroxido de célcio. Seus
graos apresentam colora¢cdo marrom-clara devido a camada de melado que envolve os
cristais, e seu sabor ¢ mais intenso em comparagdo com outros tipos de agucar, em razao

da presenca de melago (Elias e Vasconcelos, 2017).

2.6.2 Acucar Refinado

A sacarose ¢ geralmente utilizada em sua forma refinada e/ou cristalina. Esse
acucar branco refinado ¢ produzido industrialmente a partir da beterraba sacarina ou da
cana-de-agtcar. Apos a extragdo, purificacdo, evaporacdo e cristalizacdo do caldo de
cana, esse agucar passa por diferentes estagios de refinagdo, nos quais pode perder alguns
minerais. Em seguida, sdo adicionados aditivos como clarificantes e conservantes, que
permanecem nos produtos e diminuem a qualidade nutricional (Arshad et al., 2022).

A purificagdo do agucar cristal branco resulta no ag¢tcar branco refinado, que se
caracteriza por graos que se dissolvem facilmente em bebidas e outras preparagdes. Para
torna-lo mais branco, sdo utilizados aditivos quimicos como o enxofre durante o
processamento (Curi et al., 2017).

Na producdo e refino em larga escala, produtos quimicos como hidroxido de
calcio, cal, acido fosforico, agentes branqueadores e descolorantes em concentragdes e
consisténcias variaveis sdo geralmente responsaveis pelas impurezas do agucar refinado
branco (Arshad et al., 2022).

O agtcar refinado de beterraba ou cana pode tipicamente conter quantidades
significativas de impurezas soliiveis e/ou insoliiveis organicas e inorganicas que alteram,
no geral, sua qualidade e valor de mercado. A contribuicdo da matéria insoliivel em agua
no agucar ¢ bastante alta e ¢ tipicamente afetada pelas condi¢des locais dos processos
tecnologicos, ou seja, auxiliares e aditivos. Os principais elementos dessa matéria
insoluvel sdo Ca e Fe (cerca de 30% do total), que estdo presentes como CaCO3 e Fe;0s3,
respectivamente. Os 70% restantes da matéria insoltivel sdo presumidos como compostos

por algumas impurezas organicas e/ou silicatos (Pohl e Stecka, 2011).

2.6.3 Acido Citrico

O 4cido citrico ¢ um 4cido tricarboxilico hidrossoluvel natural, amplamente
utilizado devido a sua facilidade de extracdo e as suas diversas aplica¢des industriais. Na
industria alimenticia, atua como conservante, antioxidante e regulador de pH em

alimentos congelados e processados. Além disso, seu baixo pH o torna apropriado para


https://www.sciencedirect.com/topics/agricultural-and-biological-sciences/copurification
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formulagdes adstringentes em cosméticos e em outros produtos quimicos. Devido as suas
propriedades ecoldgicas e biodegradaveis, o acido citrico também tem sido reconhecido
como um importante ingrediente verde em formulacdes de detergentes. Na aquicultura, ¢
empregado como acidificante e intensificador de palatabilidade em ragdes, contribuindo
para o crescimento de organismos aquaticos e para a melhoria do retorno econémico da
producdo (Dudeja ef al. 2023).

Dados recentes de mercado indicam que a produgao global de acido citrico atingiu
cerca de 3 milhdes de toneladas em 2024, com projecdo de crescimento para
aproximadamente 3,7 milhdes de toneladas até 2033, representando uma taxa de
crescimento anual composta (CAGR) de 2,5%. Esse cenario evidencia o elevado
potencial econdmico associado a producao e recuperacao de acido citrico, especialmente
a partir de residuos e subprodutos agroindustriais (Lin et al., 2026).

Quimicamente, o acido citrico (AC), também denominado acido 2-hidroxi-1,2,3-
propanotricarboxilico (CsHzO7), ¢ um écido tricarboxilico cristalino descoberto por Carl
Wilhelm Scheele em 1784 a partir do suco de lim3o. Esse composto e seus sais
desempenham papel fundamental em processos metabolicos celulares, especialmente no
ciclo do acido tricarboxilico, também conhecido como ciclo de Krebs, responsavel pela
producao de energia nas células vivas (Dudeja et al. 2023).

Devido as suas propriedades quimicas, o 4cido citrico ¢ amplamente utilizado na
industria alimenticia como acidulante, conservante, emulsificante, aromatizante,
sequestrante de ions metalicos e agente tamponante. Além disso, estudos recentes
indicam sua aplicacdo como agente de reticulacio na producdo de materiais
biopoliméricos, incluindo filmes de polissacarideos e outros sistemas polimeéricos. Nesses
materiais, o acido citrico apresenta a vantagem adicional de ser nutricionalmente aceitavel
e de atuar como plastificante quando parte do composto permanece nao reagida (Mali et
al., 2018).

Mais recentemente, o acido citrico tem despertado grande interesse como agente
de reticulacdo devido ao seu baixo custo, baixa toxicidade e elevada eficiéncia na
modificacdo e estabilizacdo de materiais polissacaridico. Atualmente, ¢ produzido
comercialmente principalmente por fermentag¢ao microbiana da glicose utilizando fungos
(Dudeja et al. 2023).

O 4cido citrico tem sido amplamente explorado como agente de reticulagdo na
formacao de diversos materiais biopoliméricos baseados em polimeros de carboidratos,

como amido, pectina e hemicelulose. Esses sistemas incluem bioplasticos, hidrogéis,
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filmes e compdsitos, os quais apresentam potencial aplicagao em diferentes areas, como
embalagens biodegradaveis, biomateriais e sistemas de liberacdo controlada de

substancias (Dudeja et al. 2023).

2.6.4 Cloreto de Calcio

O cloreto de célcio (CaClz) ¢ um composto inorganico amplamente utilizado em
diversas areas devido as suas propriedades fisico-quimicas singulares. Trata-se de um sal
16nico formado por ions calcio (Ca?") e cloreto (Cl"), caracterizado por alta solubilidade
em agua e forte comportamento higroscopico, ou seja, capacidade de absorver umidade
do ambiente. Essa caracteristica estd diretamente relacionada a sua estrutura e a elevada
afinidade dos ions calcio por moléculas de agua, formando diferentes estados hidratados,
0 que contribui para sua ampla aplicabilidade industrial e tecnologica (Pradhan et al.,
2024).

Do ponto de vista fisico-quimico, o CaCl. apresenta elevada solubilidade e libera
calor durante sua dissolu¢do em agua, um processo exotérmico que favorece seu uso em
sistemas térmicos e industriais. Além disso, suas propriedades como agente dessecante e
sua capacidade de reduzir o ponto de congelamento da 4gua tornam-no adequado para
aplicagdes em refrigeracdo, armazenamento térmico e processos de desumidificagdo.
Estudos recentes destacam que essas propriedades estdo associadas a sua eficiéncia em
sistemas de armazenamento de energia térmica e processos de sor¢do, sendo considerado
um material de baixo custo e alta disponibilidade (N’Tsoukpoe et al., 2015).

Pesquisas demonstram que solugdes contendo CaClz promovem o fortalecimento
da parede celular vegetal por meio da interacdo entre ions calcio e pectinas, reduzindo o
amolecimento e prolongando a vida util dos alimentos. Além disso, sua aplicacdo
contribui para a redugdo de danos fisiologicos e estresse oxidativo durante o
armazenamento.

Além disso, o CaCl: tem sido explorado em aplicagdes emergentes, como na
producdo de filmes biodegradaveis e biomateriais. Pesquisas recentes indicam que sua
adi¢do pode alterar propriedades microestruturais € mecanicas de matrizes poliméricas,
como proteinas e polissacarideos, promovendo maior estabilidade estrutural por meio de
interacdes i0nicas. Esse comportamento também ¢ amplamente explorado em sistemas
de encapsulagdo, como em hidrogéis de alginato, nos quais o célcio atua como agente de

reticulagdo (Kowalczyk; Kazimierczak 2024).



43

Dessa forma, o cloreto de calcio destaca-se como um composto versatil, de baixo
custo e elevada eficiéncia. Sua importancia cientifica e tecnologica permanece crescente,

especialmente em aplicacdes sustentaveis e inovadoras.

2.6.5 Carboximetilcelulose

A carboximetilcelulose (CMC), um dos primeiros € mais amplamente utilizados
derivados da celulose, tem sido um material de grande relevancia desde o século XX. Sua
solubilidade em 4gua, nao toxicidade, biocompatibilidade e biodegradabilidade a tornam
ideal para diversas aplicagdes (Zineb et al., 2026).

A carboximetilcelulose (CMC) ¢ um derivado anidnico da celulose amplamente
utilizado em diversas areas industriais, farmacéuticas e alimenticias devido as suas
propriedades funcionais e versatilidade. Quimicamente, a CMC ¢ obtida pela modificagao
da celulose natural por meio da introdug@o de grupos carboximetil (-CH.-COOH) em suas
unidades de glicose, resultando em um polimero hidrossoluvel. Essa modifica¢do ocorre
geralmente pela reagdo da celulose com hidréxido de sédio e dcido monocloroacético,
promovendo substituigdes nos grupos hidroxila da cadeia celuldsica. O grau de
substitui¢do (GS), que indica o nimero médio de grupos carboximetil por unidade de
glicose, ¢ um dos principais fatores que influenciam suas propriedades fisico-quimicas e
desempenho em aplicagdes especificas (Kong et al.,2024).

Do ponto de vista estrutural, a CMC mantém a estrutura da celulose, composto
por unidades de B-D-glicose ligadas por ligagdes glicosidicas f(1—4), mas apresenta
maior desordem estrutural devido a introducao dos grupos carboximetil. Essa alteragao
reduz as interagdes intermoleculares entre cadeias, aumentando a solubilidade em agua e
permitindo a formacao de solugdes viscosas e estaveis. Além disso, a presenca de grupos
carregados negativamente confere a CMC comportamento polieletrolito, permitindo
interacdes com ions e outras macromoléculas, o que amplia sua aplicabilidade em
sistemas complexos (Rahman et al., 2021).

A CMC apresenta propriedades reoldgicas importantes, como elevada capacidade
de retencdo de d4gua, formagdo de géis e comportamento pseudoplastico, sendo
amplamente utilizada como agente espessante, estabilizante e emulsificante. Em sistemas
alimenticios, sua aplicagcdo contribui para a melhoria da textura, estabilidade e vida util
de produtos, sendo comum em sorvetes, molhos e produtos panificados. Na industria

farmacéutica, ¢ empregada como excipiente em formula¢des de comprimidos, atuando
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como agente ligante, desintegrante e controlador de liberacao de farmacos (De Lima et
al., 2023; Ramakrishnan et al., 2024).

Dessa forma, a carboximetilcelulose destaca-se como um polimero funcional de
ampla aplicabilidade, cujas propriedades podem ser ajustadas por modificagdes quimicas
e condi¢des de processamento, consolidando seu papel em setores tradicionais e em

tecnologias emergentes.
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CAPITULO 2

Motivagao e Objetivos
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3 MOTIVACAO

A celulose bacteriana (CB), frequentemente descartada como residuo, ¢ um
material de alto valor agregado com potencial para aplicagdes sustentaveis.

Sua produgdo biotecnolodgica e a auséncia de lignina e hemicelulose resultam em
elevada pureza, reduzindo a necessidade de purificacdo e ampliando suas aplicagdes.

O é4cido citrico (AC) e a carboximetilcelulose (CMC) foram escolhidos como
modificadores por serem biodegradaveis, renovaveis e nao toxicos, estando alinhados aos
principios da quimica verde.

Quanto as fontes de carbono, o agucar refinado apresenta baixo custo, alta
disponibilidade e favorece uma fermentagao mais previsivel.

O agticar demerara, por ser menos processado, contém minerais € compostos que
podem influenciar o metabolismo microbiano e afetar a produtividade ou a estrutura da
celulose.

Assim, este trabalho propde produzir hidrogéis a base de celulose bacteriana
modificada com &cido citrico e CMC, avaliando a influéncia do tipo de aglcar nas

propriedades finais do material.
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4 OBJETIVOS

4.1 GERAL
O objetivo geral desse trabalho consiste em realizar estudo de otimizagdo de
parametros para a obten¢ao de hidrogéis de celulose bacteriana derivada da kombucha

(HCBK), por meio de planejamento fatorial.

4.2 ESPECIFICOS

Objetivos especificos consistem:
e Estabelecer metodologia de obtengdo de membranas de celulose

bacteriana de kombucha a partir de um planejamento fatorial;

e Obter membranas de celulose bacteriana derivada da kombucha em meios

de cultura contendo cha verde;

e Produzir hidrogéis de celulose bacteriana por reticulagdo idnica e

reticulagdo quimica;

e Realizar teste de intumescimento e dessor¢ao dos hidrogéis;

e Caracterizar os hidrogéis por meio de FTIR, MEV, DRX e TG;
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CAPITULO 3

Materiais e Procedimento Experimental
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5 MATERIAIS E PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

5.1 MATERIAIS

Para o preparo do meio de cultura utilizado na obtengao da celulose bacteriana da
kombucha, utilizou- se cha verde (folhas e brotos) da marca Yamamotoyama, agua
mineral da marca @Crystal, da empresa Coca-Cola Company, agiicar demerara organico
da marca Native, agucar refinado da marca Unido, SCOBY e starter (cha fermentado por
mais de 30 dias) doados pela empresa Ventanila Kombucha (Sorocaba, Brasil).

As vidrarias utilizadas foram limpas e desinfetadas com Alcool 70 °C INPM, da
marca Facilita, adquirido em drogaria local.

Para a purificagdo da membrana de celulose da kombucha utilizou-se agua
destilada e solugdo de hidroxido de sodio (NaOH) 0,1 M da empresa Quimibras Industrias
Quimicas S.A.

Para o processo de produgdo dos hidrogéis, foram utilizados tais reagentes:
carboximetilcelulose (CMC) da empresa Sigma Life Science, 4cido citrico anidro PA da
empresa Exodo Cientifica, bicarbonato de sédio P.A da empresa Industria e Comércio de
Produtos Quimicos Ltda., cloreto de calcio em escamas da empresa Casa dos Quimicos,
agua destilada e agente antimicrobiano Nipaguard SCE da empresa Engenharia das
Esséncias.

Os equipamentos laboratoriais utilizados neste trabalho contemplam Estufa de
cultura bacterioldgica (MOD. 216), agitador mecanico da marca Nova (modelo NI 1137),
balanca analitica, placa aquecedora da marca Nova (NI 1103). Os equipamentos de

analises sdo descritos em topicos especificos para cada técnica de caracterizagao.
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5.2. NOMENCLATURA DAS AMOSTRAS

A Tabela 4 apresenta a descricdo das amostras estudadas, bem como suas

respectivas siglas.

Tabela 4 - Denominagao das amostras analisadas nesse trabalho.

Siglas Amostras (m/v)
CBK Celulose bacteriana da Kombucha
D 2,5% Demerara 2,5%
D 10% Demerara 10%
R 2,5% Refinado 2,5%
R 10% Refinado 10%

HCMC/CaClz Hidrogel reticulado com CMC e CaCl»

HAC Hidrogel reticulado com &cido citrico

Fonte: Autoria propria.

5.3 PLANEJAMENTO FATORIAL PARA PRODUCAO DOS HIDROGEIS

Adotou-se um planejamento fatorial 23, que permite avaliar simultaneamente os
efeitos principais e as interagdes entre trés fatores, cada um com dois niveis.

O bioprocesso de producdo de CBK, assim como qualquer processo
microbioldgico, ¢ complexo, devido ao grande nimero de varidveis envolvidas e a falta
de correlagdes entre os fatores. Portanto, as variaveis independentes foram escolhidas
pelas seguintes razdes: a variagdo do substrato no meio pode interferir diretamente no
metabolismo microbiano, aumentando ou inibindo a produgdo do biopolimero, assim
como variagdes na concentragdo e no tipo de aglicar, bem como na concentra¢dao do cha
utilizado, influenciam a composi¢do quimica e microbioldgica da CBK (Coelho ef al.,
2020).

Nesse caso, utilizou-se 3 variaveis independentes (fatores): concentragdo de
acucar, tipo de actcar e tempo (dias) de cultura, sendo que os niveis inferiores e
superiores foram representados por -1 e +1, respectivamente, conforme indicado na
Tabela 5.

O objetivo foi avaliar quais combinagdes proporcionam as melhores espessuras,

visando a aplicabilidade em solu¢des ambientais.
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Tabela 5 - Delineamento Fatorial 23.

Fator Descricao Nivel -1 Nivel +1
A Tipo de agticar Refinado Demerara
B Concenj[ra(;ao de 2.5 10

acucar
C Dias 7 21

Fonte: Autoria propria.

Os fatores e seus respectivos niveis foram entdo analisados sem ponto central,

uma vez que o “tipo de agucar” ¢é caracterizado como fator qualitativo.

Foram realizadas combinagdes experimentais (2*), cada uma correspondendo a

um ensaio distinto, totalizando oito experimentos, apresentada na Tabela 6, conforme a

identificacao das amostras.

Tabela 6 - Identificagao das amostras.

Amostras rzl;ig:)c:: Conc(;%;agﬁo Dias
CBK R2,5% Refinado 2,5 7
CBK D2,5% Demerara 2,5 7
CBK R10% Refinado 10 7
CBK D10% Demerara 10 7
CBK R2,5% Refinado 2,5 21
CBK D2,5% Demerara 2,5 21
CBK R10% Refinado 10 21
CBK D10% Demerara 10 21

Fonte: Autoria propria.
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5.4 ANALISES DOS DADOS

Realizou-se o calculo dos efeitos principais (A, B, C) e das interagdes (AB, AC,
BC, ABC), a fim de identificar o impacto de cada fator na resposta com 7 efeitos

possiveis.

Os efeitos das variaveis independentes foram calculados no software gratuito
Octave, com a seguinte entrada: [efeito, porc] = fabi_efeito(X,y,erro_efeito,t). Na qual
o erro de um efeito e o valor de t foram 0, pois nao foram realizadas réplicas para o calculo

do erro do efeito.

A porcentagem dos efeitos foi calculada por meio da equacgao 1.

Efeito

Porcentagem do efeito = S(Efeitos?)

x 100 )

5.5 METODOLOGIA PARA OBTENCAO DAS MEMBRANAS DE CELULOSE
BACTERIANA.

Para cada combinagdo de fatores, a fermentacao foi realizada sob condigdes
especificas. Com o objetivo de identificar as melhores condi¢des para a producdo de
hidrogel a partir das membranas de celulose bacteriana da kombucha, realizou-se o
procedimento de obten¢do das membranas conforme descrito a seguir.

Para a produgdo do cha, iniciou-se a fervura de 1 L de 4gua mineral. Em seguida,
foram adicionados 10 g de cha verde (Camellia sinensis), € o sistema foi mantido em
infusdo por 5 minutos. Posteriormente, o cha foi filtrado e deixado em repouso até atingir
a temperatura ambiente.

O cha resfriado foi entdo dividido em aliquotas de 100 mL em béqueres, aos quais
foram adicionados 10g dos diferentes tipos de agucar (demerara e refinado),
completamente solubilizados. Para a inoculacdo, foram adicionados 10 mL do starter da
Kombucha ja fermentado e 20 g de SCOBY. Os recipientes foram fechados com papel
filtro e mantidos a temperatura ambiente durante o periodo de fermentacao, resultando na
formacdo de novas membranas.

Na Figura 8 apresenta-se um esquema ilustrativo do procedimento adotado para a

obtencdo das membranas.
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Figura 8 - Representacdo esquematica referente a obten¢do das membranas de

celulose bacteriana da kombucha.

CH,OH
Chi Verde Scoby o CHz%H
OH HO
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Acucares

Celulose
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de fermentacio

Fonte: Autoria propria.

5.6 PURIFICACAO DAS CBK EM NaOH

A etapa de purificagdo foi realizada conforme metodologia adaptada de Srivastava
e Mathur (2025) e Kaur et al. (2025). Para a purificagdo das membranas de celulose
bacteriana de Kombucha (CBK), as amostras foram imersas em solu¢ao de hidroxido de
sodio (NaOH) 0,1 M e mantidas a 80 °C por 1 hora.

Posteriormente, as membranas foram lavadas repetidas vezes em 4gua destilada
até que o meio apresentasse pH neutro (pH 7,0).

A Figura 9 apresenta um esquema ilustrativo do procedimento adotado.

Figura 9 - Processo de purificagao das CBK.

Fonte: Autoria propria.
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5.7 PRODUCAO DOS HIDROGEIS DE CELULOSE BACTERIANA DA
KOMBUCHA

5.7.1 Preparo dos Hidrogéis

Para a produgdo do hidrogel, utilizou-se a melhor condi¢cdo de produgdo
determinada a partir dos resultados do planejamento fatorial.

A fim de elucidar as questdes relacionadas as controvérsias de definicdes e
métodos reportados na literatura quanto a producdo do hidrogel de CBK, optou-se por
realizar dois procedimentos distintos, considerando-se os métodos investigados por
outros autores, com adaptagdes (Moraes et al, 2016; De Carvalho et al, 2025; e
Rodrigues et al., 2024).

Neste trabalho os hidrogéis foram obtidos de duas formas: com e sem
desconstru¢do da rede de nanofibrilas. Tal desconstrug¢do foi realizada por meio de
trituragdo da membrana.

As membranas de CBK in natura, foram trituradas com o auxilio de um agitador
mecanico da marca Nova (modelo NI 1137). Para isso adicionou-se quantidade suficiente
de 4gua destilada para que o processo de trituracdo fosse facilitado, considerando a
espessura e viscosidade do material.

Assim, foi obtida uma suspensdo formada por particulas/fibrilas de celulose
bacteriana. Essa suspensao foi filtrada com auxilio de uma peneira, a fim de remover o
excesso de dgua, resultando em uma pasta formada pela membrana de celulose bacteriana.

Para a obten¢do dos filmes secos, as membranas de CBK, apos serem obtidas e
purificadas conforme descrito na etapa anterior, foram colocadas em estufa até a completa
secagem.

Na Figura 10 apresenta-se um esquema ilustrativo do procedimento adotado para

o preparo das suspensdes da CB e da secagem dos filmes obtidos.
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Figura 10 - A) Preparo da suspensdo da CBK; B) Processo de secagem dos
filmes obtidos da CBK.

NOVA
NI 1137

Fonte: Autoria propria.

5.7.2 Processo de Reticulacio dos Hidrogéis
4.7.2.1 Reticulacdo da CBK com Acido Citrico

A reticulagdo com &cido citrico teve como objetivo a formacao de um hidrogel
reticulado por ligacdes éster entre os grupos —OH da CBK e os grupos -COOH do acido
citrico, selecionado neste trabalho como agente reticulante em detrimento de reagentes
toxicos.

Para isso, foi preparada uma solu¢do aquosa a 10% (m/v) de acido citrico, seguida
da adi¢ao de 1% de bicarbonato de sodio. Os filmes de CBK foram entio imersos nessa
solucdo por 24 horas, a temperatura ambiente.

Ap0s esse periodo, o excesso de solugdo foi removido dos filmes com papel filtro,
e estes foram levados a estufa a 100 °C por 2 horas, a fim de promover a reagdo de
esterificacao (Figura 11).

Por fim, os filmes foram lavados com agua destilada e armazenados hidratados

até a etapa de caracterizagao.
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Figura 11 -Hidrogéis de 4cido citrico, antes (A) e apos (B) a estufa.

Fonte: Autoria propria.

5.7.2.2 Reticulagdo da CBK com CMC + CaCl,

A reticulacdo com CMC + CaCl, tem como objetivo a formagdo de um hidrogel
por interagdo i6nica entre carboximetilcelulose (CMC) e ions célcio (Ca?"), incorporados
a matriz de CBK. Seguiu -se a metodologia adaptada de Lormaneenopparat et al. (2023).

Para isso, preparou-se uma solu¢do de CMC 2% (m/v) em agua destilada,
aquecida levemente a 50 °C.

Os filmes da CBK foram imersos na solugdo por 5 horas e, em seguida,
transferidos para uma solucao de CaCl; 3% (m/v) por 1 hora.

Ap6s esse periodo, os filmes foram lavados com agua destilada para remover os

sais soluveis nao ligados. Por fim os filmes sdo armazenados hidratados (Figura 12).

Figura 12 - Hidrogéis de CMC/CaCl,, antes (A) e apos (B) a lavagem.

Fonte: Autoria propria.
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5.7.3 Teste de Intumescimento e Determinacio da Densidade de Ligacoes Cruzadas

Os ensaios de inchamento e a determinagdo da densidade de ligagdes cruzadas
foram realizados com base nas Normas ASTM 471 ¢ ASTM 1239-55, utilizando-se
amostras trituradas e integras.

Para as amostras integras, corpos de prova com dimensdes aproximadas de 1 x 1
cm foram preparados, enquanto, para as amostras trituradas, utilizou-se uma quantidade
previamente definida do gel obtido apo6s o processo de trituragao.

As amostras foram imersas em béqueres contendo dgua destilada e mantidas
submersas até que fosse atingido o equilibrio de intumescimento.

As Equagdes 2, 3 e 4 foram empregadas para o calculo do intumescimento no
equilibrio, do grau de intumescimento no equilibrio e da densidade de ligagdes cruzadas,

respectivamente.

S% = [(W — Wo) / W] x 100 2)

Em que:
S%: intumescimento no equilibrio;
W, = massa inicial do corpo de prova;

W = massa final.

O grau de intumescimento no equilibrio expresso pelo pardmetro Q ¢ também
chamado de coeficiente de intumescimento no equilibrio e ¢ determinado

experimentalmente pela relacéo:

Q=M-My) /My xp A3)

Na qual:
Mo = massa do polimero seco;
M = massa do polimero inchado;

p = densidade do solvente, que para a dgua é 1,0 g/cm®.

Apo6s a obtengdo dos dados experimentais foi possivel determinar a densidade de
ligagdes cruzadas dos hidrogéis aplicando-se a Equagao 4, baseada na equacdo de Flory-

Rehner (Borges et al., 2020; Borges et al., 2023).
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v=—[In(1-V)+ V. +x V:2]/p Vi (V:'* -V, /2) @)

Em que:

Vr = volume reduzido;

V1 = volume molar do solvente puro, que para a 4gua ¢ 18 cm?*/mol;

¥ = interacdo polimero-solvente (pardmetros de Hildebrand), que para o sistema celulose

bacteriana/agua ¢ 0,49 (Nistane et al, 2022).

5.8 CARACTERIZACOES

5.8.1 Espectroscopia na Regido do Infravermelho com Transformada por Fourier

(FTIR)

Analises de FTIR foram realizadas em um espectrofotdmetro da marca Frontier,
modelo Spectrum 65, com modulo Reflectancia Total Atenuada (ATR), com ntimero de
onda entre 400 ¢ 4000 cm™' e resolucdo de 4 cm™ com varredura de 64 scans. Essa analise
foi realizada no Laboratério de Caracterizagdo de Materiais Poliméricos (LCaMP)

Faculdade de Tecnologia José Crespo Gonzales, Sorocaba.

5.8.2 Termogravimetria (TG)

Para a avaliacdo das propriedades térmicas, foram realizadas andlises
termogravimétricas em um equipamento da marca TA Instruments, modelo TG 55, com
um intervalo de temperatura compreendido entre 25 e 500°C, sob uma taxa de
aquecimento de 10°C/min e fluxo de nitrogénio de 100 mL/min. Essa anélise foi realizada
Laboratdério de Biomateriais (Labiomat) da Pontificia Universidade Catolica, Campus

Sorocaba.
5.8.3 Difracao de Raios-X (DRX)

A difracdo de raios-X foi realizada utilizando um difratdmetro Shimadzu XRD-
6100, operando com um tubo de raio-X de cobre a 40,0 kV e 30,0 mA, dentro da faixa de
10 a 30°, a uma velocidade 2°/min. Essa analise foi realizada foi realizada na Universidade

Federal de Sao Carlos, Campus Sorocaba.
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5.8.4 Microscopia Eletronica de Varredura (MEYV)

As amostras foram caracterizadas por MEV, utilizando o Microscépio Eletronico
de Varredura Compacto JSM-6010LA, JEOL. E o Sputtering Leica EM ACE 200. As
amostras foram liofilizadas e recobertas com ouro (20 nm). As imagens foram obtidas
com ampliagdes de 450x e 2.000%. A analise foi realizada na Universidade Federal do

ABC (UFABC), campus Santo André/SP.
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CAPITULO 4

Resultados e Discussoes
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6 RESULTADOS E DISCUSSOES

6.1 ANALISES DOS DADOS DO PLANEJAMENTO FATORIAL

O planejamento fatorial permitiu avaliar a influéncia dos fatores tipo de aglicar
(A), concentracdo de agucar (B) e tempo de fermentacao (C), bem como de suas
interacdes, sobre a variavel resposta do processo, sendo ela a espessura final. Os efeitos

principais e os efeitos de interacdo estdo apresentados na Tabela 7.

Tabela 7 - Resultado do Calculo dos Efeitos Principais e Interacdes.

A B C AB AC BC ABC

Tipode Concentracio

A ., Dias Interacio Interacio Interacao Interacao
acucar de acucar

7,1208% 0,0246% 89,6898%  0,1341%  0,3313% 0,0684% 2,6309%

Fonte: Autoria propria.

Observa-se que o fator C (dias de fermentacdo) apresentou o maior efeito
percentual (89,6898%), evidenciando que o tempo de processo € o pardmetro mais
determinante para o desempenho do sistema avaliado.

No contexto da producdo de celulose bacteriana, o aumento do tempo de cultivo
favorece o crescimento celular e intensifica o fluxo metabolico direcionado a formacao
de UDP-glicose, principal precursor da celulose, a partir de fontes de carbono. A enzima
celulose sintase catalisa a polimerizacdo dessas unidades em cadeias de -1,4-glucana,
que sdo continuamente secretadas para o meio extracelular, promovendo o acimulo
progressivo do biopolimero ao longo do tempo. Além disso, o avango do cultivo contribui
para a organizag¢ao estrutural das nanofibras, resultando em uma rede tridimensional mais
densa e estavel. Estudos recentes destacam que a dindmica temporal € um fator essencial
para a eficiéncia da producdo de celulose bacteriana, impactando tanto a atividade
metabolica quanto o rendimento final do biopolimero, devido as adaptacdes fisioldgicas
dos microrganismos e a disponibilidade de substrato ao longo do processo (Cruz et al.,

2024; Ross et al., 1991).
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O fator A (tipo de acucar) apresentou um efeito de 7,1208%, demonstrando que a
natureza do substrato carbonado influéncia de forma secundaria, porém relevante, o
comportamento do sistema. Diferentes tipos de agucares podem ser metabolizados com
eficiéncias distintas pelos microrganismos, afetando a cinética de crescimento e a
formagao dos produtos de interesse (Hackmann, 2024).

Por outro lado, o fator B (concentracdo de acticar) apresentou um efeito bastante
reduzido (0,0246%), sugerindo que, dentro da faixa de concentragdo estudada, o
processo ndo ¢ sensivel a variagdes desse parametro. Esse comportamento pode estar
relacionado a saturagdo metabdlica do sistema, na qual o aumento da disponibilidade de
substrato ndo resulta em incremento proporcional da resposta (Hackmann, 2024).

Em relacdo as interagdes entre os fatores, a interacdo ABC apresentou o maior
efeito combinado (2,6309%), indicando que a resposta do sistema depende, em menor
escala, da atuacdo simultanea do tipo e da concentracao de agucar ao longo do tempo de
fermentagdo. As interacdes binarias AB (0,1341%), AC (0,3313%) e BC (0,0684%)
apresentaram efeitos pouco expressivos, sugerindo que os fatores atuam majoritariamente
de forma independente. A literatura aponta que interacdes entre fatores operacionais
podem revelar efeitos sinérgicos ou antagdnicos, especialmente em processos complexos
onde multiplas vias metabdlicas competem ou se complementam ao longo do processo
fermentativo (Lee et al., 2023).

De maneira geral, o tempo de fermentagao € o principal pardmetro a ser otimizado
em processos biotecnologicos, enquanto a escolha do tipo de actcar tem influéncia
significativa, porém secundéria, € a concentracdo, em intervalos testados, apresenta

menor efeito isolado sobre a resposta.

6.1.1 Grafico de Pareto dos Efeitos
Para complementar a analise dos resultados, foi elaborado o Gréfico de Pareto dos
efeitos estimados, conforme apresentado na Figura 13. Esse grafico tem como objetivo

destacar visualmente quais fatores e interagdes tiveram maior influéncia sobre a espessura

da CBK.
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Figura 13 - Grafico de Pareto dos Efeitos.
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Fonte: Autoria propria.

Dentre as variaveis analisadas, observa-se, de acordo com a Figura 13 dos efeitos,
que a varidvel com maior influéncia sobre a espessura da CBK ¢ o tempo de fermentagao,
responsavel por aproximadamente 90% da variagdo da resposta da variavel dependente.

Em contrapartida, o tipo de agucar contribuiu com cerca de 7% para a resposta
analisada, evidenciando baixa significancia na formagdo das membranas de CBK. As
demais variaveis, bem como as interagdes entre elas, ndo apresentaram significancia
estatistica sobre o resultado da variavel dependente.

Esses resultados sdo corroborados pelo grafico de probabilidade (Figura 14), no
qual as variaveis localizadas proximas a linha vermelha vertical indicam contribui¢dao

minima ou inexistente para a resposta avaliada (Pereira et al., 2018).

Figura 14 - Grafico de probabilidade.

1.5 : ; | ; —y
ik
v g
0.5
4
NoOF 2
g
0.5
5
1t
1.5 O . : : .
-2 -1 0 1 2 3 4 5

Magnitude dos Efeitos

Fonte: Autoria propria.
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E possivel observar que, dentre os efeitos analisados, apenas o fator C - Dias de
Fermentacdo (3) se destacou, uma vez que esse nimero indica maior magnitude de efeito
em virtude de encontrar-se mais longe da linha vermelha.

Este afastamento indica que o efeito do tempo de fermentagdo nao pode ser
atribuido ao acaso, sendo, portanto, estatisticamente significativo. Por outro lado, os
demais efeitos — como o tipo de agucar (1) concentracdo de agucar (2) e todas as
interagdes (AB (4), AC (5), BC (6) e ABC (7) — estdo alinhados ou muito proximos a
linha de referéncia. Isso indica que esses fatores nao possuem influéncia significativa
sobre espessura do material no experimental estudado.

Diante dos resultados obtidos com o planejamento fatorial foi possivel definir a
melhor condi¢do para a obtencdo das membranas de celulose bacteriana, considerando a
espessura da membrana como resposta a esses efeitos. Essa maior espessura esta
relacionada a um maior rendimento no processo (Tabela 8). Dessa forma, para a
continuidade do trabalho, viabilizando a producao dos hidrogéis de celulose bacteriana,

optou-se por utilizar as membranas obtidas apos 21 dias de fermentagao.

Tabela 8 - Resultado das espessuras obtidas durante o periodo de 7 e 21 dias.

Tipo de acucar Cm;cge&zt:s ‘é:;) do Dias Espessura (mm)
Refinado 2,5 7 2,6
Demerara 2,5 7 2,2
Refinado 10 7 3,4
Demerara 10 7 1,8
Refinado 2,5 21 8,3
Demerara 2,5 21 5,8
Refinado 10 21 7,3
Demerara 10 21 6,7

Fonte: Autoria propria.



65

6.2 ESPECTROSCOPIA NO INFRAVERMELHO POR TRANSFORMADA DE
FOURIER (FTIR).

As amostras foram submetidas a andlise de FTIR para verificar os grupamentos
quimicos presentes na CBKs. A Figura 15 apresenta os espectros de FTIR das amostras

dos agticares (demerara e refinado) e das amostras de CBK produzidas com 2,5% ¢ 10 %

de acgtcar demerara e refinado, secas em estufa.

Figura 15 - Espectroscopia de FTIR dos (A) agucares (demerara e refinado) e das

(B) CBKs produzidas com 2,5% e 10 % de agucar demerara e refinado, secas em estufa.
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O espectro de FTIR dos agucares demerara e refinado (Figura 15A) mostrou
absorcao atribuida a deformagao axial do grupo —OH envolvido na ligacdo de hidrogénio,
originando trés bandas entre 3500 e 3300 cm™ (3561 cm™ " intensidade moderada; 3383
cm '~ larga e de alta intensidade; 3323 cm™ ~baixa intensidade). Entre 3000 e 2800
cm ! apareceram vibragdes de estiramento C—H (Queiroz et al., 2022). Em 1047 cm™,
988 cm™ e 908 cm'. vibragdes de estiramento C-O-C (Feng et al., 2022).

Enquanto a Figura 15B, as bandas observadas no espectro de 3412 cm ! de todos
os filmes de CBK analisados, corresponde ao grupo hidroxila (-OH) e se justifica pela
presenca das ligacdes de hidrogénio intermoleculares, tipicas da celulose (Paronyan, et
al., 2025; Hwang, et al., 2025). Em aproximadamente 2904 cm ~!' observa-se um pico
correspondente as vibragdes de estiramento C-H (Patil ef al., 2024), enquanto na regido
compreendida entre 1696 e 1639 cm ~! aparece uma banda que pode estar associada a
impurezas como lipideos, proteina, acido nucléico ou modificagdes quimicas, bem como
oxidagao ou presenca de grupos carboxilicos (Fuller e McClay, 2018).

A banda em 1408 cm ! estd atribuida a reacdo de alcalinizagdo apds a purificacio
da CB ou curvatura simétrica CH > (Arserim-Ugar et al., 2021; Herbst et al., 2024). Em
1566 cm ' observa-se um pico correspondente a absor¢do de proteina amida II
(Srivastava e Mathur, 2025), enquanto em 1081 cm ~! observa-se uma banda atribuida a
vibragdes de alongamento das ligagdes glicosidicas C-O-C, caracteristicas da celulose
(Hwang et al., 2025).

E importante observar que os espectros de FTIR das amostras de CBK obtidas
com diferentes acuicares e suas concentracdes ndo apresentam variagoes significativas.

Contudo, observa-se pequenas variacdes nas intensidades das bandas, as quais
podem ser justificadas pelas concentragdes e tipos de agtlicar, indicando que as amostras
produzidas com 10% de aglicar podem apresentar maior intensidade em bandas de dgua
(1639 cm™), sugerindo maior retencdo, enquanto alteracdes nas bandas de carbonila
(1696 cm™), indicam possivel oxidagdo ou presenca de subprodutos (Kalashnikova et al.,
2024; Paronyan et al., 2025).

A Figura 16 apresenta os espectros de FTIR das amostras de celulose bacteriana
obtidas a partir do meio de cultura contendo diferentes tipos de actcar (Demerara e

refinado), em concentracdes de 2,5% e 10%, desconstruidas (trituradas) e secas em estufa.
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Figura 16 - Espectroscopia de FTIR das amostras produzidas com 2,5% e 10 %

de agucar demerara ¢ refinado, trituradas e secas em estufa.
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Fonte: Autoria propria.

Assim como nos resultados de FTIR observados na Figura 16, os espectros das
membranas de CBK trituradas, evidenciaram bandas tipicas da celulose, como OH entre
3340 - 3459 cm™!. Observou-se, em todas as amostras a presenca de uma banda em 2922
cm!, a qual é atribuida a vibragdes de alongamento C-H alifitico, tipicas da celulose
(Chausse et al., 2024; Moraes et al., 2016).

A presenga de um pico em 1714 ¢cm ~'corresponde as vibragdes de estiramento
C=0 dos ésteres, cetonas ou grupo carbonila (Mir et al., 2025; Ul-Islam et al., 2025;
Ulaganathan et al., 2025) A banda observada na regido entre 1646 cm ! caracteriza o
grupo HOH devido a presenca de 4gua firmemente ligada, presente em todas as amostras,
0 que sugere que, mesmo apos a secagem, ha retencao de umidade ou estrutura hidratada
(Kalashnikova et al., 2024).

Em 1566 cm ~! é possivel observar uma banda referente a vibragdo do grupo COC
(Li et al., 2025), em 1259 - 1226 cm ~! observa-se banda atribuida a um pico de flexdo C-
H (Chen et al., 2023; Wang et al., 2017), enquanto a banda em 1029 cm™! ¢ atribuida ao
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grupo C-O de alcoois secundarios e fungdes éter presentes na cadeia da celulose

bacteriana (Barud et al.,2015; Pandey et al., 2024).

A Figura 17(a) apresenta os espectros de FTIR da carboximetilcelulose (CMC) e
do cloreto de célcio (CaCl,), enquanto a Figura 17(b) apresenta os espectros de FTIR dos
hidrogéis produzidos a partir da CBK produzidas com 2,5% e 10 % de aglicar demerara

e refinado, reticulados com e cloreto de célcio (CaCly), doravante denominados
HCMC/CaCl,.

Figura 17 - Espectroscopia de FTIR da carboximetilcelulose (CMC), do cloreto
de calcio (CaCly) (A) e dos hidrogéis HCMC/CaCl; (B).
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Conforme observado na Figura 14A, no espectro de CMC, o pico 3399 cm™! indica
o estiramento axial O-H em liga¢des de hidrogénio intramolecular/intermolecular,
enquanto os picos entre 2925 e 2854 cm ! representam deformagio axial C-H. Por sua
vez, em 1715 cm™ observa se um pico relacionado a vibragdo do estiramento assimétrico
C=0 do grupo carbonila (De Lima ef al., 2020; Tufan et al., 2025).

As bandas observadas em aproximadamente 1417 cm™ e 1325 cm™ sdo
atribuidas, respectivamente, a deformagdo no plano da ligagdo O—H e as vibragdes de
alongamento simétrico das ligagdes C—H do CMC. Ja a banda em 1058 cm™! corresponde
a vibragdo esquelética da estrutura do anel de piranose grupo C-O—C (Kraisuriyawong et
al., 2024; Lormaneenopparat et al., 2023; Rauf et al., 2025).

A Figura 14B ilustra os espectros relacionados aos HCMC/CaCl; e indicam, entre
3379 e 2920 cm ! o alongamento de O-H e C-H, respectivamente, ambos picos
caracteristicos da celulose tipo I. Em 1260 cm™! foi observada a presenca de vibragdes de
estiramento COC. O pico observado entre 1106 e 1156 cm™! pode indicar a presenca dos
alcoois primarios e secundarios, o que sugere que a incorporacdo do CMC foi efetiva
(Lormaneenopparat et al., 2023; Patil et al., 2024).

A comparagdo entre as amostras de HCMC/CaCl; e a CMC pura, permite observar
que os picos de absor¢do relacionados aos grupos de acidos carboxilicos (entre 1610 e
920 cm™) dos HCMC/CaCl, foram atenuados, sugerindo o envolvimento do cation Ca*"
com grupos hidroxila e 4cido carboxilico, formando um complexo i6nico, sugerindo que
a reticulacdo de CMC com CaCl; foi confirmada (Zhang et al., 2023).

A Figura 18 apresenta os espectros do acido citrico (AC), utilizado para promover
areticulacdo da CBK a fim de obter hidrogéis produzidos a partir das amostras de celulose
bacteriana obtidas a partir do meio de cultura contendo diferentes tipos de aclcar
(Demerara e refinado), em concentracdes de 2,5% e 10% e reticulados com 4cido citrico

(AC), doravante denominados HAC.
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Figura 18 - Espectroscopia de FTIR do Acido Citrico (A) e dos Hidrogéis AC
(B).
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A Figura 18A mostra o espectro de FTIR do 4acido citrico, indicando, em 3283
cm !, um pico referente ao alongamento O-H. Em 1743 cm ! é possivel observar um
pico associado ao estiramento de C=O inerente ao acido carboxilico (Ma et al., 2019) e

1

um pico agudo em 1697 cm ~', atribuido ao alongamento de CO ligado ao hidrogénio

(Ghorpade et al.,2016). O acido citrico apresenta bandas tipicas de grupos carboxilicos e
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hidroxilas, fundamentais para sua acdo como agente reticulante via esterificacdo ou
ligacdes de hidrogénio.

E possivel visualizar na Figura 18B, os picos especificos das CBK, em
aproximadamente 3400 cm™, referente ao grupo OH, em aproximadamente 1100 cm’!
atribuido ao C-O-C (Santos, 2011).

Entretanto, o pico caracteristico do éacido citrico em 1743 cm™ encontra-se
ausente, indicando o consumo dos grupos carboxilicos livres durante o processo de
reticulacdo. Em contrapartida, surgem bandas em torno de 1700 cm™, atribuidas a
formagdo de ligacdes éster (—COO-), evidenciando a ocorréncia de uma reagdo de
esterificacdo entre as hidroxilas da celulose e os grupos carboxilicos do acido citrico.

A presenca do pico carboxilico confirmou ligagcdes quimicas entre o acido citrico
e as cadeias de celulose. Além disso, o processo de reticulacao nao deslocou a posigao
das bandas nos espectros de FTIR e, com excecao da ligagdo COOQO, os picos da amostra
ndo apresentaram nenhuma diferenga especifica (Meftahi ef al., 2018; Yano et al., 2025).

Com base nos dados de FTIR apresentados, nos mostra que os hidrogéis
HCMC/CaCl: sdo caracterizados por uma reticulagdo idnica, evidenciada pela atenuacao
das bandas dos grupos carboxilicos, indicando a formacao de complexos Ca?*. Por outro
lado, os hidrogéis HAC apresentam reticulacdo quimica via esterificagdo, confirmada
pelo desaparecimento do pico de C=O livre do acido citrico e pela formacdo de bandas
atribuidas as ligacdes éster.

Dessa forma, conclui-se que o método de reticulagdo com 4cido citrico promove
uma rede polimérica mais estdvel e permanentemente reticulada, enquanto a reticulagao
com CaCl: resulta em uma estrutura fisicamente reticulada, cuja estabilidade esta

associada as interagdes i6nicas entre o polimero e o cation divalente.

6.3 TERMOGRAVIMETRIA (TG)

Por meio da analise de termogravimetria (TG), foi possivel determinar o perfil de
estabilidade e do comportamento térmico das amostras produzidas com 2,5% e 10 % de
acUcar demerara e refinado. As amostras foram realizadas em temperatura entre 25 a
500°C, sob uma taxa de aquecimento de 10°C/min. e fluxo de nitrogénio de 100 mL/min.

A Figura 19 apresenta os resultados obtidos, enquanto a Tabela 9 retine os valores
de Tonset € Tendset referentes aos acucares demerara e refinado e das amostras de CBK

produzidas com 2,5% e 10% de agucar refinado e demerara.
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Figura 19 - Curvas TG (A) e DTG (B) das amostras de acticar demerara e refinado

e das amostras de CBK produzidas com 2,5% e 10% dos agucares.
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Tabela 9 - Valores de Tonset € Tendset para as amostras de agiicar demerara e

refinado e das amostras de CBK produzidas com 2,5% e 10% dos agucares.

o o o Perda de
Amostras Eventos Tonset (°C) Tendset (°C) Tmax (°C) massa (%)
1 203,38 252,63 224,52 38,2
Demerara
2 311,94 370,5 347,3 23,8
Refinado 1 203,38 255,19 228,31 47,5
1 40,53 4724 43,73 1,2
D2,5%
2 282,81 383,03 344,89 61,5
1 177,15 249,3 206,52 43,8
D10%
2 315,83 373,94 355,26 19,5
1 151,61 181,31 165,02 6,2
R2,5% 2 180,5 229,67 199,17 9,8
3 289,04 375,38 350,79 48,3
1 130,87 158,33 151,61 7.5
R10% 2 185,38 238.6 208,75 21,8
3 304,04 373,94 353,83 34,7

Fonte: Autoria propria.

A Figura 19 e tabela 9 apresenta as curvas TG e DTG das amostras de actcar
demerara, agticar refinado e das amostras de celulose bacteriana (CBK) produzidas com

diferentes concentracdes e tipos de aglicar. De modo geral, observa-se que todas as
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amostras exibem maultiplos eventos de perda de massa, indicando que o comportamento
térmico do sistema ¢ fortemente influenciado tanto pela pureza do aglicar quanto pela
interagdo deste com a matriz polimérica da CBK.

O agucar demerara apresentou dois eventos principais de degradagdo térmica. O
primeiro evento, com 7onset €m torno de 203 °C e Tiax proximo de 225 °C, estd associado
a decomposicdo inicial da sacarose, envolvendo a ruptura das ligagdes glicosidicas e a
formagao de compostos volateis. O segundo evento, observado entre aproximadamente
312 e 371 °C, com T em torno de 347 °C, corresponde a etapas subsequentes de
degradacdo e carbonizag¢do. Esse comportamento estd de acordo com o descrito por
Eggleston et al. (1996), que relatam que a sacarose cristalina apresenta sua principal etapa
de decomposig¢do térmica entre 200 e 300 °C, seguida por processos de carboniza¢do em
temperaturas mais elevadas. A maior continuidade da perda de massa observada para o
agucar demerara pode ser atribuida a presenca de impurezas minerais e residuos
organicos, que tendem a catalisar a degradacao térmica e ampliar a faixa de decomposi¢ao
(Le et al., 2025).

O agucar refinado também apresentou dois eventos térmicos bem definidos, com
Tonset Semelhante ao do aguicar demerara, porém com maior perda de massa concentrada
no primeiro evento. Esse comportamento indica uma decomposi¢do mais abrupta e
homogénea, caracteristica de materiais com maior grau de pureza. Estudos prévios
demonstram que a sacarose de alta pureza apresenta picos de DTG mais estreitos e
definidos, refletindo maior uniformidade estrutural e menor influéncia de catalisadores
inorganicos durante a degradagao térmica (Hurtta e Knuutinen, 2004).

As amostras de CBK apresentaram comportamento térmico distinto em relagao
aos acucares isolados. Para a amostra CBK D2,5%, observa-se um evento inicial em baixa
temperatura, com 7Tma.x em torno de 43,73 °C, associado a perda de umidade adsorvida,
tipico de materiais hidrofilicos como a CB. O segundo evento, com 7. em 344,89 °C,
corresponde a degradacdo da matriz polimérica, indicando maior estabilidade térmica
quando comparada aos aglcares puros. Esse deslocamento do pico principal para
temperaturas mais elevadas sugere que a estrutura tridimensional da CBK confere maior
resisténcia térmica (Augustina et al., 2025; Daus et al., 2025).

Na amostra CBK D10%, o primeiro evento de degradacao ocorre em temperaturas
mais baixas (7Tmax 206 °C), seguido por um segundo evento em torno de 355,26 °C. Esse
comportamento indica que o aumento da concentragdo de aglicar demerara favorece a

antecipagdo da degradagdo térmica, possivelmente devido & maior incorporagdo de
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impurezas minerais € compostos organicos residuais a matriz da CBK, reduzindo sua
estabilidade térmica (Daus et al., 2025).

As amostras CBK produzidas com agtcar refinado (R2,5% e R10%) apresentaram
trés eventos térmicos bem definidos. Os eventos em temperaturas mais baixas podem ser
associados a perda de umidade e a degradagdo de fracdes menos estaveis do sistema,
enquanto o evento principal, com Tn.x em torno de 350-354 °C, estd relacionado a
degradagdo da matriz celuldsica. A presenca de multiplos eventos sugere uma degradacao
escalonada, indicando diferentes niveis de interacao entre a CB e o acticar refinado. Ainda
assim, essas amostras apresentaram maior estabilidade térmica em comparacdo as
amostras contendo agtcar demerara, evidenciando o efeito positivo da maior pureza do
acucar refinado sobre o comportamento térmico da CBK (Mohammadkazemi et al. 2015).

De forma geral, os resultados demonstram que a pureza do agucar exerce papel
fundamental na estabilidade térmica tanto dos agucares isolados quanto das amostras de
CBK. Agucares menos refinados promovem degradacdo térmica mais distribuida e
antecipada, enquanto acucares de maior pureza favorecem perfis de degradacdo mais
definidos e maior estabilidade térmica. Esses resultados estio em concordincia com a
literatura, que destaca a influéncia de impurezas minerais € da composi¢ao quimica na
degradacao térmica da sacarose e de sistemas poliméricos a base de carboidratos
(Eggleston et al., 1996; Hurtta e Knuutinen, 2004).

A Figura 20 apresenta os resultados obtidos, enquanto a Tabela 10 retine os
valores de Tonset ¢ Tendset referentes aos acucares demerara ¢ refinado ¢ das amostras
de CBK produzidas com 2,5% e 10% de aglcar refinado e demerara desconstruidas

(trituradas).
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Figura 20 - Curvas TG (A) e DTG (B) das amostras de CBK produzidas com

2,5% e 10 % de acucar demerara e refinado, triturados e secas em estufa.
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Tabela 10 - Valores de Tonset € Tendset para amostras de CBK produzidas com

2,5% e 10% de actcar demerara e refinado, triturados e secas em estufa.

Amostras Eventos Tonset (°C) Tendset (°C) Tmax (°C) nl:::ila ((j/eo)
1 162,28 201,4 179,7 5,5
D2,5% 2 230,41 375,64 343,46 60
3 427,63 471,78 450,7 4,2
1 37,63 47,27 42,98 1,8
2 111,42 135,56 132,5 3,5
DI10% 3 150,52 215,75 185,5 12
4 222,47 277,47 240,04 32
5 309,39 374,63 343,76 18,5
1 258,06 333,54 299,17 45
R2,5%
2 333,69 339,19 337,36 10,5
1 146,23 198,19 162,58 15
R10%
2 232,25 326,51 299,31 48

Fonte: Autoria propria.

A analise por TG revelou que as CBK trituradas (Figura 20) promoveram uma
alteracdo clara na dinamica de degradacgdo térmica, especialmente quando comparamos
as concentragoes de 2,5% e 10% de agucares.

No caso da amostra D10%, observa-se uma perda de massa em cinco eventos
distintos. O primeiro evento (37,63°C a 47,27°C) apresenta uma perda minima (~1,8%),

referente a umidade residual que nao foi totalmente eliminada na estufa ou readsorvida
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durante 0 manuseio. A fragmentacao da perda de massa em multiplos estdgios nessa
amostra sugere que a maior concentracdo de CBK, aliada a maior area superficial pos-
trituragdo, facilita reagdes de degradagao sucessivas em temperaturas mais baixas.

Em contraste, a amostra D2,5% demonstram uma estabilidade térmica superior,
concentrando a maior parte de sua perda de massa (60%) em um Unico evento principal
com Tmax em 343,46°C. Isso indica que a concentragdo de 2,5% favorece uma matriz mais
ordenada, onde a energia necessaria para romper as ligagdes quimicas ¢ maior e ocorre
de forma mais tardia (Amarasekara et al., 2024; Chen et al., 2023).

A R2,5% iniciam sua degradagdo principal apenas aos 258,06°C, enquanto a
R10% ja apresenta uma perda significativa de 15% a partir de 146,23°C. Essa antecipa¢ao
da degradagdo na concentragcdo de 10% reforga a hipotese de que o excesso de agucar
pode atuar reduzindo a temperatura de decomposicado da CBK triturada.

A degradagdo térmica da celulose varia dependendo de sua estrutura quimica, grau
de compactagdo e cristalinidade. Menores perdas de massa podem estar associadas a
fibras com didmetros maiores, o que leva a arranjos mais densos e maior estabilidade das
fibras (De Carvalho et al., 2025).

Na Figura 21 e na Tabela 11 podem ser visualizados os resultados apresentados
pelas amostras de CMC e CaCl» puros, bem como dos Hidrogéis reticulados com CMC e

CaCl.
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Figura 21 - Curvas TG (A) e DTG (B) carboximetilcelulose (CMC) do Cloreto
de Calcio (CaCl,) e das amostras de HCMC/CaCl..
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Tabela 11 - Valores de Tonset € Tendset para carboximetilcelulose (CMC), Cloreto

de Calcio (CaCl,) e das amostras de HCMC/CaCl..

Amostras Eventos Tonset (°C) Tendset (°C) Tmax(°C)  Perda de massa
(%)
1 39,53 50,69 44,89 45
CMC
2 86,68 173,17 142,63 12,8
1 32,78 42,97 41,25 2.2
CaCl:
2 251,81 307,44 284,07 40,1
1 35,67 46,51 41,46 5,8
D2,5% 2 47,57 102,23 63,86 18,2
3 188,91 218,82 202,09 8.5
1 30,64 37,4 33 3.1
D10%
2 39,85 84,98 58,18 21,4
1 31,28 102,23 66,96 242
R2,5% 2 157.62 17424 162.67 6.5
3 149,58 186,99 162,55 7.1
1 32,35 72,01 46,94 16,5
2 163,73 182,06 171,23 52
R10% 3 195,02 219,78 211,64 4.8
4 233.38 292.76 260,83 8.4

Fonte: Autoria propria.

De acordo com os perfis obtidos, o CaCl. exibe uma degradacdo caracteristica

com eventos definidos, destacando-se uma perda de massa de aproximadamente 40,1%

entre 251,81 °C e 307,44 °C, correspondente a decomposi¢do térmica e reorganizacao
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estrutural do sal. Esse comportamento confirma o papel do CaCl. como agente altamente
higroscopico, capaz de modificar significativamente o perfil térmico quando incorporado
a matriz polimérica (Pinpru & Woramongkolchai, 2020).

Em contrapartida, o CMC puro apresenta uma perda inicial de umidade de 4,5%,
seguida por um evento de decomposi¢ao mais expressivo em torno de 142 °C, resultando
em uma perda de massa de 12,8%. Esse comportamento estd relacionado a remogao de
agua mais fortemente ligada por ligagdes de hidrogénio e & reorganizacao parcial da
estrutura amorfa da CMC, conforme amplamente descrito na literatura (Pinpru &
Woramongkolchai, 2020).

Nos sistemas HCMC/CaCls, a presenca de multiplos eventos térmicos indica a
formagao de estruturas mais complexas decorrentes da interagdo idnica entre 0s grupos
carboxilato da CMC e os ions Ca?". As amostras D2,5% e D10% exibem eventos iniciais
em baixas temperaturas (Tonset €ntre 30 e 47 °C), associados a perda de 4gua adsorvida e
fracamente ligada, seguidos por eventos intermediarios relacionados a desidratacdo de
regides coordenadas ao célcio. O evento observado na faixa de 188-219 °C (Tmax = 202
°C) para a amostra D2,5% podem ser atribuidos a ruptura parcial das ligagdes i0nicas
Ca**(—COO") e ao inicio da degradacdo da cadeia polimérica modificada. Esse
comportamento esta de acordo com o descrito por Barud ef al. (2011), que identificaram
padrdes semelhantes de degradacgao térmica na CB, com eventos distintos relacionados a
perda de umidade, degradacdo da estrutura polimérica e formacdo de residuos
carbonizados.

De forma semelhante, as amostras R2,5% e R10% apresentam multiplos eventos
térmicos bem definidos, refletindo maior heterogeneidade estrutural. A presenca de trés
a quatro eventos térmicos sugere uma distribui¢do mais ampla de ambientes de ligagao
entre a HCMC e o CaCl., resultando em regides com diferentes estabilidades térmicas. O
deslocamento de alguns eventos para temperaturas mais elevadas, especialmente nas
amostras R10%, indica um efeito estabilizante do aumento da concentracao de CaCls,
possivelmente devido ao maior grau de reticulagdo idnica, que restringe a mobilidade das
cadeias poliméricas e retarda a degradacao térmica (Huang et al., 2006).

A analise das curvas DTG corrobora essas observagdes, evidenciando picos mais
largos € menos intensos nos sistemas HCMC/CaCl. em comparagao a CMC pura, o que
indica um processo de degradagdao mais gradual. Esse comportamento ¢ caracteristico de
materiais reticulados ou ionicamente coordenados, nos quais a energia necessaria para a

degradacido ¢ distribuida entre diferentes eventos sobrepostos (Yang et al., 2007).
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Portanto, os resultados demonstram que a incorporagao de CaCl. a HCMC altera
significativamente o comportamento térmico do material, promovendo a formagdo de
estruturas com maior complexidade e estabilidade térmica variavel, dependente da
concentracao e da condi¢do de preparo.

A Figura 22 e a Tabela 12 ilustra os resultados apresentados pelas amostras de AC

puros, bem como dos HCBK reticulados com AC.

Figura 22 - Curvas TG (A) e DTG (B) do acido citrico e das amostras de HAC.
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Tabela 12 - Valores de Tonset € Tendset do acido citricos e das amostras de HAC.

Perda de

Amostras Eventos Tonset °C)  Tendset °C)  Tmax (°C) massa (%)
(1]

1 158,13 209,64 192,67 78,5
AC

2 210,98 238,28 218,49 11,2

1 158,96 227,10 198,86 68,4
D2,5%

2 313,93 369,63 350,63 16,2

1 154,65 227,90 195,98 71,5
D10%

2 326,69 374,41 357,66 15,1

1 143,79 161,35 151,13 4,2
R2,5% 2 160,71 229,34 202,21 65,3

3 324,94 374,57 356,22 15,8

1 137,57 158,16 149,22 6,8
R10% 2 158,64 219,12 191,51 57,4

3 318,39 374,89 356,06 19,2

Fonte: Autoria propria.

A andlise termogravimétrica da amostra de AC (Figura 22a) evidencia um perfil
de degradacao quase completa em um unico evento térmico, com perda de ~78,5% de sua
massa entre 158 °C e 210 °C. Esse comportamento ¢ caracteristico da decomposi¢do
térmica do 4cido citrico, associada principalmente a descarboxilagdo e a liberacdo de
produtos volateis, conforme descrito por Barbooti e Al-Sammerrai (1986).

A incorporagdo do acido citrico a matriz polimérica promove alteracdes
significativas na cinética de degradagdo térmica. As amostras contendo agiicar demerara
mantiveram um perfil de degrada¢do em dois estdgios, no qual o primeiro evento,

associado a fracdo acida e ao inicio da degradacdo da estrutura polimérica, ocorre de
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forma ligeiramente retardada em relagao ao AC puro. Observa-se que a amostra D2,5%
apresentaram perda de massa de 68,4% no primeiro estagio, indicando que a interagdo
entre o acido citrico e a matriz favorece a preservagdo de uma fragdo sélida mais estavel
até o segundo evento, relacionado a carbonizagao da estrutura celulodsica, entre 313 °C e
369 °C (Reddy e Yang, 2010).

As amostras contendo agtcar refinado, especialmente na concentragao de 10%,
apresentaram um comportamento térmico ainda mais complexo, com a ocorréncia de trés
eventos de degradagdao bem definidos, refletindo maior heterogeneidade estrutural. O
surgimento de um evento inicial em torno de 137-150 °C, com perda de massa
relativamente baixa, pode ser atribuido a presenga de fragcdes de acido citrico ndo
esterificado e/ou agua de hidratagao retida na rede polimérica.

Entretanto, o deslocamento do Tmax do estagio de carboniza¢do para temperaturas
superiores a 350 °C em todas as amostras indica que o 4cido citrico atua como agente de
reticulagdo termoativado, promovendo a formagao de ligagdes éster com a celulose, o que
restringe a mobilidade das cadeias e retarda a degradagao térmica do material.

A maior estabilidade térmica observada para a amostra D2,5%, caracterizada por
menor perda de massa no primeiro estdgio e um perfil de degradagdo mais continuo,
sugere que baixas concentragdes de agucar demerara favorecem uma reticulacdo mais
homogénea com o 4cido citrico, resultando em materiais com desempenho térmico

superior.

6.4 DIFRACAO DE RAIO-X (DRX)

Ao analisar a Figura 23, que apresenta os espectros de difracdo de raios X (DRX)
das amostras de CBK produzidas com 2,5% e 10% de acucar demerara e refinado,
observa-se uma elevada similaridade entre os perfis difratométricos obtidos,

independentemente do tipo de acticar utilizado na producao.
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Figura 23 - Espectroscopia de DRX das amostras de CBK produzidas com 2,5%

e 10% de agticar demerara e refinado.
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Fonte: Autoria propria.

A Figura 23 apresenta os padrdes de difragdo de raios X das amostras de CBK
produzidas com 2,5% e 10% de agucar demerara e refinado. Observa-se que todas as
amostras exibem perfis de difracdo semelhantes, com picos caracteristicos da celulose
tipo I localizados em torno de 26 = 14,4°, 16,9° e 22,6° correspondentes aos planos
cristalograficos (100), (010) e (110) tipicos da celulose bacteriana (Agustina et al., 2025;
Karanicola et al., 2026).

A sobreposicao dos padrdes de difracao de raio X indica que a variacdo da fonte
de carbono e de sua concentragdo nao promoveu alteracdes significativas na estrutura
cristalina da CBK, evidenciando que o processo biossintético manteve a organizagao
cristalina caracteristica da celulose bacteriana em todas as condigdes avaliadas (Daus et
al.,2025; Le et al., 2025).

A Figura 24 apresenta os espectros de difracdo de raios X (DRX) dos hidrogéis
produzidos a partir das amostras de celulose bacteriana obtidas a partir do meio de cultura
contendo diferentes tipos de agticar (Demerara e refinado), em concentragdes de 2,5% e

10%, trituradas.
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Figura 24 - Espectroscopia de DRX das amostras de CBK produzidas com 2,5%

e 10% de agticar demerara e refinado, trituradas.
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Fonte: Autoria propria.

A Figura 24 observa-se que os picos caracteristicos da celulose I, permanecem
presentes nas mesmas posi¢des de 20 (°), indicando que a identidade cristalina da celulose
ndo foi alterada pela trituragao.

Contudo, héd uma redugdo geral da intensidade dos picos € um alargamento das
bandas cristalograficas, especialmente no pico principal (22-23°). Esses efeitos refletem
a desorganizacdo parcial das regides cristalinas induzidas pelo tratamento mecanico
(tritura¢do), o que € coerente com a literatura sobre efeitos da mecanica de moagem em
materiais poliméricos cristalinos, onde a redu¢ao do tamanho de cristalitos e aumento de
defeitos cristalinos tendem a aumentar a fragdo amorfa e alargar os picos no DRX.

O alargamento e reducdo de intensidade relativos nos picos de difracdo sugerem
uma diminui¢do do tamanho de cristalitos e/ou maior heterogeneidade estrutural nas
amostras trituradas, sem ocorréncia de transi¢ao para outra polimorfia de celulose (como
celulose II). Isso indica que a trituracdo atua mais como um agente de desorganizagao
fisica do que como um agente de transformacao estrutural quimica da fase cristalina.

A Figura 25 apresenta os espectros de difragdao de raios X (DRX) dos hidrogéis
produzidos a partir das amostras de celulose bacteriana obtidas a partir do meio de cultura
contendo diferentes tipos de agucar (Demerara e refinado), em concentragdes de 2,5% e
10% e reticulados com e cloreto de calcio (CaCly), doravante denominados

HCMC/CaCl..
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Figura 25 - Espectroscopia de DRX das amostras de HCMC/CaCla.
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Fonte: Autoria propria.

Os padroes de raios X das amostras HCMC/CaCl. evidenciam um perfil
predominantemente amorfo, caracterizado pela presenca de uma banda larga na regiao
entre 20 =~ 14° e 22°, tipico de materiais poliméricos com baixa cristalinidade. Esse
comportamento ¢ coerente com a reticulacdo io6nica promovida pelos ions Ca?', que
interferem na organizacdo regular das cadeias poliméricas da carboximetilcelulose,
reduzindo sua cristalinidade original.

A literatura demonstra que hidrogéis de CMC reticulados com CaCl: apresentam
reducdo significativa da cristalinidade e a formagdo de uma fase amorfa, conforme
evidenciado por padrdes de raios X que ndo exibem picos cristalinos agudos apos a
reticulagdo. Por exemplo, Tuan et al. (2021) observaram que os padroes de CMC/CaCl
ndo apresentou picos cristalinos definidos, sendo caracterizado como uma fase amorfa, e
que o indice de cristalizagdo diminuiu significativamente ap6s a modificagdo da
CMC/CaCl..

Além disso, estudos mais recentes também confirmam que hidrogéis de CMC
formados por reticulagao i6nica com CaCl: apresentam transi¢ao da estrutura cristalina
do polimero original para uma estrutura predominantemente amorfa, apropriada para
aplicacdes onde a morfologia amorfa ¢ desejavel para a absor¢do e carregamento de

farmacos ou outras moléculas (Rosle et al., 2026).
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Observa-se ainda a presenga de um pico estreito em torno de 26 = 31°,
especialmente na HCMC/CaCl. R10%, o que pode ser atribuido a cristalizac¢ao residual
do préprio sal CaClz: na matriz polimérica. Em hidrogéis poliméricos reticulados com sais
inorganicos, ¢ comum que parte do agente reticulante permanega ou cristalize na matriz
quando utilizado em maiores concentragdes, originando picos caracteristicos nos padroes
de raios X, sem refletir a estrutura cristalina do polimero (Tuan ef al. 2021).

Portanto, os resultados indicam que a HCMC/CaCl. apresenta estrutura
predominantemente amorfa, consistente com a literatura, ¢ que o aumento da
concentragdo de CaCl: favorece a presenga de dominios cristalinos residuais do sal, sem
comprometer a natureza amorfa predominante da matriz polimérica.

A Figura 26 apresenta os espectros de difracdo de raios X (DRX) dos hidrogéis
produzidos a partir das amostras de celulose bacteriana obtidas a partir do meio de cultura
contendo diferentes tipos de agticar (Demerara e refinado), em concentragdes de 2,5% e

10% e reticulados com acido citrico doravante denominados HAC.

Figura 26 - Espectroscopia de DRX das amostras de HAC.
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Fonte: Autoria propria.

A Figura 26 apresenta os padrdes de raios X das amostras de CB reticulada com
acido citrico. Todas as amostras exibem picos caracteristico da celulose tipo I, localizados
em torno de 20 = 14,4°, 16,9° € 22,6°, associados aos planos cristalograficos (1-10), (110)

e (200), respectivamente, em concordancia com os padrdes reportados na literatura. Esses
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resultados confirmam que a modificagdao quimica por esterificagdo com acido citrico ndo
alterou fundamentalmente o arranjo cristalino da matriz, que permanece
predominantemente como celulose 1.

Além dos picos principais, observa-se a presenca de reflexdes secundarias nas
regides de 18-19°, 26-29° e 30-31°, as quais podem estar associadas a rearranjos
estruturais e a reorganizacdo da rede fibrilar da celulose decorrente do processo de
reticulacdo quimica. Esses picos adicionais tém sido atribuidos na literatura a
modificagdes na ordem cristalina ¢ a formacao de dominios semicristalinos apos a
incorporacdo de agentes reticulantes, como o acido citrico (Nguyen et al., 2022; Salihu
etal., 2021).

Nota-se ainda que nas amostras produzidas com 10% de agucares (refinado e
demerara) ha uma diminui¢do da intensidade relativa dos picos de difracdo e um leve
alargamento das bandas quando comparadas as amostras produzidas com 2,5%,
indicando um possivel aumento da fragdo amorfa. Esse comportamento pode ser atribuido
a formagdo de ligagdes éster entre os grupos carboxilicos do acido citrico € 0s grupos
hidroxila da CB, o que interfere na rede de ligacdes de hidrogénio responsavel pela
organizagdo cristalina das microfibrilas (Amaro-Reyes ef al, 2025).

Trabalhos como o de Amaro-Reyes et al. (2025) demonstram que a
funcionalizagdo da CB com 4cido citrico altera a densidade de ligagdes intermoleculares
e pode reduzir o indice de cristalinidade e o tamanho dos cristalitos, em razdo da
interrupgao das interagdes de hidrogénio originais e da formacdo de ligagdes covalentes
adicionais entre cadeias adjacentes.

De maneira similar, Nguyen ef al. (2022) observaram que a reticulagdo com acido
citrico em sistemas a base de gellan gum e CB promove alteragdes nos padrdes de
difra¢do de raios X, refletindo mudancgas na organizagao estrutural da matriz polimérica.
Esses resultados reforgam que a reticulagdo com acido citrico promove modificagdes na
ordem cristalina da CB sem promover transformacgao de fase cristalina.

Portanto, os resultados de DRX indicam que a reticulacio com &cido citrico
modifica principalmente a cristalinidade relativa da CB, enquanto a estrutura cristalina
basica da celulose tipo I ¢ preservada em todas as formula¢des, em concordancia com
estudos prévios que empregam acido citrico como agente reticulante da CB (Amaro-

Reyes et al., 2025; Salihu ef al., 2021).
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6.5 MICROSCOPIA ELETRONICA DE VARREDURA (MEV)

A Figura 27 apresenta as micrografias das amostras de CBK produzidas com 2,5%
(A) e 10 % (B) de aglicar demerara e a Figura 28 apresenta as micrografias das amostras
de CBK produzidas com 2,5% e 10 % de actcar refinado, ampliadas 450x e 2.000x apds

a liofilizagao.

Figura 27 - Microscopia eletronica de varredura para amostras da CBK

produzidas com 2,5% (A) e 10 % (B) de agucar demerara.
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Fonte: Autoria propria.
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Figura 28 - Microscopia eletronica de varredura das amostras de CBK produzidas

com 2,5% (A) e 10 % (B) de actcar refinado, ampliadas 450x e 2.000x apds a liofilizagdo.
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Fonte: Autoria propria.

As amostras de CBK apresentaram fibras finas, que se entrelagam e se cruzam
formando uma rede de fibrilas. A morfologia observada revela fibras limpas, o que
evidencia a eficacia do protocolo de purificacdo na remogao completa de contaminantes
em todas as amostras analisadas (Amarasekara et al., 2024; Daus et al., 2025).

Quanto aos tipos e concentra¢do de aglcar, ¢ possivel conferir que as amostras
de agticar demerara 2,5% (A) apresenta uma rede de nanofibras de celulose mais dispersa
e porosa. E possivel observar a presenca de espacos vazios bem definidos entre os feixes
de fibras. Essa estrutura sugere que a menor concentragdo do acucar demerara o limitou
a densidade de sintese bacteriana, resultando em uma membrana visualmente mais
"aberta" e menos compacta. Essa porosidade pode favorecer aplicacdes que exijam alta
permeabilidade ou maior capacidade de intumescimento.

Com o aumento da concentragdo de agucar para 10% observa-se uma transi¢ao
para uma estrutura mais densa e aglutinada. As nanofibras organizam-se em feixes mais

compactos, reduzindo drasticamente a porosidade visivel na superficie. Esse fendmeno
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sugere uma maior disponibilidade de glicose/sacarose potencializou a atividade
metabolica das bactérias, levando a uma deposi¢do mais intensa de celulose. Estruturas
com esse nivel de compactagao tendem a apresentar maior resisténcia mecanica a tragao
e menor permeabilidade gasosa (Salari ef al., 2019).

As Figuras 29 apresentam as micrografias dos HCMC/CaCl; produzidas com
2,5% (A) e 10 % (B) de actcar demerara e a Figura 30 apresenta as micrografias dos
HCMC/CaCl; produzidas com 2,5% e 10 % de agucar refinado, ampliadas 450x e 2.000x

apos a liofilizagao.

Figura 29 - Microscopia eletronica de varredura para amostras dos HCMC/CaCl,
produzidas com 2,5% (A) e 10 % (B) de agucar demerara, ampliadas 450x e 2.000x apds

a liofilizagao.
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Fonte: Autoria propria.
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Figura 30 - Microscopia eletronica de varredura para amostras dos HCMC/CaCl,
produzidas com 2,5% (A) e 10 % (B) de agucar refinado, ampliadas 450x e 2.000x ap6s

a liofilizagao.
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Fonte: Autoria propria.

A analise das micrografias de varredura da Figura 29 e 30 revela a organizagao
estrutural do sistema HCMC/CaCl. sob diferentes concentragdes de acicar demerara ¢
refinado. Diferente das redes de celulose pura, estas amostras exibem umas superficies
mais lisas, caracteristicas de polimeros reticulados.

Amostra com 2,5% de aglicar, observa-se uma estrutura de camadas sobrepostas
com bordas bem definidas e uma superficie relativamente homogénea. A menor
concentracdo de agucar parece resultar em uma matriz onde a interagao entre o polimero
e o agente reticulante ¢ predominante, formando uma estrutura lamelar s6lida (Ahmadi et
al., 2025).

J4 a amostra de 10% (B), nota-se uma maior desorganizacdo e rugosidade na
interface das camadas. Ha uma presenga visivel de fibras e fibrilas projetando-se das

fraturas, sugerindo que o excesso de aclcar pode estar atuando como um agente de
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expansao ou interferindo na reticulagdo, tornando a rede mais complexa e menos "plana"
que a amostra com 2,5%.

A analise morfologica indica que o aglicar demerara favorece a formagao de
compositos com maior evidéncia de redes fibrilares, enquanto o agucar refinado tende a
produzir superficies mais homogéneas em baixas concentragdes, mas torna-se granular e
poroso em concentracdes elevadas (Mo et al., 2025).

As Figuras 31 apresentam as micrografias dos HAC produzidas com 2,5% (A) e
10 % (B) de aglicar demerara e a Figura 32 apresenta as micrografias dos HAC produzidas

com 2,5% e 10 % de agucar refinado, ampliadas 450x e 2.000x ap0s a liofilizagdo.
Figura 31 - Microscopia eletronica de varredura para amostras dos HAC

produzidas com 2,5% (A) e 10 % (B) de agucar demerara, ampliadas 450x e 2.000x apds

a liofilizacao.
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Fonte: Autoria propria.
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Figura 32 - Microscopia eletronica de varredura para amostras dos HAC
produzidas com 2,5% (A) e 10 % (B) de agtcar refinado, ampliadas 450x e 2.000x ap6s

a liofilizagao.
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Fonte: Autoria propria.

A analise das micrografias de varredura da Figura 31 e 32 revela a organizagao
estrutural do sistema HAC sob diferentes concentracdes de agucar demerara e refinado.
Em ambas as condigdes, observa-se a formagao da tipica rede tridimensional da celulose
bacteriana, porém com diferengas morfologicas marcantes em fungdo da concentragdo de
agucar utilizada.

A Figura 31 A apresenta uma superficie relativamente mais homogénea e
compacta, com menor presen¢a de descontinuidades estruturais. Essa morfologia sugere
uma organizacdo mais densa da rede fibrilar, associada a menor disponibilidade de
substrato durante a fermentagao (Ahmadi et al., 2025).

Em contraste, a amostra produzida com 10% Figura 31 B, exibe uma estrutura
significativamente mais irregular e heterogénea, com maior rugosidade superficial e
regides com colapsos e descontinuidades. Esse comportamento indica uma rede menos

compacta e mais desorganizada, possivelmente influenciada pela maior concentragao de
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acucar e pela presenga de impurezas minerais € compostos organicos residuais
caracteristicos do agucar demerara, que podem interferir na biossintese e no
empacotamento das fibrilas de celulose.

A Figura 32 A apresenta uma morfologia mais compacta e homogénea, com
menor evidencia de poros. Essa caracteristica sugere uma organiza¢ao mais densa da rede
fibrilar, possivelmente associada a menor disponibilidade de carbono durante a
fermentacdo, o que pode resultar em uma estrutura mais organizada das microfibrilas de
celulose.

Por outro lado, a amostra B (Figura 32), exibe uma estrutura com maior
irregularidade superficial, indicando uma rede menos compacta e com maior presenca de
poros. Esse comportamento pode ser atribuido a maior disponibilidade de substrato de
carbono, durante o processo de fermentacdo, o que favorece uma organizacdo menos
ordenada das fibrilas.

Pode-se inferir que concentragdo de agucar afeta a densidade da rede polimérica,
influenciando propriedades como inchamento, difusdo e resisténcia mecanica. Essas
observagdes morfologicas corroboram com os dados de FTIR discutidos anteriormente e

com o comportamento de intumescimento, discutido adiante.

6.6 INTUMESCIMENTO E DESSORCAO

O comportamento de dessorcdo e o intumescimento da CBK e dos hidrogéis de
CBK foram avaliados com o objetivo de determinar sua adequagdo para aplicacdes

ambientais.
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Figura 33 - Intumescimento das amostras de CBK produzidas com 2,5% e 10 %
de agticar demerara e refinado (A) seguido do ensaio de dessorc¢ao (B).
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Fonte: Autoria propria.
A Figura 33A apresenta o comportamento de intumescimento das amostras CBK

produzida com diferentes concentragdes de acucar (2,5% e 10%) e tipos de agucar

(demerara e refinado). Observa-se que todas as amostras exibem um aumento progressivo
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da massa ao longo do ensaio, indicando elevada afinidade da CBK com a agua,
caracteristica tipica de materiais celulosicos altamente hidrofilicos e com estrutura
tridimensional porosa (Jozala ef al., 2016).

As amostras CBK R10% e D2,5% apresentaram os maiores indices de
intumescimento, atingindo valores superiores a 2500% e 2300%, respectivamente, ao
final do ensaio. Esse comportamento pode ser atribuido a maior capacidade de retencao
de dgua associada a uma rede fibrosa menos compacta e com maior disponibilidade de
grupos hidroxila livres, favorecendo a difusdo e adsor¢do de dgua na matriz polimérica
(Pogorelova et al., 2020).

A CBK R2,5% também demonstrou intumescimento significativo, embora em
menor magnitude quando comparada a CBK R10%, sugerindo que o aumento da
concentracdo de acucar refinado influencia diretamente a microestrutura do material,
possivelmente promovendo a formagao de uma rede mais aberta € com maior volume
livre.

Por outro lado, a amostra CBK D10% apresentou comportamento atipico, com
valores de intumescimento consideravelmente inferiores e praticamente constantes ao
longo do tempo. Esse resultado sugere a formacdo de uma estrutura mais densa e
compacta, possivelmente decorrente da presenca de impurezas minerais € compostos
residuais do actcar demerara em maior concentragdo, que podem atuar como agentes de
preenchimento ou induzir maior intera¢do intermolecular entre as fibras de celulose,
limitando a absorc¢ao de 4agua.

De modo geral, os resultados evidenciam que tanto o tipo quanto a concentracao
do agucar utilizado na producdo da CBK exercem influéncia significativa sobre o
comportamento de intumescimento do material.

Amostras com maior capacidade de absor¢ao mostram potencial promissor para
aplicagcdes ambientais, como adsorventes, sistemas de liberacdo controlada e matrizes

para remoc¢ao de contaminantes em meio aquoso (Zhu et al., 2025).
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Figura 34 - Intumescimento dos HCMC/CaCl, (A) seguido do ensaio de
dessorgao (B).
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Fonte: Autoria propria.

Todas as amostras de HCMC/CaCl., apresentou um aumento progressivo de
massa (%) ao longo do tempo, evidenciando o carater altamente hidrofilico da CB e sua
capacidade de retencdo de 4gua. Essa propriedade estd diretamente associada a sua
estrutura nanofibrilar tridimensional altamente porosa, que favorece a difusdo e o

aprisionamento do solvente no interior da rede polimérica.



100

Até aproximadamente 10 h, todas as amostras apresentaram uma rapida absorg¢ao
de agua, atribuida a elevada porosidade intrinseca da CB e a abundancia de grupos
funcionais hidrofilicos, como as hidroxilas da celulose e os grupos carboxilato da CMC.
Esse comportamento inicial € governado predominantemente por mecanismos difusivos,
nos quais o solvente penetra rapidamente nos poros e espagos interfibrilares da rede
nanofibrilar.

Com o avanco do tempo, diferengas significativas no grau de intumescimento
tornam-se evidentes entre as amostras, refletindo tanto a fonte de carbono utilizada na
sintese da CB quanto a concentracdo de aglicar empregada no meio fermentativo. As
amostras produzidas com D10% apresentaram os maiores valores de intumescimento ao
longo de todo o ensaio, alcangando aproximadamente 30.000% apds 72 h. Esse
comportamento pode ser associado a formagao de uma rede polimérica menos compacta,
possivelmente relacionada a presenca de impurezas minerais € compostos organicos
residuais no agucar demerara, que podem interferir na organizacao microfibrilar da CB
durante a biossintese (Isopencu et al., 2023).

Em contraste, as amostras produzidas com D2,5% exibiram os menores valores
de intumescimento, indicando uma rede mais densa e com maior restri¢ao a penetragao
de 4gua. Esse resultado sugere que a menor disponibilidade de carbono durante a
fermentagdo pode favorecer a formacdo de uma estrutura mais compacta da CB,
resultando, apds a reticulagio com CMC/CaClz, em uma maior densidade de ligacdes
cruzadas efetivas, o que limita a expansao volumétrica da matriz.

As amostras obtidas a partir de acgtcar refinado (R2,5% e R10%) apresentaram
comportamento intermediario, com valores de intumescimento inferiores aos das
amostras D10% e superiores aos das D2,5%. O agtcar refinado, por apresentar maior
pureza e composi¢cdo mais homogénea, tende a promover uma formagao mais regular da
rede nanofibrilar da CB, refletindo-se em um equilibrio entre hidrofilicidade e densidade
de reticulagdo apds o tratamento com CMC e CaClz (Mo et al., 2025).

Nos ensaios de dessorcdo, todas as amostras apresentaram, nos tempos iniciais,
uma queda acentuada da massa relativa, associada a remocao da agua livre e fracamente
ligada, presente principalmente nos macroporos € nos espacos interfibrilares da rede de
CB. Esse comportamento ¢ caracteristico de hidrogéis altamente hidratados e esta
diretamente relacionado a estrutura porosa da CB e a elevada afinidade dos grupos

hidroxila e carboxilato pela d4gua (Capanema et al., 2023).
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Com o avanco do tempo, a taxa de dessor¢cdo diminui significativamente,
indicando que a 4gua remanescente se encontra mais fortemente associada a matriz
polimérica, seja por ligagcdes de hidrogénio, seja por interagdes idnicas mediadas pelos
ions Ca?". Esse regime de dessor¢ao lenta reflete a presenca de uma rede polimérica
reticulada, na qual a mobilidade da agua ¢ parcialmente restringida pela densidade de
ligacdes cruzadas fisicas e idnicas (Isopencu et al., 2023).

A comparagdo entre as amostras evidencia diferencas marcantes relacionadas
tanto a fonte de carbono quanto a concentragao de agucar utilizada na sintese da CB. A
amostra HCMC/CaCl. R2,5% apresentaram a menor reten¢ao de dgua ao longo do tempo,
atingindo valores inferiores a 0,3% apds aproximadamente 100 h, o que sugere uma
estrutura de rede mais compacta e maior eficiéncia de reticulagdo ionica. Esse
comportamento estd em concordancia com os menores valores de intumescimento
observados para essa formulagdo, indicando maior densidade de ligagcdes cruzadas
efetivas (Isopencu et al., 2023).

Por outro lado, as amostras HCMC/CaCl. D10% e R10% apresentaram maior
reteng¢do de dgua durante o ensaio de dessor¢do, evidenciando redes menos restritivas a
mobilidade do solvente. Esse comportamento estd associado a maior incorporagdo de
agua durante o intumescimento e a presenca de uma estrutura polimérica mais aberta,
resultante da maior concentragdo de agucar no meio fermentativo, que influencia a
morfologia e a organizagao nanofibrilar da CB.

A amostra HCMC/CaCl. D2,5% apresentaram comportamento intermediario,
com uma dessor¢ao mais lenta que a observada para R2,5%, porém mais pronunciada que
para D10%, reforcando que a retencdo de agua nesses sistemas € governada por um
equilibrio entre hidrofilicidade, densidade de reticulagdo idnica promovida pelo Ca** e
caracteristicas estruturais herdadas da CB formada durante a fermentagdo (Zhang et al.,
2023).

A andlise conjunta dos ensaios de intumescimento e dessor¢cdo evidencia uma
relacdo inversa clara entre a capacidade de absor¢do/liberacdo de 4gua e a densidade de
ligagdes cruzadas, conforme descrito pela teoria de Flory—Rehner. Amostras com maior
intumescimento, como D10%, também exibiram maior retengdo de agua durante a
dessorc¢ao, indicando redes menos densamente reticuladas. Em contraste, sistemas com
menor intumescimento, como R2,5%, apresentaram dessor¢do mais rapida e menor

retencao de agua, sugerindo maior densidade de ligagdes cruzadas efetivas
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Esses resultados confirmam que a concentracao de agucar, aliada a reticulagao
ionica com CMC e CaCl., permite ajustar de forma eficiente o comportamento hidrico
das matrizes de CB, aspecto fundamental para aplicagdes que exigem controle da
absor¢do e liberacdo de fluidos, como curativos, sistemas de liberacao controlada e

scaffolds para engenharia de tecidos.

Figura 35 - Intumescimento dos HAC (A) seguido do ensaio de dessor¢ao (B).
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A Figura 35 apresenta o comportamento de intumescimento (A) seguido do ensaio
de dessor¢do (B) dos HAC, produzidos a partir de diferentes fontes e concentragdes de
acucar. Em todas as amostras, observa-se elevada capacidade de absorcdo de agua,
caracteristica de hidrogéis baseados em CB, associada a estrutura nanofibrilar
tridimensional e a presenga de grupos hidroxila disponiveis para interagdo com o
solvente.

No ensaio de intumescimento (Figura 35A), todas as amostras apresentaram
rapida absorcao de 4gua nos tempos iniciais, atribuida a difusao do solvente nos poros da
rede da CB. Com o avango do tempo, diferengas significativas tornam-se evidentes.

A amostra HAC D10% apresentou os maiores valores de intumescimento ao longo
de todo o ensaio, atingindo aproximadamente 3.900% ap6s 96 h, indicando uma rede
menos compacta € com menor restricdo a expansao volumétrica.

As amostras HAC D2,5% e¢ HAC R2,5% exibiram os menores valores de
intumescimento, sugerindo maior densidade de ligagdes cruzadas promovidas pelo acido
citrico, o que limita a mobilidade das cadeias poliméricas e a incorporagdo de agua. Ja as
amostras produzidas com R10% apresentaram comportamento intermediario, refletindo
uma estrutura de rede com equilibrio entre hidrofilicidade e grau de reticulagao.

No ensaio de dessor¢do (Figura 35B), todas as amostras apresentaram redugao
gradual da massa ao longo do tempo, indicando liberagdo progressiva da agua absorvida.
Observa-se, nos tempos iniciais, uma queda mais acentuada da massa, associada a
remo¢ao de agua livre e fracamente ligada. Em tempos mais longos, a dessor¢do torna-se
mais lenta, sugerindo que a 4gua remanescente se encontra mais fortemente associada a
matriz polimérica por ligacdes de hidrogénio e ligacdes éster formadas entre o acido
citrico e a CB (Meftahi ef al., 2018)

A amostra HAC R2,5% apresentaram a dessor¢do mais rapida, indicando uma
rede mais compacta e com maior eficiéncia de reticulagdo quimica. Em contraste, a
amostra HAC D10% apresentou maior retencdo de agua, evidenciando uma estrutura
menos reticulada, em concordiancia com os elevados valores de intumescimento
observados.

A andlise conjunta dos ensaios de intumescimento e dessor¢do evidencia uma
relagdo inversa entre a capacidade de absorcao/liberacdo de agua e a densidade de
ligagdes cruzadas nos HAC. Amostras com maior intumescimento apresentaram maior
retengdo de agua durante a dessor¢do, enquanto aquelas com menor intumescimento

exibiram liberacdo mais rapida do solvente, indicando maior densidade de ligacdes
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cruzadas promovidas pelo acido citrico. Esses resultados confirmam que a fonte e a
concentragdo de agucar utilizadas na sintese da CB influenciam a arquitetura da rede

polimérica e, consequentemente, o comportamento hidrico dos hidrogéis reticulados.

6.7 DETERMINACAO DA DENSIDADE DE LIGACOES CRUZADAS

A Tabela 13 apresenta a densidade de ligagdes cruzadas (Ve) das amostras de

CBK produzidas com 2,5% e 10 % de actcar demerara e refinado.

Tabela 13 - Densidade de Ligagdes cruzadas das amostras CBK determinada

pela teoria de Flory-Rehner.

Amostras Descricio Acucares Degiil?::;algi(g\ilg)() e
CBK controle CBK R2,5% Refinado 1,25 x 10°® mol/cm™
CBK controle CBK R10% Refinado 8,7x 1077 mol/cm™
CBK controle CBK D2,5% Demerara 5,6 x 10® mol/cm™3
CBK controle CBK D10% Demerara 6,5 x 1077 mol/cm™

Fonte: Autoria propria.

Os valores de densidade de liga¢des cruzadas (v.) obtidos para as amostras de CB
pura, calculados a partir da equagdo de Flory—Rehner utilizando 4gua como solvente,
situam-se na faixa de 10® a 1077 mol-cm™3, o que ¢ caracteristico de redes poliméricas
reticuladas. Esse comportamento ¢ amplamente esperado para a CB ndo submetida a
processos de reticulagdo quimica, uma vez que sua estrutura tridimensional ¢ estabilizada
predominantemente por interagdes fisicas, especialmente ligagdes de hidrogénio
intermoleculares.

A comparagao entre as amostras evidencia uma relacao inversa clara entre o grau
de intumescimento e a densidade de ligagdes cruzadas. As amostras que apresentaram
maiores massas inchadas em relacdo a massa seca, como as amostras R2,5% e R10%,
exibiram os menores valores de V., indicando redes poliméricas mais abertas. Em

particular, a amostra R10%, que apresentou a maior massa inchada (2972,222 g), resultou
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no menor valor de densidade de liga¢des cruzadas (8,7 x 107 mol-cm™), refor¢ando a
elevada capacidade de absor¢do de agua da CB pura (Luo et al,, 2019).

Por outro lado, a amostra D10% apresentou o maior valor de v, (6,5 x 1077
mol-cm™), associado a um intumescimento significativamente menor quando comparado
as demais. Esse comportamento sugere uma rede relativamente mais compacta,
possivelmente decorrente de variagdes microestruturais inerentes ao Processo
fermentativo, como diferencas na densidade de fibras ou organizacdo da rede nanofibrilar,
fatores conhecidos por influenciar a capacidade de inchamento da CB mesmo na auséncia
de reticulagdao quimica.

A variabilidade observada entre as amostras, apesar da composi¢do quimica
idéntica, destaca a sensibilidade da CB as condigdes de sintese e processamento, como
tempo de fermentagdo, disponibilidade de nutrientes e espessura. Esses fatores afetam
diretamente a morfologia da rede tridimensional, refletindo-se nos valores de v.
calculados via intumescimento.

De forma geral, os resultados confirmam que a CB pura apresenta uma estrutura
altamente hidratavel e fracamente reticulada, o que a torna particularmente atrativa para
aplicagdes que exigem elevada capacidade de absor¢do de agua, permeabilidade e
flexibilidade.

A Tabela 14 apresenta a densidade de ligagdes cruzadas (Ve) das amostras de

HCMC/CaCl, produzidas com 2,5% e 10 % de agucar demerara e refinado.

Tabela 14 - Densidade de Ligacgdes cruzadas dos HCMC/CaCl, determinada pela
teoria de Flory-Rehner.

Amostras Descricio Acucares Degfg;:(fals‘i(g‘i‘gf s
HCMC/CaCl, R2,5% Refinado 3,05 x 10 mol/cm™
HCMC/CaCl, R10% Refinado 2,90 x 10> mol/cm™
HCMC/CaCl, D2.5% Demerara 3,30 x 10 mol/cm™
HCMC/CaCl, D 10% Demerara 2,00 x 10> mol/cm™

Fonte: Autoria propria.
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A densidade de ligacio cruzadas dos HCMC/CaCl?, ocorre por interagio entre os
grupos carboxilato da CMC e os ions Ca**, resultando em pontes idnicas que promovem
a ligagdo entre cadeias poliméricas. Esse tipo de reticulagdo fisica costuma gerar redes
estaveis, com densidade diferencial conforme a concentracdo dos componentes e
caracteristicas da matriz original.

Os valores de densidade de ligagdes cruzadas confirmam uma relagdo inversa
direta entre o grau de inchamento e v., conforme previsto pela teoria de Flory—Rehner. A
amostra HAC D10%, que apresentou o maior grau de intumescimento, exibiu a menor
densidade de ligacdes cruzadas, indicando uma rede polimérica menos compacta. Em
contraste, a amostra HAC D2,5% apresentaram o maior valor de v., refletindo uma
estrutura mais densamente reticulada.

As amostras produzidas com agucar refinado apresentaram valores intermediarios
de v, sugerindo uma rede mais homogénea e menos sensivel a variagdo da concentracao
de acucar quando comparadas as amostras produzidas com agucar demerara. Esses
resultados corroboram os ensaios de intumescimento e dessor¢ao, nos quais sistemas com
menor densidade de ligagdes cruzadas apresentaram maior absor¢ao e retengdo de agua.

Essa variacdo segue o padrao observado em estudos como o de desenvolvimento
de hidrogéis de CMC com uso de CaClz, onde o aumento da concentracdo de CMC até
certo ponto eleva o conteudo de gel, mas além desse limite, a eficiéncia cai devido a
saturacdo i6nica ou aglomeragao polimérica (Cagnin, 2019; Morozkina, et al., 2022).

A Tabela 15 apresenta a densidade de ligagdes cruzadas (Ve) das amostras de

HAC produzidas com 2,5% e 10 % de aguicar demerara e refinado.
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Tabela 15 - Densidade de Ligacdes cruzadas das amostras HAC determinada pela

teoria de Flory-Rehner.

Amostras Descricao Acgucares Degsidade Ligagoes
ruzadas (Ve)

HAC R2,5% Refinado 3,6 x 107° mol-cm™

HAC R10% Refinado 2,7 % 10° mol-cm™

HAC D2,5% Demerara 4,9 x 10° mol-cm™

HAC D 10% Demerara 2,4 x10° mol-cm™

Fonte: Autoria propria.

O mecanismo de reticulagdo com acido citrico envolve rea¢des de esterificagao
entre os grupos carboxila (-COOH) do acido e os grupos hidroxila (—-OH) da CBK,
formando ligagdes éster estdveis. Esse processo ¢ favorecido termicamente e resulta na
formag¢ao de uma rede tridimensional covalente entre as cadeias de celulose.

Os HAC apresentaram densidades de ligagdes cruzadas extremamente baixas,
mesmo apos a reticulacdo quimica. Embora o 4cido citrico possa formar ligagdes éster
covalentes com os grupos hidroxila da CB, a elevada cristalinidade e a organizacao
nanofibrilar da CB limitam a acessibilidade desses grupos reativos. Como consequéncia,
areticulagdo ocorre de forma parcial e heterogénea, resultando em uma rede pouco densa
e com elevada capacidade de expansdo volumétrica, refletida nos altos valores de
inchamento observados (Kanafi, et al., 2019).

Nos sistemas reticulados com CMC/CaCl., a estabilizagdo da rede ocorre
predominantemente por meio de interacdes i0nicas entre os grupos carboxilato da CMC
e os ions Ca?, além de ligagdes de hidrogénio com a matriz de CB. Embora essas
interagdes promovam a formacao de uma rede tridimensional mais organizada, seu carater
fisico e reversivel limita o aumento efetivo da densidade de ligagdes cruzadas. Assim,
mesmo apos a reticulagdo i6nica, os hidrogéis mantém elevada hidrofilicidade e grande
capacidade de absor¢ao de agua.

A relagdo inversa entre grau de inchamento e densidade de ligacdes cruzadas,
prevista pela teoria de Flory—Rehner, foi claramente observada. A amostra que apresentou
a maior massa inchada exibiu o menor valor de v. (2,4 X 10~ mol-cm™), indicando uma

rede polimérica menos restritiva a mobilidade das cadeias e a difusao do solvente. Em
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contraste, a amostra com menor inchamento apresentou maior densidade de ligacdes
cruzadas (4,9 x 10~° mol-cm™), sugerindo uma estrutura relativamente mais compacta,
com maior limita¢do a expansdo da rede.

As amostras com inchamento intermediarias apresentaram valores de densidade
de ligagdes cruzadas (entre 2,7 x 107 e 3,6 x 10~° mol-cm™2), confirmando que pequenas
variagOes na eficiéncia da reticulagdo, seja pela extensdo das ligagdes €ster no caso do
acido citrico, seja pela densidade de interagdes i6nicas mediadas por Ca*" na presenga de
CMC, resultam em diferengas significativas no comportamento de absorcao de agua.

A teoria de Flory—Rehner mostrou-se adequada para descrever qualitativamente o
comportamento de intumescimento dos hidrogéis estudados, evidenciando a relacdo
inversa entre grau de inchamento e densidade de ligacdes cruzadas. No entanto, sua
aplicagdo quantitativa em sistemas naturais complexos apresenta limitagdes importantes.

A heterogeneidade estrutural da celulose bacteriana, a presenca de multiplos
mecanismos de reticulagdo (ionica, fisica e covalente) e os efeitos eletrostaticos
associados a CMC e ao CaCl: resultam em desvios significativos das premissas do
modelo cléassico. Além disso, a variabilidade do parametro de interacdo polimero-
solvente () e a auséncia da consideragdo de efeitos osmdticos contribuem para incertezas
na determinagao de ve..

Apesar dessas limitagdes, os valores obtidos encontram-se dentro das faixas
reportadas na literatura para hidrogéis polissacaridicos, indicando que o modelo fornece
uma estimativa valida da densidade efetiva de reticulacdo. Dessa forma, os resultados
devem ser interpretados como parametros comparativos entre as amostras, € ndo como

valores absolutos da estrutura da rede polimérica.
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CAPITULO 5

Consideracoes Finais e Desenvolvimento Prospectivo
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7 CONSIDERACOES FINAIS

A producao de celulose bacteriana por meio da fermentagdo da Kombucha,
planejada por delineamento fatorial com diferentes tipos e concentragdes de agucar, foi
conduzida com éxito, mostrando-se fundamental para o desenvolvimento das etapas
subsequentes. O planejamento fatorial adotado permitiu identificar as condigdes mais
favoraveis a formag¢do de membranas com maior espessura, contribuindo de forma
decisiva para a otimizagdo do processo de producdo dos hidrogéis.

A obtencao dos hidrogéis de celulose bacteriana por meio da reticulagdo com
agentes nao toxicos também foi bem-sucedida, sendo confirmada pelas analises de FTIR
e TG, que evidenciaram a formagdo de ligagdes quimicas nos sistemas contendo
CMC/CaCl: e acido citrico. Os resultados de DRX indicaram a preservagdo do perfil
cristalino da celulose tipo I, demonstrando que os processos de reticulagdo nao
comprometeram significativamente a estrutura do biopolimero, enquanto as analises de
MEYV confirmaram a formacao de uma rede fibrosa tridimensional, em concordancia com
a literatura.

Os ensaios de intumescimento e a analise da densidade de ligacdes cruzadas
evidenciaram que o comportamento de absorc¢ao de dgua esta diretamente relacionado ao
tipo de acucar utilizado na fermentacdo. Nesse contexto, o aglcar demerara,
especialmente na concentracao de 10%, apresentou os melhores resultados, favorecendo
a formag¢do de redes menos densamente reticuladas e, consequentemente, hidrogéis com
maior capacidade de absorgao.

Os sistemas reticulados com carboximetilcelulose e ions célcio apresentaram
desempenho superior, com elevado grau de inchamento e baixa densidade de ligacdes
cruzadas, resultado da eficiéncia da reticulagdo i0nica, que preserva a estrutura
nanofibrilar da celulose bacteriana e evita danos associados a métodos mais agressivos.

Esses achados evidenciam que o tipo de agticar exerce influéncia significativa nas
propriedades estruturais e funcionais dos materiais obtidos, destacando o agicar demerara
como uma alternativa mais adequada para a produgao de hidrogéis com alto desempenho.
A combinacao entre celulose bacteriana, CMC e reticulacao ionica com Ca?" mostra-se,
portanto, uma estratégia eficaz para o desenvolvimento de materiais com elevada
capacidade de retencao de agua, flexibilidade estrutural e potencial aplicagao em areas
ambientais e tecnolodgicas, como no tratamento de efluentes e na remocao de

contaminantes.
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Entretanto, algumas limitagdes devem ser consideradas, uma vez que os
experimentos foram realizados em escala laboratorial, podendo ndo refletir integralmente
o comportamento dos materiais em condi¢des reais de aplicagdo. Além disso, a
variabilidade dos substratos naturais pode influenciar a reprodutibilidade dos resultados,
e a aplicacao da teoria de Flory-Rehner para estimativa da densidade de ligagdes cruzadas
em sistemas naturais e heterogéneos pode apresentar desvios em relacdo ao
comportamento real.

Dessa forma, como perspectivas futuras, sugere-se a ampliacdo dos estudos para
avaliagdo do desempenho dos hidrogéis em condi¢des praticas de uso, bem como a
investigacdo da escalabilidade do processo produtivo. Também se mostra relevante
explorar novos agentes reticulantes e aprofundar a modelagem do comportamento de
intumescimento e¢ da rede polimérica, visando uma compreensao mais precisa das

propriedades desses materiais e a otimizagdo de suas aplicagdes.
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8 DESENVOLVIMENTO PROSPECTIVO

Redacgdo e submissdo de artigos cientificos oriundos do presente trabalho de

dissertacao.

Avaliagao da viabilidade dos hidrogéis para adsor¢cao de metais potencialmente

tOX1cos.
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