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Introducao: O aproveitamento da biomassa € tido como uma pec¢a importante para o
desenvolvimento sustentavel, proposto pela Organizacdo das Nacdes Unidas em
agendas que propde objetivos e prazos que visam um futuro melhor. Nesse contexto, a
substituicdo de materiais & base de petréleo por materiais & base de biomassa —
biodegradaveis — se tornou um foco importante na investida tecnolégica em prol desse
desenvolvimento (RESASCO et al, 2018).

Dentro dessa linha, a biomassa lignoceluldsica se destaca como matéria prima,
por ser biorrenovavel e abundante no territério terrestre, de forma que é considerada
uma importante fonte para a producéo de materiais que substituiriam aqueles a base de
petroleo (ISIKGOR; BECER, 2015). Um dos componentes dessa matéria prima é a
celulose, que, em sua forma nanométrica, apresenta diversas aplicacdes, como o
reforco em adesivos, a producéo de papeis opticamente transparentes para aplicacdo
eletrbnica e a preparacdo de espumas, aerogéis e nanocompositos (EICHHORN et al,
2010).

Na escala nanométrica, a organizacao da celulose em cadeias poliméricas tem
dois formatos principais: nanocristais (CNCs) e nanofibras (CNFs) de celulose. As CNFs
sdo materiais menos rigidos em comparacdo aos CNCs e apresentam tanto regifes
cristalinas quanto amorfas, tendo um comprimento micrométrico e uma espessura de 4
a 20 nanbmetros (KLEMM et al, 2011). Em ultima analise, as nanofibras de celulose séo
hidrofilicas e, por esse motivo, 0s materiais oriundos dessa nanoparticula se degradam
facilmente em meio aquoso ou em ambientes de umidade elevada (OPERAMOLLA,
2019).

Nesse contexto, o presente projeto se baseia na impressdo 3D de materiais a
base de CNF. Apesar da grande variedade de aplicacdes, da biodegradabilidade e da
abundéancia de matéria prima, o0os materiais biopoliméricos ainda apresentam
desvantagens em relagdo aos materiais a base de petroleo. Assim, faz-se necessério o
melhoramento das propriedades mecéanicas dos biomateriais, com destaque para a
rigidez e para a estabilidade mecanica em meio aquoso, que serdo objetos de estudo

neste projeto.
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Estado da arte: O uso de polimeros naturais — como a celulose — enquanto matérias
primas da impresséo 3D é um dos focos no processo de substituicdo de outros insumos
ja consolidados como o &cido polilatico (PLA), o acrilonitrila butadieno estireno (ABS) e
o nylon, que, por sua vez, podem gerar produtos téxicos para 0 meio ambiente
(REJESKI et al, 2018). Assim, o desenvolvimento de biopolimeros imprimiveis de alta
performance tem sido estudado por diversos pesquisadores. Nessa linha, hidrogéis a
base de biopolimeros como a quitosana, o alginato, o acido hialurénico e o colageno ja
foram utilizados na producédo de scaffolds por impressédo 3D e mostraram resultados
positivos no campo da biomedicina, especificamente na engenharia de tecidos e na
medicina regenerativa (WANG et al, 2018).

Por um lado, uso da celulose sem tratamento quimico € considerado inviavel
para a impresséo 3D a base de extrusdo, uma vez que ela se decompde termicamente
antes de fundir e atingir a viscosidade necessaria. Por outro lado, hidrogéis a base de
nanofibra de celulose podem ser considerados percursores nessa investida (WANG et
al, 2018). A impressao 3D utilizando nanocelulose ja foi executada por alguns
pesquisadores, e o0s resultados dos testes indicam que tecidos a base de CNF
produzidos a partir desse método apresentam boas biocompatibilidade, fidelidade,
estabilidade, capacidade de impressao e flexibilidade e extensibilidade em condi¢gbes
secas e Umidas (AJDARY et al, 2019; HUAN et al, 2019; PEDROTTI et al, 2019).
Entretanto, existem ainda desvantagens inerentes aos materiais impressos a base de
celulose, como a relativa fragilidade dos materiais impressos, devido a fraca ligagéo
entre as camadas do material (WANG et al, 2018).

Outros desafios atrelados a impressao 3D de pastas de nanocelulose que este
projeto busca solucionar sdo: a producdo de tintas de nanocelulose imprimiveis com
boas propriedades reolégicas (devem ser pseudoplasticos, ndo fluir com tensdes
baixas, possuir modulo elastico finito e apresentar rapida recuperacao elastica); e a
densificacdo correta do material apés a impressao 3D, relacionada a agregacao das
nanoparticulas, que, em um grau indesejado, pode causar encolhimento e deformacao
das pecas, além de mas propriedades mecéanicas (HAUSMANN et al, 2020).

Objetivo: O objetivo geral do projeto é o de garantir o melhoramento de propriedades
mecanicas de materiais a base de nanocelulose produzidos via impressao 3D e impedir
que estes se desfacam em ambientes aquosos ou de alta umidade.

Os objetivos especificos sdo: desenvolver tintas a base de nanocelulose que
tenham capacidade de impresséo, avaliando tanto os parametros reoldgicos da tinta
quanto os de impressdo; e avaliar as propriedades mecéanicas dos materiais a base de

CNF por impressao 3D, com destaque para a rigidez e sensibilidade a agua.
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Metodologia: Para cumprir o objetivo geral e os especificos, o projeto sera distribuido
em forma de cascata, de maneira que o cumprimento de uma etapa da inicio a proxima.

Como a impressédo 3D tem um papel fundamental no projeto, a primeira etapa
sera a de comissionamento da impressora 3D, adquirida pelo Laboratério Nacional de
Nanotecnologia (LNNano) do CNPEM. Para isso, tintas comerciais serdo utilizadas,
simulando o que se pretende fazer com as dispersGes de nanocelulose fibrilada e
biopolimeros nas etapas seguintes.

Posteriormente, garantindo o bom funcionamento da impressora 3D, ser&o
preparadas as dispersdes de nanocelulose a partir do bagaco de cana de agucar. Esse
preparo segue metodologias jA& bem estabelecidas no grupo de pesquisa (PINTO;
BERNARDES; REZENDE, 2019). As amostras de bagaco de cana serao moidas em
moinhos de faca e secas ao ar. Em seguida, serdo utilizados métodos fisicos de
separacao para remover particulas indesejadas. Posteriormente, sera realizado um pré-
tratamento para remocdo da lignina e da hemicelulose, denominado organossolve,
seguido de um processo de branqueamento com peroxido de hidrogénio em meio
basico.

A superficie das fibras branqueadas serdo adicionados grupos trimetilaménio,
como proposto por Gray e colaboradores (2008). Os grupos catibnicos serao
adicionados a superficie da celulose através da reacdo com cloreto de (epoxipropil)
metilaménio. Posteriormente, as fibras catibnicas serdo passadas em um
microfluidizador para desfibrilar as macrofibras até a formacao das nanofibras (CNFs).
Para se obter dispersdes com alto teor de CNF e que possuam caracteristicas
reoldgicas para a impressao, nanofibras com diferentes razdes de aspecto e grau de
substituicdo poderdo ser produzidas.

Com as dispersbes preparadas, serdo realizados testes com seringa, de modo
a simular a impressdo 3D. Essa etapa é importante para avaliar os parametros
reolégicos e de impressao das tintas preparadas, sem fazer uso do equipamento. Dessa
forma, sera possivel garantir que na etapa de impressdo as tintas a base de
nanocelulose apresentam uma performance razoavel.

Tendo as etapas anteriores completas, o projeto partird para o uso das tintas a
base de nanocelulose na impressora 3D. Sera utilizada uma impressora 3D com técnica

inkjet da Tissue Labs.
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