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CELLULOSE NANOFIBRILS PRODUCED FROM BLACK WATTLE (Acacia 
mearnsii De Wild.) BARK RESIDUES  

 

 

Resumo: As nanofibrilas de celulose consistem em partículas nanométricas, as quais 
têm despertado o interesse da comunidade científica em virtude das suas propriedades. 
Diversas pesquisas têm sido conduzidas a fim de promover a produção destas 
nanoestruturas a partir de recursos renováveis. Desta forma, o presente trabalho teve 
como objetivo a produção e caracterização de nanofibrilas de celulose a partir dos 
resíduos de casca de acácia-negra (Acacia mearnsii De Wild.) gerados pela indústria de 
taninos. As nanopartículas de celulose foram produzidas por meio da técnica de 
ultrassom de alta intensidade (HIUS), sendo caracterizadas através da microscopia de 
força atômica (MFA) e difratometria de raios X (DRX). Desta forma, foi possível produzir 
nanofibrilas de celulose com diâmetros entre 9 e 28 nm, em conformidade com o 

indicado na literatura. O difratograma apresentou picos localizados em 2θ ≈ 15°, 16,5°, 
22,5° e 34,3°, os quais indicam a presença dos planos cristalinos (011), (-111), (022) e 

(-231), típicos de celulose I. Observou-se que o procedimento HIUS não promoveu 
alterações no polimorfo da celulose, bem como ocorreu uma redução no índice de 
cristalinidade do material em virtude da degradação de regiões cristalinas da celulose. 
Assim, foi possível produzir nanofibrilas de celulose a partir dos resíduos da indústria de 
taninos por meio de uma metodologia eco-friendly. 
 
Palavras-chave: Nanocelulose; HIUS; Eco-friendly. 
 
Abstract: Cellulose nanofibrils are nanometric particles, which has interested the 
scientific community due to its properties. Several researches have been developed 
regarding the production of these nanostructures from renewable sources. Then, the 
present paper aimed to produce and characterize the cellulose nanofibrils from black 
wattle (Acacia mearnsii De Wild.) bark residues, which are generated by the tannins 
industry. The cellulose nanoparticles were produced by the high intensity ultrasound 
(HIUS) technique, and characterized through atomic force microscopy (AFM) and 
diffractometry X ray (DXR). Thereby, it was possible to produce cellulose nanofibrils with 
a diameter in the range of 9 to 28 nm, as indicated by the literature. The diffractograms 

analysis presented peaks located at 2θ ≈ 15°, 16.5°, 22.5° e 34.3°, which indicate the 
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presence of the crystalline planes (011), (-111), (022) e (-231), typically observed in 
cellulose I. It was observed that the HIUS procedure has not changed the cellulose 
polymorph, as well as led to a reduction on crystallinity index of the material due to the 
degradation of cellulose crystalline region. Then, it was possible to produce cellulose 
nanofibrils from the tannin industry residues through an ecofriendly technique.  
 

Keyword: Nanocellulose; HIUS; Eco-friendly. 
 
 
 

 

INTRODUÇÃO  

 

O desenvolvimento sustentável consiste em uma necessidade da 

sociedade em virtude do seu impacto na qualidade de vida, sendo objeto de 

preocupação de diversos órgãos, entre eles a Organização das Nações Unidas 

(ONU). Diante do exposto, diversas iniciativas tem sido desenvolvidas por este 

órgão, entre eles a proposta dos chamados Objetivos de Desenvolvimento 

Sustentável, sendo estes compostos por 17 iniciativas, entre elas assegurar 

padrões de produção e de consumo sustentáveis (ONU, 2023). Desta forma, no 

decorrer dos últimos anos diversas alternativas tem sido propostas no âmbito da 

pesquisa cientifica visando conciliar o conhecimento técnico com práticas 

ambientalmente amigáveis, desenvolvendo procedimentos e produtos 

denominados eco-friendly (Oliveira, 2012; Nowotna et al., 2019). 

A nanocelulose consiste em um material em escala nanométrica que tem 

sido alvo de diversas pesquisas devido às suas propriedades que vão desde 

baixa massa específica, biodegradabilidade, elevadas propriedades térmicas e 

mecânicas, elevada razão de aspecto, até a sua superfície quimicamente 

adaptável, tornando-a versátil para as mais diversas aplicações (Phanthong et 

al., 2018; Mokhena et al., 2021; Khalid et al., 2021). A literatura reporta a 

produção destas nanoestruturas por meio de diferentes matérias-primas, tais 

como celulose bacteriana, tunicados e celulose vegetal (Khalid et al., 2021). 

Diversos estudos têm sido conduzidos a respeito do emprego de celulose vegetal 

como matéria-prima na produção de nanocelulose, especialmente biomassas 
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residuais de agroindústrias, tais como: cascas de eucalipto (Vieira, 2018), casca 

de abacaxi (Camacho et al., 2017), casca de cacau (Souza, 2021) e casca de 

acácia-negra (Taflick et al., 2017). 

Vale ressaltar que há diversos procedimentos empregados na obtenção 

de nanopartículas de celulose a partir de resíduos agroindustriais, tais como: 

hidrólise ácida (Flauzilino Neto et al., 2012; Ditzel et al., 2017), hidrólise 

enzimática (Alonso-Lerma et al., 2020), oxidação catalítica (Shen et al., 2017; 

Hassan et al., 2021), microfluidização de alta pressão (Li et al., 2014; Otoni et 

al., 2018) ultrassom de alta intensidade (Sutka et al., 2013; Wang et al., 2015; 

Szymanska-Chargot et al., 2022), entre outras. A metodologia de ultrassom de 

alta intensidade (HIUS) se destaca em virtude do seu aspecto ambientalmente 

amigável, o qual é atribuído ao fato de não gerar resíduos danoso ao meio 

ambiente, tendo seu mecanismo de funcionamento baseado no efeito de 

cavitação sob alta frequência, o qual desintegra gradualmente as microfibras em 

nanofibras (Zhao et al., 2007; Pradhan et al., 2022). 

Desta forma, o presente trabalho propõe a produção de nanofibrilas de 

celulose, visando integrar o reaproveitamento dos resíduos da casca de acácia-

negra (Acacia mearnsii De Wild.) com o emprego da tecnologia eco-friendly de 

ultrassom de alta intensidade (HIUS), bem como avaliar as suas propriedades 

morfológicas e cristalinas. 

METODOLOGIA 

A casca de acácia-negra esgotada foi doada pela empresa SETA S.A. 

(Estância Velha, Rio Grande do Sul). A extração das fibras de celulose foi 

realizada de acordo com o procedimento descrito por Rodrigues et al. (2022), 

ilustrado pela Figura 1. Desta forma, o material foi moído em um moinho de 

facas, e então peneirado a fim de selecionar uma fração composta por partículas 

com <1 mm. Realizou-se a remoção de extrativos do material por meio de uma 

extração sequencial em sohxlet com hexano/etanol/água por 6h, sendo 

encaminhado para secagem em estufa, a 50°C por 18 h, ao fim do período 
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reacional. A etapa de deslignificação foi conduzida através do tratamento das 

fibras com solução de NaOH 6% (m/v) a 65°C por 2,5 h, considerando uma 

proporção de 3:100 (g:mL), uma vez tratadas, as fibras foram filtradas a vácuo, 

neutralizadas e secas em estufa a 50°C por 18 h. Realizou-se, ainda, o 

branqueamento das fibras com solução de clorito de sódio 1,7% (m/v) e tampão 

acetato a 80°C por 4 h, com uma proporção de 1:100 (g:mL), em que ao fim do 

período reacional o material foi encaminhado para filtração a vácuo, 

neutralização e secagem em estufa a 50°C por 18 h, obtendo as microfibras de 

celulose (MFC). 

 
Figura 1. Fluxograma da obtenção das microfibras de celulose 

 

Visando a produção das nanofibrilas de celulose, preparou-se uma 

suspensão 1% (m/v) de MFC em água destilada (Figura 2), a qual foi 

encaminhada a um sonicador ultrassônico (ECOSONICS – ULTRONIQ QR 500, 

Brasil) com potência máxima de 550 W, ajuste de potência de 99% e frequência 

ultrassônica de 20 kHz, durante 30 minutos. O material foi centrifugado a 3000 

rpm por 10 min tendo como objetivo a separação das nanofibrilas de celulose 

(sobrenadante) das microfibras (precipitado). As nanofibrilas de celulose (NFC) 
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foram coletadas com o auxílio de uma pipeta, e então armazenadas a 4°C até 

as análises de caracterização, conforme procedimento adaptado de Cheng et al. 

(2009).  

 
Figura 2. Produção das nanofibrilas de celulose (NFC) via HIUS 

A respeito da caracterização das amostras MFC e NFC, a análise 

morfológica foi realizada em um microscópio de força atômica (Agilent 

Technologies 5500). Para isto, cerca de 20 μL de suspensão da amostra foi 

depositada sob uma lâmina de mica, seca em temperatura ambiente e então 

encaminhada para análise. As imagens foram geradas em temperatura 

ambiente, pelo modo contato, com ponteira PPP-CONT (NANOSENSORS, 

constante de força 0,2 N/m, frequência de ressonância 13 kHz). A captura e 

análise das imagens foram realizadas por meio dos softwares Pico View 1.14.4 

(MOLECULAR IMAGING CORPORATION) e Gwyddion, respectivamente. O 

índice de cristalinidade (IC), e a identificação dos planos cristalinos do material 

foram avaliados por meio de um difratômetro de raios X (Rigaku, modelo ULTIMA 

IV, Japão) baseado na intensidade difratada, conforme indicado por Segal et al. 

(1959). O IC foi quantificado de acordo com a Equação 1, onde I002 corresponde 

a fração cristalina em um ângulo de difração de 2θ≈ 22º, e Iam está relacionado 
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a intensidade da fase amorfa localizada no menor intensidade do difratograma 

em um ângulo de difração correspondente a 2θ≈ 18º. 

𝐶𝑟𝐼 (%) =
𝐼002 − 𝐼𝑎𝑚

𝐼002

. 100 
(1) 

RESULTADOS E DISCUSSÃO 

A Figura 3 ilustra as imagens obtidas por meio da microscopia de força 

atômica, através da qual é possível perceber que o procedimento de 

ultrasonicação promoveu a produção de nanopartículas de celulose com 

diâmetro entre 9 e 28 nm, as quais foram classificadas como nanofibrilas de 

celulose devido às suas características morfológicas (Khalid et al., 2021). Tais 

valores estão de acordo com o observado por outros autores, ao empregarem o 

mesmo método para produção de nanopartículas de celulose, os quais 

obtiveram valores entre 15 e 26 nm para nanofibrilas de celulose provenientes 

de outras matérias-primas vegetais (Zhao et al., 2007; Li et al., 2012; Sutka et 

al., 2013; Huerta et al., 2019; Shahi et al., 2020; Szymanska-Chargot et al., 

2022).  

 

Figura 3. Morfologia das nanofibrilas de celulose (NFC) 

 

Vale ressaltar que essa ampla faixa de diâmetro está diretamente 

relacionada às condições experimentais empregadas no processo de 
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ultrasonicação, bem como à matéria-prima (Li et al., 2012; Sutka et al., 2013; 

Koutsianitis et al., 2015; Wang et al., 2015; Szymanska-Chargot et al., 2022). 

Szymanska-Chargot et al. (2022), por exemplo, reportaram a obtenção de 

nanopartículas de celulose com 5,7 nm de diâmetro a partir da ultrasonicação da 

celulose proveniente de hastes de lúpulo durante 180 min. A discrepância entre 

os valores relatados por estes autores e os obtidos no presente trabalho pode 

ser associada às condições experimentais utilizadas no processo de 

ultrasonicação, visto que a dimensão das nanopartículas produzidas é 

inversamente proporcional ao tempo de reação, assim, o emprego de tempo 

reacional mais longo acarreta na produção de nanopartículas menores (Wang et 

al., 2009; Szymanska-Chargot et al., 2022). 

A respeito do aspecto morfológico semelhante a uma rede, este foi 

também observado por Shahi et al. (2020), Sutka et al. (2013) e Zhao et al. 

(2007), podendo ser associado a um aumento na área superficial das fibras, o 

qual promove um fortalecimento das ligações intermoleculares de hidrogênio, e 

à interação hidrofílica entre as moléculas de celulose (Shahi et al., 2013; Wang 

et al., 2015). A análise de difratometria de raios X (Figura 4) permitiu a 

identificação dos planos cristalinos presentes na estrutura da MFC e NFC.  
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Figura 4. Índice de cristalinidade da celulose microcristalina (MFC) e celulose nanofibrilada (NFC) 

 

Os picos localizados em 2θ≈15°, 16,5°, 22,5° e 34,3° podem ser 

associados aos planos cristalinos (011), (-111), (022) e (-231) os quais são 

típicos da estrutura de celulose tipo I, sendo observado na celulose em seu 

estado nativo (Sosiati et al., 2017; Gunan et al., 2020; Borsoi et al., 2018). 

Observa-se que mesmo após a ultrasonicação estes picos se mantiveram, 

indicando que o processo não promoveu alterações no polimorfo de celulose 

(Szymanska-Chargot et al., 2022). Com relação aos picos localizados em cerca 

de em 2θ≈24°, 30° e 38°, estes podem ser relacionados à presença de quartzo 

(Johar et al., 2012). 

Observou-se, ainda, que o procedimento de produção das nanopartículas 

por meio da técnica de HIUS promoveu uma redução na intensidade dos picos 

característicos dos planos cristalinos de celulose, ocasionando uma alteração no 

índice de cristalinidade do material de 88,14 para 52,21%, sendo este 

comportamento também observado por outros autores (Li et al., 2012; 

Szymanska-Chargot et al., 2022; Perdoch et al., 2022). Szymanska-Chargot et 

al. (2022), por exemplo, observaram uma redução no índice de cristalinidade de 

67 para 58,7% após o emprego da metodologia HIUS na produção de 

nanocelulose a partir de hastes de lúpulo. Este comportamento pode ser 

associado ao mecanismo de funcionamento do ultrassom de alta intensidade, o 

qual envolve a produção de bolhas, as quais promovem a desestruturação da 

biomassa ocasionando a produção das nanofibras (Zhao et al., 2007). De acordo 

com Li et al. (2012), o procedimento de ultrassom de alta intensidade pode ser 

considerado não-seletivo, promovendo a remoção tanto da fase amorfa quanto 

cristalina da celulose, onde a redução no índice de cristalinidade pode ser 

associada à quebra dos cristalitos que compõem a fase cristalina da celulose 

(Szymanska-Chargot et al., 2022). 

Sosiati et al. (2017) indicaram, ainda, que o aumento ou decréscimo na 

cristalinidade do material após o emprego do HIUS também pode estar 

relacionado ao tipo de pré-tratamento aplicado na obtenção da celulose. Tendo 
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observado, também, uma redução no índice de cristalinidade ao produzir 

nanocelulose através dos mesmos procedimentos descritos no presente 

trabalho, tanto na etapa de obtenção da celulose quanto na produção nas 

nanopartículas de celulose. 

Vale ressaltar que, considerando o interesse na obtenção de 

nanopartículas visando o seu emprego como reforço mecânico de matrizes 

poliméricas, a cristalinidade consiste em um parâmetro com grande influência. 

Em que a cristalinidade das nanofibrilas de celulose empregadas pode ser 

relacionada com a eficiência do reforço mecânico do material (Panthapulakkal e 

Sain, 2012). Desta forma, foi possível diagnosticar a necessidade de estudos 

mais aprofundados acerca das condições experimentais empregadas, avaliando 

a sua influência nas características morfológicas e cristalinas na obtenção das 

nanopartículas de celulose.  

CONCLUSÃO  

O presente estudo indicou que a técnica de HUIS apresenta potencial 

promissor na produção de nanofibrilas de celulose a partir de resíduos de casca 

de acácia-negra, sendo uma alterativa sustentável para o seu reaproveitamento. 

Foi possível produzir nanopartículas de celulose com diâmetro entre 9 e 28 nm, 

e cristalinidade de 52,51%. No entanto, ainda se mostra necessário o 

desenvolvimento de estudos mais aprofundados a respeito das condições 

empregadas na obtenção de nanopartículas de celulose, tendo em vista 

compreender melhor os efeitos destas nas características morfológicas e 

cristalinas das nanopartículas para posterior aplicação como reforço mecânico 

de matrizes poliméricas. 
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