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RESUMO 
 
 

BACON, Letícia Cristina. Preparo e caracterização de blendas porosas de PLA e 
triacetato de celulose pelo método “Salt- leaching”. 2026. 105 páginas. Trabalho 
de Conclusão de Mestrado – Programa de Pós-graduação em Química, Universidade 
Estadual de Londrina, Londrina, 2026. 

 
 

A crescente demanda por biomateriais porosos, biodegradáveis e bioabsorvíveis tem 
impulsionado o uso do poli(ácido lático) (PLA) na bioengenharia de tecidos; entretanto, 
sua elevada rigidez e fragilidade mecânica limitam sua aplicação. Nesse contexto, o 
triacetato de celulose (TAC), polímero de origem renovável, surge como alternativa 
para modificar estruturalmente o PLA e ampliar sua interação com meios aquosos. 
Assim, o presente trabalho teve como objetivo produzir e caracterizar blendas 
biodegradáveis de PLA/TAC obtidas pelo método de casting, avaliando o efeito da 
composição e do tipo de TAC - comercial (TAC-C) e obtido a partir de papel filtro 
acetilado (TAC-PF) - sobre as propriedades físico-químicas, térmicas, mecânicas e de 
interação com a água, visando aplicações biomédicas. As blendas foram preparadas 
nas proporções de 95/5, 85/15, 70/30 e 60/40 (% m/m) e caracterizadas por FTIR-
ATR, DRX, TGA, viscosimetria diluída para avaliação da miscibilidade segundo o 
modelo de Flory–Huggins, microscopia óptica e eletrônica de varredura (MO e MEV), 
ensaios mecânicos de tração, testes de umidade, intumescimento, solubilidade em 
água, ângulo de contato e ensaio de crescimento de hidroxiapatita (HA) in vitro em 
fluido corporal simulado (SBF). Os resultados de FTIR-ATR confirmaram a acetilação 
da celulose, com graus de substituição de 2,88 para o TAC-PF e 2,32 para o TAC-C. 
A análise de miscibilidade indicou comportamento predominantemente imiscível para 
as blendas PLA/TAC, com separação de fases confirmada pelas análises 
morfológicas. As análises térmicas mostraram que a incorporação do TAC não 
comprometeu significativamente a estabilidade térmica do PLA, sendo o TAC-C mais 
estável que o TAC-PF. Observou-se ainda redução do módulo elástico e aumento da 
flexibilidade com o aumento da fração de TAC, além de maior hidrofilicidade 
superficial. Dentre as composições avaliadas, a blenda PLA/TAC-C 70/30 apresentou 
o melhor equilíbrio entre propriedades mecânicas, térmicas e de interação com a água 
e por isso, foi utilizada para os testes de crescimento de hidroxiapatita (HA) por 
imersão em meio simulado de plasma corporal. Após 7 dias de imersão em SBF, 
evidenciou-se a formação de depósitos minerais compatíveis com HA sobre a 
superfície do material, ausentes antes da imersão, indicando bioatividade e potencial 
para nucleação de fase mineral. Esses resultados demonstram que a blenda 
PLA/TAC-C 70/30 é promissora para aplicações biomédicas, especialmente como 
scaffold para regeneração óssea. 
 
Palavras-chave: Biomateriais; Regeneração óssea; Polímeros; Blendas; Morfologia. 
 



 
 

ABSTRACT 
 
 

BACON, Letícia Cristina. Preparation and characterization of porous 
PLA/cellulose triacetate blends by the “Salt-leaching” method. 2026. 105 pages. 
Master’s Thesis – Graduate Program in Chemistry, State University of Londrina, 
Londrina, 2026. 

 
 

The growing demand for porous, biodegradable, and bioresorbable biomaterials has 
driven the use of poly(lactic acid) (PLA) in tissue bioengineering; however, its high 
stiffness and mechanical brittleness limit its applicability. In this context, cellulose 
triacetate (TAC), a polymer derived from renewable resources, emerges as an 
alternative to structurally modify PLA and enhance its interaction with aqueous 
environments. Therefore, the aim of this study was to produce and characterize 
biodegradable PLA/TAC blends obtained by the casting method, evaluating the effect 
of composition and TAC type—commercial TAC (TAC-C) and TAC obtained from 
acetylated filter paper (TAC-PF)—on their physicochemical, thermal, mechanical, and 
water-interaction properties, targeting biomedical applications. The blends were 
prepared at weight ratios of 95/5, 85/15, 70/30, and 60/40 (% w/w) and characterized 
by Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR-ATR), X-ray diffraction (XRD), 
thermogravimetric analysis (TGA), dilute-solution viscometry for miscibility 
assessment based on the Flory–Huggins model, optical microscopy (OM), scanning 
electron microscopy (SEM), tensile mechanical testing, moisture uptake, swelling, 
water solubility, contact angle measurements, and in vitro hydroxyapatite (HA) growth 
tests using simulated body fluid (SBF). FTIR-ATR results confirmed cellulose 
acetylation, with degrees of substitution of 2.88 for TAC-PF and 2.32 for TAC-C. 
Miscibility analysis indicated a predominantly immiscible behavior for the PLA/TAC 
blends, with phase separation corroborated by morphological analyses. Thermal 
analyses showed that TAC incorporation did not significantly compromise the thermal 
stability of PLA, with TAC-C exhibiting higher thermal stability than TAC-PF. A 
reduction in elastic modulus and an increase in flexibility were also observed with 
increasing TAC content, along with enhanced surface hydrophilicity. Among the 
evaluated compositions, the PLA/TAC-C 70/30 blend exhibited the best balance 
between mechanical, thermal, and water-interaction properties and was therefore 
selected for hydroxyapatite growth tests by immersion in simulated body plasma. After 
7 days of immersion in SBF, the formation of mineral deposits compatible with 
hydroxyapatite was observed on the material surface, which were absent prior to 
immersion, indicating bioactivity and potential for mineral phase nucleation. These 
results demonstrate that the PLA/TAC-C 70/30 blend is a promising candidate for 
biomedical applications, particularly as a scaffold for bone tissue regeneration. 
 
Key-words: Biomaterials; Bone regeneration; Polymers; Blends; Morphology. 
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1 INTRODUÇÃO 

A busca por soluções biomédicas eficazes, sustentáveis e 

bioabsorvíveis tem estimulado o avanço de pesquisas com polímeros biodegradáveis, 

especialmente no desenvolvimento de materiais voltados à engenharia de tecidos e 

regeneração óssea. Nesse cenário, destacam-se os biomateriais porosos, os quais, 

ao imitarem a arquitetura tridimensional do tecido ósseo, favorecem a adesão, 

proliferação celular, formação da matriz extracelular e revascularização do local 

implantado (RATNER et al., 2013; COLLINS, 2020; ZHANG et al. 2024; LI; WANG; 

ZHOU, 2024). Para que esses materiais apresentem desempenho satisfatório, suas 

propriedades físico-químicas, morfológicas e mecânicas devem ser cuidadosamente 

ajustadas para atender aos critérios de biocompatibilidade, porosidade interconectada 

e resistência à tração, fundamentais para suportar as cargas envolvidas no processo 

de osteogênese (YU, 2015; ASAD, 2020; KUMAR et al.,2025; SINGH; PANDEY, 

2024). 

Dentre os polímeros de origem renovável com amplo potencial 

biomédico, o poli(ácido lático) (PLA) tem recebido destaque pela sua 

biocompatibilidade, bioabsorção, boas propriedades mecânicas e elevada 

processabilidade (KALYAN, 2022; MANAVITEHRANI et al., 2017; MARTINEZ, RUIZ, 

2024). Amplamente utilizado na produção de suturas, parafusos ósseos e scaffolds, o 

PLA é um poliéster semicristalino que pode ser obtido por meio da fermentação de 

açúcares simples, cuja degradação no organismo gera subprodutos não tóxicos 

eliminados por vias naturais (MAQSOOD & SEIDE, 2020). Embora o PLA já seja 

empregado em suturas, fixadores e scaffolds, ainda apresenta limitações intrínsecas 

como elevada rigidez, baixa tenacidade e sensibilidade térmica, que reduzem sua 

capacidade de suportar cargas mais elevadas- especialmente em defeitos ósseos 

críticos (HAMMAD, 2010; COLTELLI et al., 2020). 

Nesse contexto, a formulação de blendas poliméricas surge como 

estratégia eficiente para otimizar propriedades limitantes do PLA, viabilizando seu uso 

em ambientes biomecanicamente exigentes. Entre os polímeros celulósicos com 

potencial reforçador, destaca-se o triacetato de celulose (TAC), um derivado de 

elevada estabilidade térmica que apresenta características estruturais que favorecem 

a formação de filmes coesos e hidrofóbicos (TEDESCHI et al., 2018; AMARAL, 2019; 

ZHANG et al., 2024; GARCIA et al., 2024). Embora a literatura sugira que derivados 
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de celulose podem apresentar miscibilidade limitada com poliésteres semicristalinos, 

como o PLA, o TAC reúne características estruturais e térmicas que justificam sua 

investigação como fase reforçadora, pois em sistemas parcialmente miscíveis ou 

bifásicos, a presença de uma fase rígida bem dispersa pode contribuir para a 

modulação das propriedades mecânicas, desde que a morfologia e a adesão 

interfacial sejam adequadas, influenciando diretamente parâmetros como rigidez, 

resistência e comportamento de deformação do material. 

Quando se pensa em materiais destinados à aplicação biomédica, os 

biomateriais porosos devido a sua arquitetura desempenham papel crucial na 

integração biológica, influenciando a migração celular, a vascularização e a formação 

de tecido mineralizado (RATNER et al., 2013; COLLINS, 2020; ZHANG et al. 2024; LI; 

WANG; ZHOU, 2024; IMRE & PUKÁNSZKY, 2015). Na bioengenharia de tecidos 

ósseos, os scaffolds ideais devem apresentar poros com diâmetro entre 100 e 400 

μm, distribuídos de forma homogênea e interconectada, (YU, 2015; ASAD, 2020; WU 

et al., 2024). Diversos métodos têm sido propostos para obter tal morfologia, sendo a 

técnica de lixiviação de partículas uma das mais atrativas por sua simplicidade 

operacional, reprodutibilidade e controle sobre o tamanho e a interconectividade dos 

poros (BABAIE & BHADURI, 2018; MERCANTE et al., 2021; ZHANG et al., 2025). 

Apesar das propriedades atrativas do PLA e do TAC, estudos sobre o 

uso de suas blendas na produção de scaffolds porosos destinados à regeneração 

óssea ainda é pouco explorado, especialmente considerando os desafios de 

miscibilidade, segregação de fases e cristalinidade que podem emergir durante o 

processamento. Embora exista um crescente interesse em biomateriais poliméricos 

porosos, há uma lacuna na literatura quanto ao estudo de blendas PLA/TAC aplicadas 

à engenharia de tecidos ósseos, pois a maioria das pesquisas concentra-se em filmes 

ou membranas voltadas para aplicações de barreira, transparência ou biodegradação 

controlada. Ademais, quase inexistem trabalhos que investiguem como o TAC pode 

alterar propriedades do PLA em scaffolds - como rigidez, tenacidade, estabilidade 

térmica e morfologia porosa- sobretudo quando combinados a técnicas de 

processamento como o casting e o salt-leaching.  

Diante disso, a justificativa do presente trabalho baseia-se na 

necessidade de ampliar o desempenho e a aplicabilidade de biomateriais porosos 

biodegradáveis para regeneração óssea, particularmente em cenários nos quais a 

combinação entre porosidade interconectada e integridade mecânica é determinante 
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para o sucesso do implante. Embora o PLA apresente biocompatibilidade e boa 

processabilidade, suas limitações de tenacidade e estabilidade térmica podem 

restringir seu uso em ambientes biomecanicamente exigentes. Nesse contexto, o 

triacetato de celulose (TAC) surge como uma alternativa promissora para modular 

propriedades estruturais e mecânicas do sistema, ainda que a miscibilidade e a 

morfologia da blenda exerçam influência direta sobre o desempenho final. Assim, este 

trabalho propõe desenvolver e caracterizar blendas PLA/TAC na forma compacta e 

porosa, avaliando de maneira integrada suas propriedades térmicas, mecânicas e 

morfológicas, bem como seu potencial bioativo por meio do crescimento de 

hidroxiapatita in vitro. 
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2 OBJETIVOS 

2.1 OBJETIVO GERAL 

O objetivo do presente trabalho é produzir e caracterizar blendas 

porosas de PLA e TAC, obtidas pelo método de Salt-Leaching visando aprimorar suas 

propriedades mecânicas, térmicas e estruturais para potenciais aplicações 

biomédicas.  

2.1.1 Objetivos Específicos 

• Sintetizar TAC por meio da acetilação homogênea da celulose de papel 

filtro e comparar suas características físico-químicas com o TAC 

comercial por Análise de Grau de Substituição (GS); difração de Raios-

X (DRX), Espectroscopia no infravermelho por transformada de Fourier 

(FTIR-ART), massa molar viscosimétrica; 

• Produzir blendas compactas de PLA/TAC com diferentes formulações; 

• Avaliar a influência da composição e do tipo de TAC (sintetizado e 

comercial) sobre as propriedades mecânicas e físico-químicas das 

blendas compactas; 

• Selecionar a composição com características promissoras ao setor 

biomédico, como maior flexibilidade e resistência a tração, para produzir 

blendas porosas utilizando diferentes concentrações de sal (CaCO3) 

como agente porogênico; 

• Investigar as características morfológicas dos filmes produzidos através 

de microscopia óptica (MO) e de microscopia eletrônica de varredura 

(MEV); 

• Estudar as propriedades térmicas dos materiais produzidos por meio das 

técnicas: Calorimetria Exploratória Diferencial (DSC) e análise 

termogravimétrica (TGA). 

• Avaliar o potencial de aplicação biomédica das blendas porosas por 

meio de ensaios in vitro de crescimento de hidroxiapatita como indicativo 

de bioatividade superficial. 
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3 FUNDAMENTAÇÃO TEÓRICA 

Os polímeros fazem parte da vida humana há séculos, sendo que os 

naturais foram os primeiros utilizados pelo homem. Descobertos na extração de 

resinas de árvores, eram utilizadas para fabricação de joias, cosméticos, colas, papeis 

e diversos outros utensílios (NEVES, 2011). Como exemplos de polímeros naturais 

pode-se citar a celulose, amido e a proteína, que são usados até hoje para diversos 

fins (SPERLING, 2006).  

Segundo Avérous & Boquilon (2004) os polímeros podem ser 

classificados de acordo com a origem dos seus monômeros em quatro grupos: 

derivados de biomassa, sintetizados por microrganismo, obtidos por rota 

biotecnológica e polímeros petroquímico (Figura 1). Embora os polímeros 

petroquímicos ainda dominem o mercado devido à sua disponibilidade e baixo custo, 

polímeros biodegradáveis e/ou de fontes renováveis vêm ganhando destaque em 

resposta a demandas ambientais e biomédicas emergentes (SHAIKH, et. al. 2021; 

LOPES, 2024) 

Figura 1. Classificação dos polímeros de acordo com a fonte dos monômeros 

 
Fonte: adaptado de Avérous & Boquilon (2004). 

Os polímeros, sejam naturais ou sintéticos, compõe a classe mais 

diversa de materiais, devido à grande variedade em suas composições e 

propriedades. Por apresentarem grande versatilidade de processabilidade, permitem 

potencializar ou atribuir novas propriedades aos materiais para diversas aplicações 

(AURAS, et. al. 2010).  Além disso, do ponto de vista comercial, os polímeros 
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sintéticos dominam muitos mercados devido à sua disponibilidade e fácil de produção 

(DOMÍNGUEZ, 2022). 

A produção sintética de materiais poliméricos iniciou-se no século XIX 

e percorre até os dias atuais. Para a humanidade moderna, os polímeros 

petroquímicos são considerados cada vez mais indispensáveis, devido a sua vasta 

aplicabilidade em diversos setores como de embalagens, agricultura, de alimentos, 

medicamentos, dispositivos médicos, construção civil, entre outros (SHAIKH et. al. 

2021; ARAUJO et. al. 2015). 

A União Internacional da Química Pura e Aplicada (IUPAC) (2008) 

define polímeros biodegradáveis como materiais poliméricos que estão sujeitos a 

degradação por meio a ação biológica. Todavia, essa categoria de materiais também 

pode ser definida de maneira mais ampla como substâncias cuja degradação 

completa ocorre devido a ação de microrganismos (fungos, bactérias e algas) gerando 

como produto dióxido de carbono, água e biomassa (BERNARDO, 2021; ORÉFICE, 

2005).  

Os polímeros biodegradáveis possuem uma vasta aplicação no 

mercado de embalagens e na agricultura, com a produção de proteções para os 

alimentos, encapsulação de sementes e sistemas de liberação de defensivos 

agrícolas (SANTOS, 2020). Além disso, pode-se destacar a utilização desses 

polímeros na produção de biomateriais, devido a boa biocompatibilidade. Na área 

biomédica, suas principais aplicações envolvem a produção de implantes temporários, 

como suturas, próteses ósseas, grampos, sistemas voltados à liberação controlada 

de fármacos e materiais porosos utilizados como suporte para crescimento de células 

ósseas (MANAVITEHRANI et al., 2017; BRITO; SILVINO, 2021).  

 Dentre os polímeros de maior interesse comercial, o PLA (Poliácido 

lático) recebe notável destaque devido a suas propriedades de fácil processabilidade, 

boa disponibilidade, biodegradabilidade, biocompatibilidade e propriedades 

mecânicas superiores a outros polímeros biodegradáveis (KALYAN, 2022) 

 

3.1 BIOMATERIAIS POLIMÉRICOS POROSOS  

Podem ser considerados como biomateriais, segundo a IUPAC, os 

produtos utilizados em contato com tecidos vivos, organismos ou microrganismos, 



20 

com finalidades aplicadas ou de pesquisa fundamental para compreender interações 

e perturbações recíprocas, com o objetivo de tratar ou aliviar uma enfermidade ou 

lesão (VERT, 2012). Podem ser metálicos, cerâmicos, poliméricos ou compósitos, 

cada qual com propriedades específicas de biocompatibilidade, resistência mecânica, 

reatividade e de integração tecidual (BIOMATERIALES, 2005; VERT, 2012; 

SALINAS,2013; ZHANG, 2018).  

Para uso seguro, esses materiais devem atender às normas ISSO 

10993, garantindo ausência de toxicidade e compatibilidade biológica, não 

carcinogênico e livre de adversidades para o organismo (BIOMATERIALES, 2005; 

SALINAS,2013; ZHANG, 2018). Hench (1993) classificou os biomateriais como 

aqueles capazes de formar tecidos normais em sua superfície, aderindo ao meio onde 

foram inseridos e suportando as cargas e/ou funcionalidades do local do implante. 

Com isso, juntamente com Cao et.al (1996), classificaram esses materiais em quadro 

tipos, conforme evidenciado na tabela 1. 

Tabela 1. Classificação dos Biomateriais de acordo com Cao et al. (1996) e respectiva 
ligação com o tecido vivo.  

Tipos de 
Biomateriais 

Tipos de ligação com o 
tecido vivo 

Exemplos Referências 

Quase Inerte Ligação mecânica (fixação 
morfológica) 

Alumina, Zircônia, 
Polietileno (PE) 

Cao (1996) 

Bioativo Ligação interfacial (fixação 
bioativa) 

Hidroxiapatita (HA), 
Vitrocerâmicas 

Bioativas 

Cao (1996); Oréfice 
(2005) 

Poroso Crescimento de tecidos nos 
poros (fixação biológica) 

HA, Metais recobertos 
com HA 

Cao (1996); Rodrigues 
(2013) 

Reabsorvível Troca por tecido vivo Fosfato Tricálcico 
(TCP), Poliácido láctico 

(PLA). 

Pietrzak, et al., (1996) 
Rodrigues (2013) 

 

Além disso, Cao et al. (1996) consideram em suas proposições a 

relevância e o comportamento dos biomateriais porosos quando utilizados em 

organismos vivos. De acordo com os autores, a porosidade dos materiais proporciona 

uma melhor fixação e permeabilidade, o que se denomina de fixação biológica. 

Ademais, quando se trata de materiais reabsorvíveis, a degradação será progressiva 

ao passo que um novo tecido se estabelece no local, sendo assim, de suma 

importância a porosidade, que induzirá a regeneração biológica entre os poros, 

evitando a movimentação e o afrouxamento do implante. Ainda, a presença de poros 

nos biomateriais também está relacionada a redução dos riscos de infecção, visto que 
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possibilita a maior vascularização da região (RATNER et al., 2013; IMRE & 

PUKÁNSZKY, 2015; COLLINS, 2020).  

A produção de biomateriais porosos demanda atenção em relação a 

algumas concepções que devem ser consideradas, como a resistência mecânica 

específica para a sua aplicação, a interconectividade entre os poros, seu volume e 

quantidade (JONES, 2009; MONTEMEZZO et al., 2018; LEE; PARK, 2025). O 

tamanho e a interconectividade dos poros impactam diretamente o desempenho do 

implante; poros entre 100 e 400 μm são considerados ideais para crescimento celular 

e formação de tecido mineralizado (YU, 2015; ASAD, 2020). No entanto, o aumento 

da porosidade tende a reduzir a resistência mecânica, devendo-se buscar um 

equilíbrio entre leveza, permeabilidade e suporte estrutural (SUMMER, 2015; 

COLLINS, 2021; ZHAO et al. 2018; WU et al., 2024). 

Membranas poliméricas porosas compostas por celulose, Teflon e 

polipropileno são utilizadas em procedimentos de diálise, cujos poros são 

programados para a separação de células e macromoléculas (VIDAURRE, 2007). 

Além disso, implantes porosos de polietileno, poliuretano e polipropileno apresentam 

grande aplicabilidade na fixação de tecidos moles (BARBANTI, 2005). Assim como os 

scaffolds porosos de polímeros bioreabsorvíveis apresentam aplicações destaque na 

engenharia de tecidos (PEPONI et. al., 2018). Dentre eles destacam-se a poli(ε-

caprolactona) (PCL), o poli(ácido glicólico) (PGA), poli(ácido láctico) (PLA), poli(ácido 

láctico-co-ácido glicólico) (PLGA). Tais materiais, atuam como substratos para a 

proliferação, diferenciação celular e regeneração dos tecidos. (YEO, 2019). 

Vários métodos de processamento podem ser utilizados para 

possibilitar a obtenção desses polímeros porosos (PEREIRA et al, 2024). A tabela 2 

apresenta os métodos mais comuns de fabricação e a característica dos poros 

obtidos. 

Tabela 2. Comparação dos métodos de obtenção de materiais poliméricos porosos 
Método Diâmetro 

de Poros 
(µm) 

Porosidade (%) Características Referências 

Lixiviação de 
partículas de sal 

30- 300 20- 60 Poros esféricos 
interconectados 

SILVA et al 
(2021); CHEN 
et al., 2025; 

ORÉFICE 
(2006) 

Freezer-Drying <200 <97 Macroporos NOWAK et al 
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interconectados e 
microporosidade 

presente 

(2020); CHEN 
et al., 2025; 

ORÉFICE 
(2006) 

Utilização de agente 
expansor 

20- 500 <60 Poros não totalmente 
interconectados 

LÓPEZ et al. 
(2012); CHEN 
et al., 2025; 

ORÉFICE 
(2006) 

Impressão 
tridimensional por 

prototipagem rápida 

45 -100 <60 Poros totalmente 
interconectados 

EOM et al. 
(2024); CHEN 
et al., 2025; 

ORÉFICE 
(2006) 

3.1.1 Poliácido Lático 

O poliácido lático (PLA) é uma matéria prima de fonte renovável 

promissora na substituição de produtos sintéticos derivados do petróleo, tanto para a 

aplicação em embalagens quanto em produtos biomédicos (ICART et. al. 2018). O 

PLA é um poliéster alifático, semicristalino ou amorfo classificado como termoplástico, 

renovável e constituído por unidades de ácido lático. A elevada massa molar, 

biocompatibilidade e bioabsorção desse polímero em sistemas biológicos conferem a 

ele características de interesse, aliados à sua rigidez, baixa elasticidade e capacidade 

de moldagem ao que se relaciona com próteses biomédicas (MAQSOOD & SEIDE, 

2020; ZHOU et al, 2024).  

O PLA de baixa massa molecular foi sintetizado em 1932 por 

Carothers et al. (LIU & ZHANG, 2011), a partir do aquecimento de blocos de ácido 

lático sob vácuo. Entretanto, com a aplicação de algumas técnicas inovadoras de 

polimerização tornou-se possível a obtenção do PLA de alta massa molar, o que 

intensificou sua aplicabilidade, desde embalagens até produtos de alta tecnologia 

(MAQSOOD & SEIDE, 2018). 

O ácido lático (ácido 2-hidroxipropanóico), unidade monomérica 

formadora do PLA, é obtido predominantemente por meio da fermentação bacteriana 

de açúcares simples, como a glicose, maltose, sacarose e lactose. A polimerização 

do ácido lático pode ocorrer pela abertura do anel do lactídeo (dímero desidratado do 

ácido) ou por meio da policondensação do ácido lático (ácido2-hidroxipropanóico) 

(MAQSOOD & SEIDE, 2018), conforme mostrado na figura 2.SC 

 A molécula de ácido 2-hidroxipropanóico é assimétrica e dessa forma 
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apresenta qualidade e atividade óptica, o que possibilita a existência dos 

enantiômeros: L e D-ácido lático. Portanto, a síntese química desse composto 

proporciona a formação de uma mistura racêmica (Figura 3) e, em contrapartida, no 

processo biológico de fermentação a obtenção de  D ou L- ácido lático  sujeita-se 

exclusivamente a cepa bacteriana utilizada (CASTRO-AGUIRRE et al., 2016; 

SPIEGEL, 2018). As características esterioquímicas são fundamentais para 

determinar a cristalinidade do PLA, uma vez que o poli (ácido- D, L- lático) (PDLLA) 

(mistura racêmica) é amorfo, enquanto o poli (ácido L- lático) (PLLA) e o poli (ácido D-

lático) (PDLA) -individualmente- são classificados como semicristalinos (MAQSOOD 

& SEIDE, 2018). 

Figura 2. Esquema simplificado das possibilidades de síntese do PLA 

 

Fonte: Adaptado de Liu & Zang (2011). 

Figura 3. Estereoisômeros do ácido lático e do poli (ácido lático) 
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Fonte: adaptado de Qi, Ren & Wang (2017).  

O poli (ácido lático) em comparação a outros polímeros 

biodegradáveis (Tabela 3) apresenta propriedades mecânicas e térmicas semelhantes 

ao PET, polímero de importante aplicação em diversos setores (SENA NETO et. al, 

2015). Dentre as principais semelhanças podemos destacar a resistência a tração, 

alta rigidez e estabilidade dimensional em temperaturas moderadas. No entanto, é 

importante ressaltar que há diferenças significativas entre os dois polímeros em 

termos de origem, degradação e aplicações específicas. Deste modo, o PLA 

apresenta uma crescente utilização comercial em embalagens de uso único, como 

garrafas, copos para bebidas frias, filmes flexíveis, canudos e talheres, e no setor 

biomédico como biomaterial (suturas, fixadores e scaffolds para regeneração óssea, 

dispositivos de liberação controlada de fármacos e implantes temporários), por 

exemplo (SANCHES, 2024; SANTOS; SILVA 2024).  

Tabela 3. Módulo de elasticidade (E), resistência a tração (σS) e temperatura de fusão 
(Tm) de alguns polímeros 

Polímero E (Gpa) σS (Mpa) Tm (ºC) 
Polietileno de baixa densidade 0,2 - 0,3 8,3 – 31,4 115 

Polietileno de alta densidade 1,1 22,1 - 31 137 

Polipropileno 1,1 - 1,6 31 - 41,4 175 

Poliestireno Cristal 2,28 – 
3,28 

40 - 50 NA 

Poliestireno de alto impacto 1,5 – 2,0 30- 50 NA 
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Poliamida (Naylon 6.6) 1,6 - 3,8 75,9 - 94,5 265 

Polietileno terefitálico (PET) 2,8 - 4,1 48,3 - 72 265 

Poli (ácido lático) 1,2 - 3,0 28 - 50 175 

Poli (hidroxi butirato) 2,5 36 171 

Poli (caprolactona) 0,4 16 57 

            Fonte: SENA ET. AL, 2015; FERNANDES, 2012; LUNA, 2015. 

Existem algumas desvantagens em relação ao uso do PLA puro no 

setor biomédico, tais como baixa taxa de cristalização, alta fragilidade e sensibilidade 

à umidade e a degradação em altas temperaturas, que limitam suas aplicações e 

comprometem seu desempenho e processamento (HAMMAD, 2010; COLTELLI et al., 

2020; KIM et al, 2025). Santana (2018), realizou um estudo comparativo entre 

filamentos de PETG (Politereftalado de etilenoglicol) e o PLA utilizados para 

impressões 3D, com o intuito de analisar as propriedades térmicas, químicas e 

mecânicas. Como resultado, foi observado que embora o PLA disponha de uma 

superioridade mecânica e elevada rigidez, apresenta alterações significativas em sua 

estrutura após a elevação da temperatura, além da baixa flexibilidade. 

Em temperaturas moderadas, o PLA tende a amolecer e se tornar 

mais maleável, o que facilita processos de moldagem desse polímero. No entanto, ao 

atingir temperaturas mais elevadas, o PLA passa por um processo de degradação 

térmica, resultando na quebra das ligações químicas e na redução de suas 

propriedades mecânicas. Isso pode levar à perda de resistência mecânica, rigidez e 

tenacidade do material. Deste modo, em decorrência da baixa ductibilidade, algumas 

de suas aplicações, como na engenharia de tecidos e no desenvolvimento de 

materiais voltados a regenereção óssea, são limitadas (MARTINÉZ; RUIZ, 2024) . Por 

isso, pesquisas como Perez (2019) e Araujo et. al. (2015), tem se concentrado em 

melhorar as características mecânicas desse biopolímero por meio da formulação de 

blendas, da compatibilização com copolímeros e do estudo da morfologia dos 

materiais. As modificações desejadas podem ser realizadas por meio da 

copolimerização, pela adição de um agente plastificante (YEO et. al. 2018; 

PACHEKOSKI et. al. 2014), produção de blendas ou compósitos.   

3.1.2 Acetato de Celulose 

A celulose é o principal carboidrato estrutural das paredes celulares 

de plantas e vegetais. É um polímero natural, renovável, de fácil obtenção e 
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biodegradável, com alta massa molar e composto por unidades de D- glicose 

(C6H12O6), ligadas linearmente pelo oxigênio unido ao C1 e o C4 do monômero, 

conhecido como ligações β 1-4- glicosídicas (FRENCH, 2017; MARCHETTI et al., 

2020). Além da celulose, a hemicelulose e a lignina também integram a estrutura física 

das plantas, formando fibras naturais de composição e organização complexas que 

variam conforme a espécie e o tecido de origem. Essas fibras são constituídas por 

nanofibrilas de celulose, que atuam como fase reforçadora, imersas em uma matriz 

amorfa de hemicelulose e lignina, conforme ilustrado na Figura 4 (NORONHA et al., 

2021).  

Figura 4. Ilustração das cadeias de celulose na parede celular vegetal  

 

Fonte: autor (2024). 

A celulose, como um dos principais componentes dessas fibras 

naturais, destaca-se como o biopolímero mais abundante do mundo. As fibras 

celulósicas ou lignocelulósicas apresentam propriedades mecânicas, térmicas e 

físicas singulares, influenciadas pela cristalinidade da fração de celulose (GONG et al, 

2017). Ademais, modificações químicas, como a acetilação, originam derivados com 

propriedades distintas entre eles, como o monoacetato, o diacetato e o triacetato de 

celulose (AC, DAC e TAC, respectivamente). Esses materiais apresentam 
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solubilidade, cristalinidade, rigidez e estabilidade térmica diretamente associadas ao 

grau de substituição (GS) (TEDESCHI et al., 2018; AMARAL, 2019; EL-SHAFEI et al, 

2024). 

Segundo a literatura, o primeiro processo reportado de síntese do AC 

é datado de 1869, proposto por Schutzenberger, através da acetilação da celulose 

utilizando como solvente o ácido acético, porém, não obteve resultados satisfatórios 

(FEDERMAN, 2004). Todavia, Charles Cross e Edward Bevan propuseram mudanças 

ao modelo de Schutzenberger, por meio da adição de um agente acetilante, o anidrido 

acético, à reação, o que resultou na substituição dos três grupos hidroxilas da celulose 

(Figura 5) por grupos acetila (BORGES, 2018). 

Após a obtenção do triacetato de celulose, Miles propôs, em 1904, 

introduzir o ácido sulfúrico como catalisador para a reação de acetilação, propondo 

uma hidrólise parcial do triacetato, com o objetivo de melhorar a solubilidade do 

material em solventes comuns (polares), visto que o triacetato não possuía essa 

capacidade no método anterior. Com isso, apenas dois grupos acetila foram 

substituídos, formando então o diacetato de celulose, conforme figura 5 (BORGES, 

2018). 

Figura 5. Obtenção do acetato de celulose a partir da celulose  

 
Fonte: adaptado de SILVA, 2009. 

A celulose possui três grupos hidroxila por unidade anidroglucose que 

são responsáveis pelas fortes interações intermoleculares desse polímero. Entretanto, 

quando ocorre a reação de acetilação esses grupos podem ser substituídos com um 
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grau de substituição (GS) que varia de zero (celulose) até três (triacetato de celulose). 

Essa modificação está diretamente relacionada com a solubilidade, as propriedades 

mecânicas e a compatibilidade desse composto com outros polímeros e solventes 

(SILVA, 2002; FERREIRA, 2022; YANG et al., 2024). 

A solubilidade do AC em solventes polares diminui com o aumento do 

GS do material, enquanto a solubilidade em solventes apolares aumenta com o 

aumento dos grupos acetila (BORGES, 2018). O acetato de celulose com GS entre 

0,5 e 1 é solúvel em soluções aquosas, enquanto com GS > 1 tende a ser insolúvel 

em meio aquoso, mas solúvel na maioria dos solventes orgânicos (AMARAL, 2019; 

RIBEIRO, 2021; TEDESCHI et. al. 2018; EL-SHAFEI et al, 2024). Além disso, as 

características de uma cadeia polimérica também interferem na solubilidade, como 

composição química, estrutura, polaridade, interações inter e intramoleculares, 

distribuição da massa molar, assim como o tipo e as propriedades físicas do solvente 

utilizado. Desse modo, os solventes podem receber duas classificações: solventes 

básicos ou receptores de próton (ésteres, bases heterocíclicas e cetonas), os quais 

interagem principalmente com os grupos hidroxila do acetato de celulose; e solventes 

ácidos ou doadores de próton (água, cresóis, ácido acético, hidrocarbonetos clorados 

e ácido fórmico), que vão interagem com grupos acetila do polímero (AMARAL, 2019; 

RIBEIRO 2021; TEDESCHI et. al. 2018; EL-SHAFEI et al, 2024). 

O acetato de celulose, devido aos seus diferentes graus de 

substituição, possui diversas vantagens que aumentam sua aplicação e interesse 

comercial, tornando seu uso atrativo, principalmente devido à sua abundância, 

biocompatibilidade (em GS < 2), transparência, atoxicidade, elevada rigidez, alta 

estabilidade térmica (principalmente em GS > 2), alta permeabilidade ao vapor de 

água e resistência ao impacto. De acordo com a literatura, os monoacetato e o 

diacetato de celulose apresentam potenciais aplicações biomédicas devido à sua 

maior quantidade de grupos hidroxila livres, que proporcionam maior hidrofilicidade, 

capacidade de intumescimento em água e interação favorável com moléculas polares 

e biológicas. Além disso, sua característica polar favorece a bioadesão, a interação 

celular e a possibilidade de funcionalização química, proporcionando boas aplicações 

em scaffolds para engenharia de tecidos, membranas para liberação de fármacos e 

materiais reabsorvíveis em implantes temporários(AMARAL, 2019; RIBEIRO, 2021; 

TEDESCHI et al., 2018; SATHYASEELAN, et al, 2022) . Ademais, destaca-se que em 

meios fisiológicos, a sua degradação tende a ser mais rápida em comparação ao 
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triacetato. Todavia, apresentam limitações, como menor estabilidade térmica, maior 

absorção de umidade, baixa resistência dimensional em ambientes aquosos e 

tendência à perda de integridade mecânica ao longo do tempo, fatores que podem 

restringir seu uso em dispositivos biomédicos de longa duração (MAHMOUD, K. A. et 

al., 2022; HASSAN, M. L. et al., 2023; SATHYASEELAN, et al.,2024; HASSAN, et al., 

2024). 

O triacetato de celulose apresenta diferentes propriedades devido ao 

alto grau de acetilação, como elevada estabilidade térmica, baixa permeabilidade ao 

vapor de água, maior rigidez mecânica e menor hidrofilicidade. Diversas pesquisas 

destacam tais características atrativas para a produção de filmes e membranas 

estáveis, sistemas de liberação controlada de fármacos, produção de scaffolds para 

regeneração óssea, parafusos e implantes dentários. Entretanto, a baixa 

hidrofilicidade e elasticidade, o menor intumescimento em água e a baixa degradação 

são limitações ao seu uso, embora seja um material atóxico (EL-SHAFEI, A. et al., 

2022; MAHMOUD, K. A. et al., 2022). Devido a isso, alguns processos podem ser 

realizados na estrutura do AC visando uma melhor compatibilização e aplicação 

biomédica, como a desacetilação parcial, a formulação de blendas ou a enxertia de 

copolímeros à cadeia  (TEDESCHI et al., 2018; YANG, X. et al., 2025). 

3.2 BLENDAS POLIMÉRICAS 

As blendas são misturas físicas entre dois ou mais polímeros, ou 

copolímeros, com o intuito de promover a interação entre as cadeias, podendo ser 

realizada por mistura em solução (casting) ou mistura termomecânica (extrusão). O 

desenvolvimento de blendas poliméricas tem como objetivo atribuir propriedades 

físicas e mecânicas específicas a um material, em um processo economicamente 

mais viável em menor tempo (RIBEIRO, 2022; OLIVEIRA, 2015; DIAS, 2016). Além 

de moldar propriedades mecânicas e físicas do polímero, a formulação de blendas 

atua em um aspecto secundário, como a otimização de processos para aplicações 

específicas (NICOLINO, 2019; ZHANG, et al., 2024). 

A produção de blendas poliméricas pode ser realizada por misturas 

não mecânicas, como soluções em solvente comum (casting) ou misturas mecânicas, 

como a homogeneização no estado fundido. O método de casting relaciona-se a 

produções em escala reduzida, especialmente para obtenção de filmes finos. 
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Entretanto, a mistura no estado fundido proporciona alta produtividade, em que os 

polímeros são submetidos a dois processos:  a mistura dispersiva (intensiva), que 

após a aplicação de um campo de tensão e temperatura os domínios da fase dispersa 

são quebrados; e pela mistura distributiva (extensiva), em que ocorre a 

homogeneização do material fundido (UTRACKI, 2003; YUAN et al., 2019).  

Os equipamentos utilizados para a produção de blendas por métodos 

mecânicos são os misturadores internos (produção em pequena escala) e extrusoras 

monorrosca e duplarrosca (produção em grande escala). Dentre estes, há maior 

destaque para a extrusora duplarrosca, devido a sua maior capacidade de fusão e 

mistura e comparado as extrusoras de rosca simples (FORMELA et al., 2018).  

O método casting consiste na obtenção de filmes poliméricos por meio 

da evaporação do solvente de uma solução filmogênica, que é espalhada sobre uma 

superfície lisa (MOTTA et. al, 2020). Para que o processo seja bem-sucedido, é 

essencial conhecer a solubilidade do polímero utilizado (seja solúvel em água ou em 

um solvente orgânico adequado), formando uma solução estável com partículas e teor 

de sólidos mínimos. Além disso, a superfície utilizada deve permitir o desprendimento 

do filme seco, e o controle da espessura do material, dessa forma, o filme pode ser 

vertido em placas de Petri ou em lâminas de vidro com o auxílio de espalhadores com 

espaçamento conhecido ou pela gramatura desejada (DANGLAD-FLORES; 

EICKELMANN; RIEGLER, 2018; PAOLICELLI ET AL., 2018).  

Todavia, fatores como a taxa de evaporação do solvente, a 

viscosidade da solução e o tempo de secagem influenciam diretamente na qualidade 

e uniformidade do filme obtido, visto que o tempo de secagem do material relaciona-

se diretamente a cristalinidade da cadeia polimérica, o que pode influenciar na 

aplicação desejada. O método é caracterizado por sua simplicidade e por isso, sendo 

amplamente utilizado em escala laboratorial para testes preliminares (FELTON, 2013; 

VANDERLEI, 2019; KANG et al., 2025). 

As propriedades das blendas são determinadas pela sua morfologia, 

a qual é influenciada diretamente pela natureza química dos polímeros envolvidos, 

sua proporção, compatibilidade e condições de produção. A morfologia de uma blenda 

é definida pela forma, dispersão de fases e tensão interfacial dos polímeros 

formadores. Deste modo, pode-se obter sistemas miscíveis, caracterizados pela 

formação de uma blenda homogênea, em que ocorrem interações intermoleculares 

entre as cadeias de polímeros, formando uma única fase, ou sistemas imiscíveis, cujas 
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blendas são heterogêneas e apresentam mais de uma fase (ALMEIDA, 2019; DIAS, 

2016). 

A maioria das blendas poliméricas apresentam características 

imiscíveis. Contudo, mesmo em disposições heterogêneas, é possível obter materiais 

compatíveis, que possuam adesão entre fases, melhorando assim as possibilidades 

de aplicação. A compatibilidade entre os polímeros pode ser melhorada por meio da 

adição de um agente compatibilizante ou plastificante, proporcionando a melhor 

resistência ao impacto, melhor desempenho térmico e mecânico (CALLISTER & 

RETHWISCH, 2020; ALTAYAN & AL DAROUICH, 2022). 

3.3 MISCIBILIDADE E COMPATIBILIDADE DE CADEIAS POLIMÉRICAS 

A miscibilidade de blendas poliméricas é de grande importância na 

ciência dos polímeros, pois influencia diretamente as propriedades mecânicas, 

térmicas e morfológicas dos materiais resultantes (STARÝ, 2015; UTRACKI, 2014). 

Em sistemas poliméricos, a miscibilidade refere-se à capacidade de dois ou mais 

polímeros formarem uma fase única homogênea em nível molecular. Entretanto, a 

miscibilidade total entre polímeros é dificultada devido à natureza complexa das 

interações intermoleculares e às limitações termodinâmicas envolvidas (IMRE; 

PUKÁNSZKY, 2013). 

A miscibilidade em blendas poliméricas pode ser analisada a partir do 

comportamento da energia livre de Gibbs de mistura (ΔGm), que rege a 

espontaneidade do processo (THOMAS; GROHENS; JYOTISHKUMAR, 2015; LI; 

ZHOU, 2024). A equação fundamental que define essa relação (Energia de Gibbs) é 

dada por: ∆𝐺𝑚 =  ∆𝐻𝑚 − 𝑇. ∆𝑆𝑚                   (Eq. 1) 

 

onde ΔHm é a variação de entalpia de mistura, T é a temperatura 

absoluta e ΔSm a variação de entropia do sistema. Assim, para que a mistura seja 

termodinamicamente favorável, é necessário que ΔGm seja negativo (ΔGm < 0) em 

toda a faixa de composição (MUTHURAJ; MISRA; MOHANTY, 2017). Esse critério 

indica que as interações entre os polímeros na mistura devem ser mais favoráveis do 

que as interações entre as cadeias dos polímeros puros, permitindo a formação de 

uma única fase (STARÝ, 2015; LI; ZHOU, 2024). 
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A entalpia de mistura (ΔHm) pode ser positiva ou negativa, 

dependendo da natureza das interações intermoleculares (LIPATOV, 2002). Para 

polímeros apolares, a repulsão entre as cadeias frequentemente resulta em valores 

positivos de ΔHm, dificultando a miscibilidade. Por outro lado, polímeros que 

apresentam interações específicas, como ligações de hidrogênio ou interações dipolo-

dipolo, podem exibir valores negativos de ΔHm, favorecendo a miscibilidade (ZENG; 

LI; DU, 2015). 

A entropia de mistura (ΔSm), por sua vez, é sempre positiva, pois a 

mistura de diferentes cadeias poliméricas tende a aumentar a desordem do sistema 

(IMRE; PUKÁNSZKY, 2013). No entanto, devido à alta massa molecular dos 

polímeros, a contribuição entrópica para a miscibilidade é frequentemente pequena, 

tornando a miscibilidade dependente principalmente do termo entalpico (STARÝ, 

2015). 

A interação entre os polímeros pode ser descrita quantitativamente 

pelo parâmetro de interação de Flory-Huggins (χ), que expressa a afinidade entre as 

cadeias poliméricas (THOMAS; GROHENS; JYOTISHKUMAR, 2015). Um valor de χ 

negativo ou próximo de zero indica forte interação entre os polímeros e, 

consequentemente, maior probabilidade de miscibilidade. Porém, já valores positivos 

elevados de χ indicam segregação de fases, resultando em blendas imiscíveis 

(UTRACKI, 2014; LI; ZHOU, 2024). A equação 2, conhecida como equação de Flory 

Huggins é baseada na energia livre de mistura por unidade de volume. ∆𝐺𝑚𝑅𝑇 = ϕ1𝑉1 ln ϕ1 + ϕ2𝑉2 ln ϕ2 + 𝜒 ϕ1ϕ2𝑉                            ( Eq. 2) 

Onde, ΔGm é energia livre de Gibbs de mistura, R é constante dos 

gases ideais, T é temperatura absoluta (K), ϕ1 e ϕ2 são as frações volumétricas dos 

componentes 1 e 2, V1 e V2 são os volumes molares dos polímeros 1 e 2; V é o volume 

molar médio do sistema e χ é parâmetro de interação de Flory-Huggins, que 

representa a energia de interação entre os segmentos dos dois polímeros (Eq. 3) 

 𝜒 ≈ 𝑉𝑟𝑒𝑓𝑅𝑇  (𝛿𝑃𝐿𝐴 − 𝛿𝑇𝐴𝐶)2                                     ( Eq. 3) 

 

Onde, 𝑉𝑟𝑒𝑓 é volume molar de referência (cm³·mol⁻¹). Para polímeros 

é comum usar o volume molar do segmento repetitivo do polímero de referência 
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Para sistemas poliméricos de alta massa molar, a miscibilidade 

depende não apenas do valor absoluto de χ, mas também de sua relação com o 

parâmetro crítico de Flory–Huggins (χcrit), que representa o limite máximo permitido 

para que a mistura permaneça termodinamicamente estável como fase única. O χcrit 

é inversamente proporcional ao grau de polimerização dos componentes (Eq. 4) e, 

portanto, assume valores extremamente baixos para polímeros longos—tipicamente 

entre 10⁻³ e 10⁻². Isso significa que, em blendas de polímeros de alto peso molecular, 

mesmo pequenas contribuições entálpicas desfavoráveis (χ levemente positivo) já são 

suficientes para tornar a mistura imiscível. Assim, a proximidade entre χ e χcrit é um 

indicador sensível da tendência à miscibilidade, destacando a natureza altamente 

restritiva das condições necessárias para que polímeros miscibilizem em nível 

molecular. 𝜒𝑐𝑟𝑖𝑡 = 12 ( 1√𝑁𝑃𝐿𝐴 + 1√𝑁𝐶𝑇𝐴)2                                ( Eq. 4) 

 

A miscibilidade de blendas poliméricas pode ser avaliada por diversas 

técnicas, sendo a calorimetria diferencial de varredura (DSC) uma das mais utilizadas 

(LIPATOV, 2002). A partir da DSC, é possível analisar a temperatura de transição 

vítrea (Tg) do material, um indicador direto da miscibilidade. Blendas miscíveis 

apresentam um único valor de Tg, intermediário aos polímeros puros, enquanto 

blendas imiscíveis mostram dois valores distintos, correspondentes às fases 

separadas de cada polímero, visto que cada material polimérico apesenta um domínio 

específico, conforme pode ser observado na Figura 6 (ZENG; LI; DU, 2015). 

Figura 6: Efeito da miscibilidade nas temperaturas de transição vítrea de misturas 
poliméricas 

 
Fonte: LUCAS, SOARES, MONTEIRO, 2001. 
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Além da DSC, outras técnicas incluem a espectroscopia no 

infravermelho por transformada de Fourier (FTIR), utilizada para detectar interações 

específicas entre as cadeias poliméricas, e a microscopia eletrônica de varredura 

(MEV), que permite visualizar a morfologia do sistema e confirmar a separação de 

fases em blendas imiscíveis (IMRE; PUKÁNSZKY, 2013). Métodos mais avançados, 

como a dispersão de raios-X a baixo ângulo (SAXS) e a ressonância magnética 

nuclear (RMN) de estado sólido, também têm sido utilizados para investigar a 

miscibilidade em escala molecular (STARÝ, 2015). 

Ainda, a miscibilidade de blendas pode ser avaliada por meio de 

análises viscosimétricas em solução diluída, o que permite identificar interações 

intermoleculares a partir do comportamento da viscosidade intrínseca das misturas. 

Essa técnica é considerada sensível e direta, pois pequenas mudanças na 

conformação das cadeias, no empacotamento molecular ou na energia de interação 

entre os polímeros se refletem imediatamente no comportamento viscosimétrico. 

(FOX; FLORY, 1950; RODRÍGUEZ-GONZÁLEZ et al., 2022; GONZALEZ, 2024). 

Nesse método, determina-se as viscosidades intrínsecas dos polímeros puros e das 

blendas utilizando as equações de Huggins, obtendo o valor experimental da mistura 

([η]exp) com o valor teórico ideal previsto pela soma ponderada das viscosidades 

intrínsecas dos componentes. Com isso, analisa-se a diferença entre o teórico e os 

valores dos parâmetros determinados experimentalmente ( ΔB, b e μ), que quantificam 

o grau de interação entre as cadeias. Desse modo, desvios negativos indicam 

interação favorável e, portanto, maior miscibilidade, enquanto desvios positivos 

sugerem baixa compatibilidade (MISHRA; KRIGBAUM, 1967; PARK, 2025). 

3.4 BLENDAS POLIMÉRICAS BIOCOMPATÍVEIS E/OU POROSAS  

O PLA é amplamente estudado como biomaterial devido à sua 

biodegradabilidade, biocompatibilidade e capacidade de ser absorvido pelo organismo 

sem gerar subprodutos tóxicos (PEREIRA, 2020). No entanto, sua fragilidade e baixo 

alongamento na ruptura limitam sua aplicação direta em estruturas tridimensionais 

para regeneração tecidual. Para superar essas limitações, diversas pesquisas têm 

explorado a formulação de blendas poliméricas, combinando o PLA com outros 

polímeros biodegradáveis ou derivados de fontes renováveis, com o objetivo de 

ajustar propriedades como resistência mecânica, elasticidade, porosidade e 
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estabilidade térmica (COLTELLI et al., 2019). 

Ferreira, Zavaglia e Duek (2002) em seu trabalho avaliaram a 

capacidade de utilização, como materiais híbridos, de blendas de PLA/PHBV obtidas 

pela técnica de mistura em solução em diferentes composições. Após a realização de 

análises mecânicas, morfológicas e térmicas foi possível observar dois valores 

distintos de temperatura de transição vítrea para as blendas, o que indica a 

imiscibilidade das misturas. Todavia, as imagens de microscopia eletrônica de 

varredura demonstram que não há separação de fases e que há maior porosidade 

nas blendas com maior concentração de PLA. 

Ademais, outro estudo realizado por Nanda, Misra e Mohanty (2011), 

com o intuito de avaliar as propriedades mecânicas da blenda composta por 

PLA/PHBV em diferentes proporções (30/70, 40/60 e 50/50 (m/m)) obteve os mesmos 

resultados de Ferreira, Zavaglia e Duek, destacando ainda que na análise térmica é 

possível constatar uma diminuição na cristalização do PLA com o aumento de PHBV 

na mistura. Com isso, demonstram que a utilização de polímeros de fontes renováveis 

na formulação de blendas apresenta elevado potencial para melhorar as 

características mecânicas. 

Outra blenda polimérica biodegradável, desenvolvida e registrada 

pela BASF com o nome Ecovio®, é composta por PBAT/PLA ( poli(butileno adipato-

co-tereftalato)/ poli ácido-lático). Esse material apresenta várias possibilidades de 

aplicação como: para utilização de mantas na agricultura, cápsulas de café, filmes 

plásticos, embalagens baseadas em papel e cartão, produção de sacolas plásticas 

compostáveis, e utensílios de mesa descartáveis e também  para aplicação 

biomédica, sendo um produto versátil e biodegradável (BASF, 2020). Entretanto, vale 

ressaltar que a resistência mecânica do Ecovio® está relacionada a porcentagem de 

PLA no material, enquanto o comportamento elástico e maleável refere-se ao PBAT 

(FREITAS et al., 2017). 

Paralelamente, o acetato de celulose (AC) e seus derivados, como o 

triacetato de celulose (TAC), vêm sendo explorados como reforços para compósitos 

biodegradáveis devido à sua elevada estabilidade térmica, resistência química, 

biocompatibilidade e possibilidade de modulação da porosidade. Rosa et al. (2007) 

prepararam blendas de acetato de celulose/ policaprolactona, em diferentes 

formulações, utilizando o método casting e o polietileno enxertado com metacrilato de 

glicidila (PE-g-GMA) como compatibilizante e, demonstraram, que blendas obtidas 
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apresentaram melhora na dispersão das fases, aumento do alongamento na ruptura 

e formação de estruturas porosas com potencial aplicação biomédica. Além disso, os 

autores destacam que o PE-g-GMA proporcionou uma melhor compatibilização para 

as blendas melhorando a dispersão do PCL, indicando maior interação entre as 

cadeias poliméricas. 

Claro et. al (2016) estudou as características térmicas e mecânicas 

de blendas poliméricas constituídas de PLA/AC, pelo método de extrusão, em 

diferentes composições (100/0, 90/10, 80/20, 70/30 (%m/m)). As blendas 

apresentaram menores valores para o módulo de elasticidade e de resistência, 

quando comparados ao PLA puro, entretanto, com valores superiores de 

alongamento. O ensaio de tração evidenciou que o aumento de 10% de acetato de 

celulose na blenda provocou uma diminuição de 56% na resistência a tração, devido 

a imiscibilidade e incompatibilidade dos materiais, todavia a estabilidade térmica do 

PLA/AC melhorou em relação ao polímero puro. 

Ogata et al. (2022) prepararam filmes de poli(ácido láctico)/diacetato 

de celulose plastificado,  pelo método de casting e observaram que as propriedades 

mecânicas das misturas poderiam ser moduladas em função da composição. Em 

particular, os estudos de deformação demonstraram que a adição de AC ao PLA 

permitiu efetivamente a melhora da resistência em relação ao PLA. Além disso, Colteli 

e colaboradores (2019), produziram blendas semelhantes às de Ogata et. al (2022), 

por extrusão reativa, e concluíram que composições entre 20 e 25% de AC 

proporcionam melhores propriedades de impacto sem afetar significativamente o seu 

módulo de elasticidade e resistência à tração.  

Em trabalhos com aplicação direta em scaffolds para regeneração 

óssea, Mao et al. (2018) utilizaram blendas de PLA/etilcelulose e hidroxiapatita, 

obtidas por solvente casting seguido de salt leaching, e observaram elevada 

porosidade (~84%), resistência mecânica compatível com tecidos porosos (~1,5 MPa) 

e formação de apatita em meio simulado. Radakisnin et al. (2021), utilizando a mesma 

técnica para preparar blendas de PLA com nanocelulose, relataram excelente 

estabilidade térmica e morfologia adequada para adesão celular, com elevado 

potencial para aplicações biomédicas de regeneração óssea. Além disso, Huang et al. 

(2014) mostraram que a técnica de casting associada a agentes porogênicos (NaCl) 

permite o controle da cristalização do PLA, gerando poros interconectados com 

diâmetro médio de ~250 µm, ideais para o crescimento celular. 
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Apesar do triacetato de celulose (TAC) apresentar propriedades 

desejáveis para engenharia de tecidos, sua utilização em blendas porosas com PLA 

é ainda pouco abordada na literatura. Recentemente, alguns estudos propuseram 

estratégias alternativas para combinar tais polímeros, como  Yuan et al. (2019) 

investigaram blendas de PLA/TAC plastificado com triacetina, obtidas por 

processamento termoplástico, e observaram aumento significativo da ductilidade e da 

hidrofobicidade, características que favorecem o uso em implantes e liberação 

controlada.  

Além disso, Cao et al. (2021) utilizaram eletrofiação para produzir 

fibras de PLA/TAC com hidroxiapatita, evidenciando a formação de superfícies 

favoráveis à proliferação celular e deposição de apatita. Outros trabalhos também 

destacam a ação do TAC como reforço estrutural, incorporando  fibras de TAC em 

matriz de PLA por extrusão com o intuito de produzirem placas para fixação óssea, 

obtendo materiais com maior módulo de elasticidade e microestrutura refinada 

(ZHANG E LOU, 2024).  

Apesar dos avanços recentes, a literatura permanece limitada no que 

diz respeito ao desenvolvimento de blendas porosas de PLA e triacetato de celulose, 

especialmente produzidas por técnicas como casting e salt leaching, amplamente 

utilizadas na preparação de scaffolds para aplicações biomédicas. A maior parte dos 

estudos envolvendo PLA/TAC concentra-se em técnicas como eletrofiação, impressão 

3D ou extrusão, abordando predominantemente modificações superficiais ou reforço 

estrutural, sem explorar a formação de arquiteturas tridimensionais porosas 

adequadas à regeneração óssea.  Diante do exposto, destaca-se a necessidade de 

novas pesquisas relacionadas as blendas porosas de PLA/TAC e seu potencial como 

scaffolds bioativos para aplicações em regeneração óssea. 
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4 METODOLOGIA 

O fluxograma apresentado na Figura 7 ilustra de forma esquemática 

as etapas metodológicas desenvolvidas neste trabalho, evidenciando a sequência dos 

procedimentos experimentais. 

FIGURA 7: Fluxograma das etapas experimentais utilizadas na preparação e 
caracterização das blendas poliméricas de PLA/TAC. 
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4.1 MATERIAIS UTILIZADOS  

 Para a realização desse estudo foram preparadas amostras de 

blendas poliméricas utilizando poli(ácido láctico)  obtido da Hisun Revode201(PLA; 

Revode201; molecular weight of 1.5 × 104 g/mol, supplied by HISUN Biomaterials Co., 

Ltd., China.), celulose de resíduo de papel filtro (Papel filtro qualitativo 80g/m2 JProlab; 

Lote: 0560), triacetato de celulose comercial (Jinan MTLChemical CO.,Ltd; Lote: 

20240122) clorofórmio (Synth, Brasil) e carbonato de cálcio. O polietilenoglicol 3500 

(PEG) (Sigma®; Lote: 30k0160) foi usado como plastificante para o TAC. 

 

4.2   OBTENÇÃO E MODIFICAÇÃO QUÍMICA DA CELULOSE (PROCESSO DE ACETILAÇÃO) 

Foram utilizados dois triacetato de celulose nesse estudo: o primeiro 

é comercial da marca Jinan MTLChemical CO.,Ltd (TAC-C). O segundo TAC foi obtido 

por meio da acetilação homogênea da celulose do papel filtro (TAC-PF). 

Inicialmente o papel filtro foi picado e moído em liquidificador até 

completa homogeneização e obtenção de um material de textura macia e fibrosa, 

similar ao algodão. A acetilação foi realizada conforme a metodologia de Rodrigues 

Filho e colaboradores (2008) adaptada, em que 5 gramas do papel filtro foram imersos 

em 100 mL de ácido acético glacial, permanecendo em repouso por 30 minutos a 

temperatura ambiente. Em seguida foi adicionada ao sistema uma solução de 0,3 mL 

de H2SO4 e 17,5 mL de ácido acético glacial e a solução resultante ficou em repouso 

por 15 minutos. Decorrido esse tempo, 100 mL de anidrido acético foi adicionado ao 

sistema e a solução ficou em repouso durante 48 horas. Posteriormente foi adicionado 

água destilada para a precipitação e o material foi lavado até pH 6,5 – 7,0, filtrada a 

vácuo e seca durante 24 horas a 60°C. 

4.3  SÍNTESE DE PARTÍCULAS DE CARBONATO DE CÁLCIO(CACO3) 

As partículas de carbonato de cálcio (CaCO₃) foram obtidas pelo 

método de precipitação via dupla troca iônica, adaptado do protocolo descrito por 

Volodkin et. al. (2004). Inicialmente, prepararam-se soluções aquosas de carbonato 

de sódio (Na₂CO₃) e cloreto de cálcio (CaCl₂), ambas na concentração de 0,33 

mol·L⁻¹, utilizando água destilada.  
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Para a síntese, volumes iguais das duas soluções foram rapidamente 

vertidos em um béquer de vidro limpo e seco, mantido à temperatura ambiente (25 

°C). Imediatamente após a mistura, o sistema foi submetido à agitação magnética 

contínua em um agitador operando de forma intensa e vigorosa (aproximadamente 

1000 rpm) , durante um período de 90 segundos. Essa etapa teve por objetivo 

promover a homogeneização eficiente do meio reacional e assegurar uma nucleação 

simultânea dos íons Ca²⁺ e CO₃²⁻. 
Ao término da agitação, a suspensão formada foi deixada em repouso 

por 5 minutos, a fim de permitir a sedimentação parcial do material precipitado. Em 

seguida, o precipitado foi filtrado a vácuo, lavado cuidadosamente com água destilada 

e etanol para remoção de impurezas iônicas residuais e seco em estufa a 60 °C por 

30 minutos. O material seco foi armazenado em dessecador, até posterior utilização 

nas etapas de caracterização e incorporação a matriz polimérica. 

4.4 PRODUÇÃO DE BLENDAS POLIMÉRICAS DE PLA/TAC 

4.4.1 Blendas Compactas  

Foram estudadas diferentes composições das blendas (% 

massa/massa), produzidas com TAC-C e TAC-PF: 95% de PLA e 5% de TAC (95/5), 

85% de PLA e 15% de TAC (85/15), e 70% de PLA e 30% de TAC (70/30), 60% de 

PLA e 40% de TAC (60/40), todas com 30% de PEG em relação a massa de TAC. 

Além disso, foram preparadas amostras individuais de cada polímero (PLA 100% e 

TAC-C 100% e TAC-PF 100%).  

Tabela 4: Composição das blendas PLA/TAC contendo PEG (30% em relação à fração 
mássica de TAC). 
Blenda (PLA/TAC) Massa de PLA(g) Massa de TAC (g)  Massa de PEG (g) 

95/5 2,85 0,15 0,045 
85/15 2,55 0,45 0,135 
70/30 2,10 0,90 0,270 
60/40 1,80 1,20 0,360 

 

Os polímeros (PLA e TAC) foram secos em estufa a 50°C por 2h. Para 

a produção das blendas inicialmente o TAC e o PEG (plastificante) foram dissolvidos 

em clorofórmio por 1h sob agitação. Após esse período o PLA foi adicionado à 
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solução. Após a completa homogeneização (6h) a mistura foi vertida sobre uma placa 

de Petri para evaporação do solvente em temperatura ambiente (25ºC) por 48 horas 

4.4.2 Blendas Porosas 

As blendas porosas foram preparadas seguindo a mesma 

metodologia empregada para as amostras compactas. Entretanto, após 5 h de 

agitação da solução polimérica, foi adicionado carbonato de cálcio (CaCO₃) na razão 

de 2:1 (m/m) entre polímero e sal. A mistura foi novamente homogeneizada para 

garantir a dispersão uniforme das partículas de sal e, em seguida, vertida em placas 

de Petri, permanecendo até a completa evaporação do solvente. Após a secagem, as 

amostras foram submetidas ao processo de salt leaching (lixiviação), realizado em 

solução de ácido sulfúrico 5% (v/v) por 6 h, com troca de água a cada 1 h, visando à 

remoção do agente porogênico. Em seguida, as amostras foram lavadas com água 

destilada e secas em temperatura ambiente (27ºC) por 48 h, obtendo-se as blendas 

com estrutura porosa. 

 

4.6 CARACTEREIZAÇÃO DOS MATERIAIS 

4.5.1 Análise Mecânica 

Os testes de resistência à tração foram realizados com 10 corpos de 

prova de 10 cm de comprimento por 1 cm de largura, para cada amostra, em uma 

máquina universal de ensaio (marca Emic, modelo DL2000 e célula de carga de 50 

N), segundo as especificações da norma ASTM D-638, com adaptação no corpo de 

prova. Foi analisada a tensão na força máxima, a deformação na ruptura e o módulo 

elástico. Os parâmetros determinados foram resistência à tração, TS (MPa) e 

alongamento à ruptura, E (%). A análise foi realizada no laboratório do Programa de 

Pós-graduação em Ciência de Alimentos da Universidade Estadual de Londrina.  

4.5.2 Análise Termogravimétrica (TGA) 

A TGA foi realizada em aparelho Shimadzu TGA 50 sob fluxo de 
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nitrogênio de 20 cm3 min−1. A massa de cada amostra foi de aproximadamente 15 mg. 

As medições foram realizadas aquecendo a amostra de 30 a 800 °C a uma taxa de 

20 °C min−1. A análise foi realizada no laboratório de espectroscopia (ESPEC) da 

Universidade Estadual de Londrina.  

4.5.3 Ângulo de Contato 

A análise de ângulo de contato foi realizada em diferentes superfícies 

em que três gotas de água foram depositadas sobre diferentes pontos da amostra e o 

ângulo foi medido para cada lado da gota, visando a avaliação de seu caráter 

hidrofóbico ou hidrofílico. As seguintes superfícies foram analisadas: PLA puro, TAC-

PF puro, TAC-C puro e para as blendas 95/5, 85/15, 70/30, 60/40 % m/m para as 

composições com ambos acetatos. Para o registro das imagens o equipamento foi 

projetado para acoplar um smartphone para fotografar a gota na superfície analisada. 

O tratamento das imagens foi feito com auxílio do software de licença gratuita ImageJ 

e os resultados apresentados correspondem à média aritmética dos valores obtidos 

para cada gota depositada sobre a amostra, seguidos de seus respectivos desvios 

padrão (DPs). 

4.5.4 Calorimetria Exploratória Diferencial (DSC) 

A análise térmica foi realizada por Calorimetria Exploratória 

Diferencial (DSC) em um equipamento da Shimadzu modelo DSC-60. Serão utilizados 

5 mg de material, sendo realizadas as varreduras sob aquecimento da temperatura 

ambiente até 350°C a uma taxa de aquecimento de 10°C/min em atmosfera de 

nitrogênio. A análise foi realizada no laboratório de espectroscopia (ESPEC) da 

Universidade Estadual de Londrina. 

4.5.5 Determinação da Massa Molar Viscosimétrica 

 A massa molar viscosimétrica das amostras de celulose foi 

determinada por viscosimetria. Utilizando-se um viscosímetro de Ostwald-Fensk 

(Paragon Scientific Ltd-CFR150) e realizada de acordo com a metodologia descrita 

pela norma (ABNT-NBR-7730, 1998), foram preparadas soluções a uma concentração 
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de 5x10-3 g/L dos polímeros triacetato de celulose obtido do papel filtro (TAC-PF) e 

triacetato de celulose comercial (TAC-C), utilizando diclorometano/etanol (8:2) como 

solvente. O tempo de escoamento do solvente puro, bem como das soluções 

poliméricas foram medidas em triplicata, onde a viscosidade intrínseca (η) foi 

determinada de acordo com a metodologia de ponto único. Segundo esse método, a 

viscosidade intrínseca é calculada por meio das equações a seguir: 

Viscosidade relativa     ƞ𝑟𝑒𝑙 = 𝑡𝑡0                                  (Eq. 5) 

Viscosidade específica    ƞ𝑒𝑠𝑝 =  ƞ𝑟𝑒𝑙 − 1                   (Eq. 6) 

Viscosidade reduzida     ƞ𝑟𝑒𝑑 = ƞ𝑒𝑠𝑝𝐶                            (Eq. 7) 

Viscosidade intrínseca    [ƞ] =  √2 𝑥 (ƞ 𝑒𝑠𝑝−𝑙𝑛 ƞ 𝑟𝑒𝑙) 𝐶         (Eq. 8) [ƞ] = 𝐾 𝑥 (𝑀𝑣)𝑎                                             (Eq. 9) 

Em que: 

• t e t0 são os tempos de escoamento da solução polimérica e da solução padrão, 

respectivamente; 

• Ƞrel é viscosidade relativa; 

• Ƞesp é viscosidade específica; 

• Ƞred é viscosidade reduzida; 

• [ƞ] é viscosidade intrínseca; 

• C é concentração em g/L das soluções 

• K e a são constantes referentes ao polímero e ao solvente (K=13,9x10-3 mL.g-

1 e a=0,834); 

• Mv é a massa molar viscosimétrica média;  

4.5.5.1 Determinação da Miscibilidade por Viscosimetria 

A miscibilidade foi avaliada por meio de análises viscosimétricas em 

solução diluída, empregando o método capilar. As medições foram realizadas em 

viscosímetro do tipo Ostwald-Fensk (Paragon Scientific Ltd – CFR150), mantido a 25 

± 0,1 °C, utilizando clorofórmio como solvente. Antes das medições, os solventes e as 

soluções foram mantidos em ambiente climatizado por 24 h. Então, as soluções dos 

polímeros puros (PLA e TAC) foram preparadas nas concentrações de 0,2; 0,4; 0,6; 
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0,8 e 1,0 g·dL⁻¹. Para as blendas (95/5, 85/15, 70/30 e 60/40, m/m), utilizaram-se 

amostras previamente obtidas na forma sólida, dissolvidas diretamente no solvente 

sob agitação de 4 h, até completa homogeneização. 

O tempo de escoamento do solvente puro (t₀) foi determinado com 

cinco repetições, assim como o tempo de escoamento de cada solução (t) por 

concentração. A partir dos tempos médios, calcularam-se os parâmetros 

viscosimétricos (viscosidade relativa, específica, reduzida e intrínseca). O 

comportamento das soluções diluídas foi descrito pela equação de Huggins, sendo o 

coeficiente de Huggins (kH) obtido pela inclinação da curva ηred pela concentração (C) 

da solução: ƞ𝑟𝑒𝑑 = [ƞ] + 𝑏. 𝐶                                      (Eq.   10) 

Sendo [η] o intercepto da reta (viscosidade intrínseca) e b 

(experimental) o coeficiente de Huggins obtido pela inclinação da curva (slop). 

A partir dos dados experimentais, determinou-se a viscosidade 

intrínseca [η] de cada polímero e das blendas, permitindo inferir sobre a miscibilidade 

do sistema. A viscosidade teórica ([η]teo) da blenda foi estimada pela relação aditiva 

ponderada das frações mássicas dos componentes, conforme a Equação (9): [ƞ]𝑡𝑒𝑜 =  𝑊1 . [ƞ]1 + 𝑊2 . [ƞ]2                          (Eq.   11) 

A comparação entre os valores experimentais ([η]exp) e teóricos ([η]teo) 

forneceu a indicação do grau de interação entre os polímeros. Adicionalmente, foram 

calculados os parâmetros de interação viscosimétrica b, ∆B e μ, conforme as 

Equações 10, 11 e 12: 𝑏𝑡𝑒𝑜 = 𝑐 =  𝑊1 . 𝑏11 + 𝑊2 . 𝑏22 + 2 . 𝑊1 . 𝑊2 . 𝑏12          Eq.   12) ∆𝐵 =  𝑏𝑒𝑥𝑝 −𝑐2 .  𝑊1 .𝑊2                                           (Eq.   13) 𝜇 =  ∆𝐵([𝜂]1 −[𝜂]2)2                                       (Eq.   14) 

Esses parâmetros permitiram avaliar o desvio entre a viscosidade 

experimental e a teórica, possibilitando determinar o grau de miscibilidade e interação 

molecular entre os componentes das blendas PLA/TAC, visto que valores de μ 

positivos indicam interação favorável entre os componentes, enquanto valores de μ 

negativos, sugerem baixa compatibilidade ou tendência de segregação. 
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4.5.6 Determinação do Grau de Substituição (GS) 

Para determinação do grau de substituição da celulose, uma alíquota 

de 0,1g do acetato de celulose foi imersa em 5 mL de hidróxido de sódio 0,25 M e 5 

mL de etanol. Decorrido um repouso de 24 h, a solução recebeu a adição de 10 mL 

de ácido clorídrico 0,25M. Após 30 minutos a mistura foi retrotitulada com solução 

padrão de hidróxido de sódio (0,25M) utilizando fenolftaleína como indicador de 

viragem. Essa análise foi realizada para ambas as amostras de triacetato de celulose 

em triplicata.  

Para determinar o grau de substituição (GS) foi utilizado o valor de 

%GA calculado pela Equação 13 e 14. 

 %𝐺𝐴 = {[(𝑉𝑏+𝑉𝑏𝑡)𝑥 µ𝑏]−(𝑉𝑎 𝑥 µ𝑎)}𝑥 43 𝑥 100𝑚𝐴𝐶                           (Eq. 15) 

 𝐺𝑆 =  162 𝑥 %𝐺𝐴(43 𝑥 100)−42 𝑥 %𝐺𝐴                                       (Eq. 16) 

 

 

Em que:  

• %GA é a porcentagem de grupos acetila; 

• Vb é o volume de hidróxido de sódio adicionado; 

•  Vbt  é o volume de hidróxido de sódio gasto na titulação 

•  µb é a molaridade do hidróxido de sódio; 

•  Va é o volume de ácido clorídrico adicionado; 

•  µa é a molaridade do ácido clorídrico; 

•  mAC é a massa de acetato de celulose utilizada.  

4.5.7 Determinação do Teor de Umidade, Solubilidade em Água (SA) e Grau de 

Intumescimento 

A determinação do teor de umidade, intumescimento e solubilidade 

dos materiais foram realizadas de acordo com Souza et al. (2017) com algumas 

modificações. Os materiais foram pesados (m1), sendo em seguida secos a 105ºC por 

24 h e pesados novamente (m2), obtendo-se assim a umidade. Em seguida, os 

materiais secos (m2) foram adicionados em béqueres de 150 mL contendo 50 mL de 
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água destilada à temperatura ambiente por 48 h, após esse período as amostras foram 

então removidas dos béqueres, sendo retirado o excesso de água e pesadas 

novamente (m3), para a determinação do intumescimento. Após imersão, os materiais 

foram secos novamente a 105°C por 24 h para obtenção da massa seca final (m4) e 

cálculo da solubilidade. O procedimento foi realizado em triplicata. Os parâmetros 

foram calculados usando as seguintes equações: 𝑈𝑚𝑖𝑑𝑎𝑑𝑒 (%) =  (𝑚1−𝑚2)𝑚1  𝑥 100                                    (Eq. 17) 𝐼𝑛𝑡𝑢𝑚𝑒𝑠𝑐𝑖𝑚𝑒𝑛𝑡𝑜 (%) =  (𝑚3−𝑚2)𝑚2  𝑥 100                       (Eq. 18) 

 𝑆𝑜𝑙𝑢𝑏𝑖𝑙𝑖𝑑𝑎𝑑𝑒 (%) =  (𝑚2−𝑚4)𝑚2  𝑥 100                               (Eq. 19) 

4.5.8 Difração de Raios X (DRX) 

A análise de DRX foi realizada para as todas amostras de celulose e 

para as blendas em um difratômetro de raios-X (PANanalitycal, X’Pert PRO), detector 

monocromador de xenônio, ângulo de 2-60°, passo angular de 0,05° e passo tempo 

de 2 segundos.  

Para determinar a fração cristalina das amostras, os difratograma 

foram processados no software OriginPro. Inicialmente, foi realizada a correção da 

linha de base dos difratograma, em seguida, foi aplicada a deconvolução dos picos na 

região entre 2 = 10 - 40°, em ângulos característicos da estrutura da celulose 

cristalina, utilizando funções de perfil do tipo Voigt, as quais representam as 

convoluções de componentes goussianas e lorentzianas. Após o ajuste, a contribuição 

da área cristalina (Ac) em relação à fração amorfa (Aam) foi determinada conforme 

equação 20, de acordo com o método descrito por Park et al. (2010):  %𝑋𝐶 = [𝐴𝑐](𝐴𝑐+𝐴𝑚)  𝑥 100                                                   (Eq. 20) 

4.5.9 Espectroscopia no Infravermelho por Transformada de Fourier (FTIR-ATR) 

As análises de FTIR-ATR foram realizadas em um espectrofotômetro 

de infravermelho por transformada de Fourier (Bruker Vertex 70); com faixa espectral 

de 4000 à 400 cm-1, resolução de 4 cm-1, 16 varreduras e laser de He - Ne com sistema 

óptico composto por feixe único localizado no Laboratório de Química Prebiótica 

(LQP) da Universidade Estadual de Londrina (UEL).  
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4.5.10 Microscopia Eletrônica de Varredura (MEV) 

A análise de MEV foi realizada no Laboratório de Microscopia 

eletrônica e Microanálise (LMEM) da central Multiusuária de Laboratórios de Pesquisa 

da Universidade Estadual de Londrina. A morfologia topográfica e das criofraturas dos 

materiais foi avaliada por Microscopia Eletrônica de Varredura (MEV) no microscópio 

FEI modelo Quanta 200. Cada amostra foi coberta por uma fina camada de ouro 

(cerca de 15nm), utilizando um metalizador SCD 050 (Baltec-Balzares). A tensão de 

aceleração utilizada foi de 15 Kv. 

As micrografias das amostras porosas foram analisadas na Rede de 

Laboratórios Multiusuários (RELAM) da Universidade Federal de Uberlância (UFU), 

Campus Santa Mônica, em microscópio eletrônico de Marredura da marca Tescan, 

modelo VEJA 3 LMU, nas mesmas condições utilizadas na LMEM. 

4.5.11 Microscopia Óptica (MO) 

Para a obtenção de informações morfológicas da superfície das 

membranas produzidas, foi utilizado um microscópio ótico – Microscopia Óptica (MO), 

utilizando o Microscópio Fotônico Axio Zeiss do Laboratório de Microscopia eletrônica 

e Microanálise (LMEM) da central Multiusuária de Laboratórios de Pesquisa da 

Universidade Estadual de Londrina (UEL). 

4.5.12 Teste de Simulação Fisiológica de Bioatividade (Crescimento de Hidroxiapatita) 

A capacidade de bioatividade das amostras foi avaliada por meio da 

imersão em fluido corporal simulado (SBF), preparado de acordo com o protocolo 

proposto por Kokubo e Takadama (2006), que reproduz a composição iônica do 

plasma sanguíneo humano. A Tabela 5 apresenta as concentrações nominais de íons 

presentes na solução de SBF, comparadas às do plasma humano. 

Tabela 5. Concentrações de íons no SBF e no plasma sanguíneo humano. 
Íon Concentrações de íons (mm) 

 

 

Plasma sanguíneo SBF 

Na +
 142.0 142.0 

K +
 5.0 5.0 

Magnésio2+
 1.5 1.5 
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Ca2+
 2.5 2.5 

Cl-
 103.0 147.8 

HCO3-
 27.0 4.2 

HPO4
2−

 1.0 1.0 

SO4 
2−

 0.5 0.5 

pH 7.2–7.4 7.40 

 

A solução de SBF foi preparada dissolvendo-se sequencialmente os 

sais NaCl, NaHCO₃, KCl, K₂HPO₄·3H₂O, MgCl₂·6H₂O, CaCl₂ e Na₂SO₄ em água 

destilada sob agitação à 36,5 ± 0,5 °C. Em seguida, adicionou-se Tris-(hidroximetil)-

aminometano- hidroclorídrico (Tris) para tamponamento e o pH foi ajustado para 7,40 

± 0,01 com solução 1 M de HCl. O preparo foi conduzido em recipiente plástico liso, 

para evitar nucleação indesejada, e a solução obtida foi armazenada entre 5 e 10 °C 

por até 30 dias. 

As amostras porosas previamente secas foram imersas em 30 mL de 

SBF, mantendo-se a 37 °C por períodos de 7, 14, 21  e 28 dias. Durante o ensaio, o 

meio foi renovado a cada 48 h para preservar a composição iônica. Após cada 

intervalo de imersão, as amostras foram cuidadosamente retiradas, lavadas com água 

destilada e secas em estufa a 37 °C por 24 h. 

A formação de fases minerais sobre a superfície das blendas foi 

posteriormente avaliada por microscopia eletrônica de varredura (MEV), verificando a 

deposição de apatita de cálcio para indicativo da bioatividade do material. 
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5 RESULTADOS 

5.1 MODIFICAÇÃO QUÍMICA E GRAU DE SUBSTITUIÇÃO DA CELULOSE 

Neste trabalho foram utilizadas duas fontes de triacetato de celulose: 

o triacetato comercial (TAC-C) e a celulose de papel filtro quimicamente modificadas 

através da reação de acetilação homogênea (TAC-PF).  A Figura 7 apresenta as 

imagens digitais das amostras utilizadas nesse trabalho.  

Figura 8: Materiais de partida: (a) Celulose de papel filtro moída, (b) triacetato de 
celulose de papel filtro (TAC-PF) e (c) triacetato de celulose comercial (TAC-C). 

 
Fonte: o autor (2025). 

A Tabela 6 traz os resultados da análise de grau de substituição do 

material produzido. 

Tabela 6: Resultados da análise de determinação de porcentagem de grupos acetila 
(%GA) e Grau de substituição (GS) para o triacetato de celulose de papel filtro (TAC-
PF) e triacetato de celulose comercial (TAC-C) 

Amostra Porcentagem de 
grupos acetila 

(%GA) 

Grau de 
substituição 

(GS) 
TAC-PF 43,47±1,05 2,88±0,07 

TAC-C 38,43±1,00 2,32±0,09 

 

Por meio das equações 15 e 16 (página 44) o material modificado 

(TAC-PF) foi caracterizado, obtendo valores de %GA de 43,47 e GS de 2,88±0,07. O 

TAC-C também foi caracterizado e apresentou %GA de em média 38,43 e GS de 

2,32±0,09. Os valores indicam a substituição de três hidroxilas do monômero de 

glicose, por três grupos acetato. Sendo assim, o material triacetilado apresenta-se 

solúvel em clorofórmio e diclorometano, solventes apolares. 
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O mecanismo da reação de acetilação homogênea da celulose de 

papel filtro é descrito na Figura 9. 

Figura 9: Mecanismo de acetilação homogênea da celulose 

 

 

Fonte: O autor (2025). 

Na reação de acetilação da celulose, o anidrido acético reage com a 

celulose na presença de um catalizador ácido (ácido sulfúrico). Inicialmente, o anidrido 

é protonado ao entrar em contato com o ácido sulfúrico. Com a protonação, o carbono 

ligado ao oxigênio no grupo carbonila do anidrido torna-se mais eletrofílico, 

favorecendo o ataque nucleofílico, em que o oxigênio presente no grupo ─OH do 

monômero de glicose da celulose ataca o carbono do grupo carbonílico do anidrido 

acético. Posteriormente, o composto intermediário formado é então estabilizado por 

meio da eliminação do subproduto – ácido acético- resultando na formação de uma 

ligação éster (DA CRUZ, 2010). 

Durante a acetilação, as propriedades do polímero sofrem alterações, 
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formando um material de maior hidrofobicidade. Com isso, as ligações de hidrogênio 

polímero-solvente e polímero- polímero tornam-se menos importantes na 

solubilização do material, visto que ocorre a formação de interações de dipolo, devido 

a diminuição de hidroxilas ao longo da cadeia (MARSON, 1999). 

5.1.1 Espectroscopia no Infravermelho por Transformada de Fourier  

O espectro de absorção do FTIR-ATR da celulose, do TAC-PF e do 

TAC-C estão apresentados na Figura 10, com as principais bandas características 

atribuídas à celulose e ao acetato de celulose.  

Figura 10: Espectro FTIR-ATR das amostras de celulose de papel filtro, do triacetato 
de celulose de papel filtro (TAC-PF) e do triacetato de celulose comercial (TAC-C)  
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Observa-se ao analisar o espectro da celulose a existência de bandas 

bem definidas, como de grupos hidroxila (estiramento OH) em 3350 cm-1, estiramento 

CH de carbono sp3 em 2900 cm-1, deformações assimétricas de CH2 em 1430, 

estiramento C-O-C assimétrico que representa a vibração do anel de piranose em 

1162 cm-1, e ligações ß-glicosídicas entre as unidades glicanas em 896 cm-1. 

Comparando os espectros e analisando o acetato de celulose de 

papel filtro é possível observar bandas semelhantes entre o material inicial e o 
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acetilado. Entretanto, o aparecimento de uma banda intensa em 1740 cm-1, 

característica do estiramento de grupos carbonila de ésteres (C=O), evidencia que a 

modificação química da celulose ocorreu de maneira satisfatória. Cerqueira (2009) 

produzindo acetato de celulose observou o aparecimento da mesma banda carbonila 

em 1750 cm-1. 

Foi possível verificar também a diminuição significativa da banda 3350 

cm-1, devido a substituição dos grupos hidroxila pelos grupos acetila na cadeia 

celulósica. Outras evidências que comprovam a acetilação é a banda 1370 cm-1 de 

deformação assimétrica de carbono CH3, em 1222 cm-1 referente ao estiramento C-O 

dos grupos acetato e a banda em 603 cm-1, referente a vibração dos grupamentos 

acetila. Com esses resultados pode-se afirmar que o processo de acetilação da 

celulose foi eficaz para a produção de TAC-PF. 

Comparando os espectros de FTIR-ATR do TAC-PF e do TAC-C na 

figura 10, é possível observar diversas semelhanças estruturais, confirmando que 

ambos os materiais passaram pelo processo de acetilação. As bandas características 

dos grupos acetato estão presentes nos dois espectros, como o estiramento da 

carbonila de éster em 1740 cm⁻¹ para o TAC-PF e 1736 cm⁻¹ para o TAC-C, bem 

como a banda do estiramento C-O dos grupos acetato em 1222 cm⁻¹ e 1218 cm⁻¹, 

respectivamente, que reforça a alta incorporação de grupos acetila em ambos os 

materiais. Além disso, as bandas em 1448 cm⁻¹ (TAC-PF) e 1452 cm⁻¹ (TAC-C), 

associadas à deformação angular do grupo CH₂, e em 1370 cm⁻¹ (TAC-PF) e 1357 

cm⁻¹ (TAC-C), relacionadas à deformação do grupo CH₃, apresentam valores 

próximos e compatíveis com a estrutura dos triacetatos.  

Além disso, as bandas em 1037 cm⁻¹ (TAC-PF) e 1030 cm⁻¹ (TAC-C) 

estão relacionadas ao estiramento C–O de carbonos secundários, enquanto a banda 

em 896 cm⁻¹ (observada em ambos) é atribuída ao estiramento C–O–C das ligações 

β-1,4-glicosídicas do esqueleto celulósico, preservadas mesmo após a modificação 

química. 

Embora as bandas estejam presentes em ambos os materiais, é 

possível notar pequenos deslocamentos nas frequências vibracionais, como nas 

bandas de carbonila e C–O, o que pode ser atribuído a diferenças no grau de 

substituição (GS) e na organização molecular. Um GS mais elevado tende a reduzir a 

quantidade de hidroxilas livres e aumentar a simetria local, o que pode afetar 

ligeiramente a posição das bandas. Essas diferenças vibracionais também podem 
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refletir variações na polaridade local, no empacotamento das cadeias poliméricas e 

na densidade de interações intermoleculares. 

5.1.2 Massa molar viscosimétrica 

A análise viscosimétrica dos materiais TAC-C e TAC-PF demonstrou 

diferenças significativas na viscosidade intrínseca e na massa molar viscosimétrica 

média (Mv ), conforme pode ser observado na Tabela 7. 

Tabela 7: Resultados das determinações de viscosidade para a celulose de papel filtro 
e para o triacetato de celulose de papel filtro (TAC-PF) e triacetato de celulose 
comercial (TAC-C) 

Viscosidades Celulose TAC-PF TAC-C 

Viscosidade relativa 5,02 a ± 0,06 1,48 c ±0,20 2,20 b ±0,40 

Viscosidade específica 4,02 a ± 0,06 0,48 c ± 0,20 1,20 b ± 0,40 

Viscosidade reduzida (mL/g) 805,20 a ± 0,06 96,60 c ± 0,20 240,13 b ± 0,40 

Viscosidade Intrínseca (mL/g) 439,09 a ± 0,06 84,34 c ± 0,20 181,44 b ± 0,40 

Massa molecular 
viscosimétrica média (g/mol) 

98040,78 a ±0,06 37318,97 c ± 0,20 86.630,50 b ±0,40 

*Constantes K= 13,9x103 ml.g-1  e a= 0,834 (solventes diclorometano/etanol 8:2) 

O TAC-C apresentou maior tempo de escoamento (36,21s) em 

relação ao TAC-PF (24,40s), resultando em maior viscosidade relativa (ηrel=2,20 

contra ηrel=1,483), o que sugere que suas cadeias poliméricas são maiores e 

possuem maior resistência ao fluxo. Desse modo, esse comportamento está 

diretamente relacionado ao maior grau de polimerização ou a interações 

intermoleculares mais intensas. 

A viscosidade intrínseca ([η]) foi significativamente maior no TAC-C 

(181,44 mL/g) em comparação ao TAC-PF (84,34 mL/g), indicando que o primeiro 

possui cadeias poliméricas mais longas e maior resistência hidrodinâmica em solução. 

Além disso, esse resultado reflete-se na massa molar viscosimétrica média, que foi 

86,6 kDa para o TAC-C e 37,3 kDa para o TAC-PF. A menor viscosidade intrínseca e 

a menor Mv do TAC-PF podem estar relacionados a um processo de degradação 

química durante sua obtenção, resultando em cadeias poliméricas mais curtas. Na 

Figura 11, temos as imagens de microscopia ótica dos triacetatos e da celulose, é 

possível observar que a celulose de papel filtro apresenta aspecto fibroso e após a 

acetilação suas fibras são menores, indicando uma degradação química durante o 

processo de acetilação. Entretanto, o TAC-C devido a sua estrutura granular não 
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apresenta a mesma característica. 

Figura 11: Imagens de microscopia ótica (escala de 200 µm) de amostras de (a) 
celulose de papel filtro moído, (b) triacetato de celulose de papel filtro (TAC-PF) e  (c) 
triacetato de celulose comercial (TAC-C) 

 

A equação de Mark-Houwink permitiu estabelecer a correlação entre 

viscosidade e massa molar, confirmando que polímeros com maior viscosidade 

intrínseca possuem maior Mv. Como esperado, um aumento na viscosidade 

específica e reduzida reflete em um aumento na viscosidade intrínseca, que por sua 

vez resultou em uma maior massa molar. Comportamento típico de polímeros em 

solução diluída e indica que a estrutura molecular do TAC-C é maior em comparação 

com a do TAC-PF. 

Na formulação de blendas poliméricas, a escolha entre um polímero 

com maior ou menor Mv e viscosidade intrínseca afeta diretamente a compatibilidade 

e a processabilidade do sistema. Assim, o TAC-C, com maior massa molar e 

viscosidade, pode conferir maior resistência mecânica e térmica às blendas, mas pode 

apresentar dificuldades de miscibilidade com polímeros de menor Mv.Todavia, o TAC-

PF, com menor viscosidade intrínseca e menor massa molar, pode favorecer a 

miscibilidade e facilitar o processamento. 

5.1.3 Difração de Raio X  

A Figura 12 apresenta os difratogramas de DRX da celulose 

juntamente com o TAC-PF em pó e em filme (a) e os difratograma de DRX do TAC-C 

em pó e em filme (b). O difratograma de DRX do PLA em filme está apresentado na 

Figura 13. 

(a)  (b)  (c)  
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Figura 12: Difratograma DRX (a) da celulose, do triacetato de celulose de papel filtro 
(TAC-PF) produzido em pó e em filme dissolvido em clorofórmio e (b) do triacetato de 
celulose comercial (TAC-C) em pó e em filme dissolvido em clorofórmio  
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O difratograma de raios X da celulose (Figura 10a) utilizada como 

precursor do TAC, proveniente de papel filtro moído, revelou picos intensos e bem 

definidos em 2θ ≈ 15,5°, 16,5° e 22,5°, atribuídos aos planos cristalinos (1-10), (110) 

e (200), respectivamente, característicos da forma cristalina tipo Iβ, predominante em 

celulose vegetal. A elevada cristalinidade observada é atribuída à organização 

tridimensional rígida do material, sustentada por ligações de hidrogênio entre as 

cadeias. 

Após acetilação homogênea, o TAC-PF apresentou perfil alterado, 

com picos mais largos e menos intensos em 2θ ≈ 13,5°, 17,5°, 21,9°, 26,6° e 28,9°, 

correspondentes aos planos (010), (100), (020), (110) e (120), respectivamente 

indicando que o material possui menor ordenamento (Figura 12a). A substituição das 

hidroxilas por grupos acetato rompeu as interações intermoleculares originais, 

favorecendo o surgimento de zonas amorfas. Entretanto, o filme obtido por dissolução 

do TAC-PF em clorofórmio mostrou perfil ainda mais amorfo, sugerindo reorganização 

molecular limitada durante a secagem. 

O TAC comercial (Figura 12b) apresentou difratograma com picos 

nítidos em 2θ ≈ 10,1°, 13,4°, 17,5° e 23,1°, atribuídos aos planos (001), (010), (100) e 

(020), respectivamente, indicativo de uma estrutura mais ordenada que do TAC-PF. 

Após o processo de dissolução, o filme obtido do TAC-C, também apresentou um perfil 

mais amorfo, semelhante ao TAC - PF. 

Além disso, os diferentes graus de substituição entre os TACs 

analisados influenciaram os perfis difratométricos observados. O TAC-PF, com grau 
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de substituição de 2,88, apresentou estrutura predominantemente amorfa, reflexo da 

alta acetilação e da consequente perda das ligações de hidrogênio responsáveis pela 

ordem cristalina da celulose original. Todavia, o TAC-C, com GS de 2,32, manteve 

traços da estrutura cristalina da celulose, com a presença residual de hidroxilas, 

conforme observado na análise de FTIR-ATR do TAC-C que ainda mantem bandas 

em ~3500 cm-1, que permitem interações intermoleculares e favorecem a organização 

das cadeias, mesmo após processo de dissolução. 

Figura 13: Difratograma DRX de filme de PLA produzido por dissolução em clorofórmio 
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O difratograma de DRX do filme de PLA obtido por casting a partir de 

solução em clorofórmio (Figura 13) apresentou reflexos de difração característicos de 

uma estrutura semicristalina, com dois picos mais pronunciados localizados em 2θ ≈ 

16,6° e 19,0°, atribuídos aos planos cristalinos (110/200) e (203), respectivamente. 

Esses reflexos são compatíveis com a modificação cristalina α do PLA, cuja estrutura 

é baseada em cadeias helicoidais com empacotamento regular. Além desses, foram 

observados outros reflexos de menor intensidade em 2θ ≈ 22,7°, 29,5° e 31,4°, 

indicando a presença de domínios cristalinos adicionais, embora com menor grau de 

organização. O padrão obtido evidencia que o PLA manteve um certo grau de 

cristalinidade após o processamento, característica diretamente relacionada às suas 

propriedades mecânicas elevadas, como alta rigidez, resistência à tração e elevado 

módulo de elasticidade. 
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5.1.3.1 Determinação do índice de cristalinidade das amostras  

Os difratogramas de raios X deconvoluídos para as amostras de 

celulose de papel filtro (a), TAC-PF em pó (b) e em filme (c) e TAC-C em pó (d) e em 

filme (e)estão apresentados na Figura 14.  

Figura 14: Gráficos deconvoluído das amostras de celulose de papel filtro (a), TAC-
PF em pó (b) e em filme (c) e TAC-C em pó (d) e em filme (e) 
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A deconvolução permitiu separar as contribuições associadas às 

regiões cristalinas e à fração amorfa, possibilitando a determinação da cristalinidade 

aparente de cada amostra pela razão entre a área cristalina e a área total do ajuste, 

conforme calculado pela Equação 20 (página 45). Os valores obtidos para a 

cristalinidade estão resumidos na Tabela 8. 

Tabela 8: Índice de cristalinidade das amostras de celulose, TAC-PF e TAC-C nas 
formas de pó e filme determinado por deconvolução da análise de DRX 

Amostra Cristalinidade (%) 
Celulose 87,5 

TAC-PF pó 69,1 

TAC-PF filme 48,1 

TAC-C pó 65,9 

TAC-C filme 46,6 

 

A celulose apresentou picos bem definidos em 2θ ≈ 14,8°, 16,5° e 

22,4°, correspondentes aos planos cristalinos (1–10), (110) e (200) da celulose tipo 

Iβ, confirmando sua estrutura semicristalina típica e elevada cristalinidade aparente 

(87,5%). Após a acetilação, o TAC-PF em pó exibiu amplo halo amorfo entre 10° e 

25°, com diminuição da intensidade dos picos e cristalinidade reduzida para 69,1%, o 

que demonstra a desorganização da rede de ligações de hidrogênio e a formação de 

regiões de empacotamento menos regular para as cadeias. 

O TAC-PF dissolvido em clorofórmio para obtenção do filme 

apresentou uma intensificação da banda amorfa e diminuição da intensidade dos 

picos, com cristalinidade de 48,1%, indicando que o processamento em solução 

favoreceu a desordem das cadeias. Por outro lado, o TAC-C em pó apresentou picos 
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mais nítidos em torno de 2θ ≈ 13,0°, 17,7° e 23,5°, atribuídos aos planos (100), (110) 

e (200) do triacetato de celulose, caracterizando domínios cristalinos bem definidos, 

com Xc de 65,91%, indicando maior grau de ordenação estrutural do material 

comercial, decorrente do controle industrial de processamento e do menor grau de 

substituição. Após a dissolução do TAC-C em filme, observou-se a redução da 

cristalinidade para 46,6%, sugerindo que o processo de dissolução em clorofórmio 

seguido da evaporação do solvente promoveu desorganização parcial das cadeias 

poliméricas e diminuição da fração ordenada. Assim, embora o TAC-C apresente 

picos mais definidos que o TAC-PF, indicando melhor ordem estrutural local, sua 

fração cristalina global é menor, pois o método de deconvolução considera a área 

relativa dos picos cristalinos em relação ao halo amorfo.  

5.2 CARACTERIZAÇÃO DAS BLENDAS COMPACTAS 

Na Figura 15, são apresentadas fotos das blendas compactas 

produzidas, utilizando PLA/TAC-PF e PLA /TAC-C. O material compacto foi elaborado 

com o objetivo de avaliar as interações entre os polímeros e o impacto da composição 

sobre as propriedades mecânicas e físico-químicas. 

Figura 15: Blendas compactos produzidas com PLA e TAC-PF e PLA e TAC-C em 
diferentes composições (%m/m) dissolvidos em clorofórmio 

 

Nas imagens são mostrados os filmes obtidos das blendas de PLA 

com triacetato de celulose comercial (TAC-C) e derivado de papel filtro (TAC-PF), nas 

proporções PLA/TAC 95/5, 85/15, 70/30 e 60/40 (%m/m). O PLA puro exibe superfície 

homogênea e transparente, entretanto, com a adição de TAC-PF observa-se aumento 

da heterogeneidade superficial, rugosidades e opacidades nas maiores proporções 
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de acetato, sugerindo uma tendência a separação de fases entre os polímeros. 

Ademais, os filmes com TAC-C apresentam maior uniformidade visual, especialmente 

nas composições 95/5 e 85/15. A blenda PLA/TAC-C 70/30 destacou-se pela 

aparência contínua e menor evidência de separação de fases, enquanto a 60/40 

apresentou opacidade intensa e textura irregular.  

5.2.1  Espectroscopia no Infravermelho por Transformada de Fourier das blendas 

compactas 

Os espectros do PLA 100, TAC-PF 100, TAC-C 100 e das 

composições 95/5, 85/15, 70/30 e 60/40 (PLA/TAC %m/m/) para cada triacetato de 

celulose estão apresentados na Figura 16. 

Figura 16: Espectros de FTIR-ATR das blendas compactas em diferentes 
composições produzidas com o TAC-PF (a) e com o TAC-C (b) 
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O espectro do PLA apresenta banda em 2995 cm⁻¹, pertencentes ao 

estiramento assimétrico CH3, em 1746 cm−1 devido ao estiramento da carbonila C=O 

do grupo éster, em 1450 cm-1 e 1355 cm−1 relacionam-se a flexão e deformação 

angular da ligação C-H e CH3 e em 1185  cm⁻¹ e em 1078 cm-1 associadas aos 

estiramentos C-O e C-O-C de ésteres. Além disso, é possível observar que as blendas 

apresentaram banda de vibração de ambos os polímeros (PLA e TAC), sendo que, a 

intensidade dessas bandas sofreu uma variação conforme modificou-se a proporção 

de cada polímero na blenda polimérica.  

Os espectros de FTIR das blendas de PLA com TAC-PF e PLA com 

TAC-C evidenciaram bandas características dos polímeros constituintes, confirmando 
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a preservação das estruturas químicas dos materiais de partida nas formulações 

preparadas. As bandas observadas em 2995 cm⁻¹ (blendas com TAC-PF) e 2945 cm⁻¹ 

(blendas com TAC-C) correspondem ao estiramento C–H de carbonos sp³, indicando 

a presença das cadeias alifáticas comuns ao PLA e ao TAC. A banda intensa em 1746 

cm⁻¹ para as blendas com TAC-PF e com TAC-C está associada ao estiramento da 

carbonila (C=O) dos grupos éster, apresenta-se em ambos os polímeros. As bandas 

em 1450 cm⁻¹ (blendas com TAC-PF) e 1454 cm⁻¹ (blendas com TAC-C), assim como 

as bandas em 1355 cm⁻¹ (blendas com TAC-PF) e 1355 cm⁻¹ (blendas com TAC-C), 

referem-se às deformações angulares dos grupos CH₂ e CH₃, respectivamente, sendo 

típicas de estruturas alifáticas e indicativas de possíveis variações na organização 

molecular entre as composições. 

5.2.2 Análise termogravimétrica 

A análise de TG foi realizada para avaliar a estabilidade térmica e o 

comportamento de decomposição das amostras de PLA, TAC-PF, TAC-C e das 

respectivas blendas compactas de PLA/TAC em diferentes composições. As curvas 

obtidas permitem determinar os parâmetros característicos de degradação térmica, 

como a temperatura do início da degradação (Tonset) e a temperatura correspondente 

à perda de 10% da massa inicial do material (T₉₀). A Figura 17 apresenta as curvas 

de TG e sua derivada (dTG) para os materiais compactos produzidos. 

Figura 17: Curvas termogravimétricas (TG) e sua derivada (dTG) paras amostras 
compactas de (a) PLA/TAC-PF e (b) PLA/TAC-C, em diferentes proporções (95/5, 
85/15, 70/30 e 60/40 %m/m). 
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A Tabela 9, apresenta os valores das temperaturas correspondente 

as etapas de degradação do material e de perda de massa. 

Tabela 9: Temperaturas correspondentes aos eventos de TGA e sua derivada de 
primeira ordem para as amostras de PLA, TAC-PF, TAC-C e suas blendas em 
diferentes composições 

Análise de TG 

Amostra T 90º (ºC) T onset (ºC) 
PLA 313,55 357,37 

 

TAC-PF 239,43 338,21 

PLA/TAC-PF 95/5 321,23 370,28 

PLA/TAC-PF 85/15 335,25 371,46 

PLA/TAC-PF 70/30 320,04 355,54 

PLA/TAC-PF 60/40 340,90 356,88 

 

TAC-C 363,06 364,08 

PLA/TAC-C 95/5 358,47 330,82 

PLA/TAC-C 85/15 361,77 352,96 

PLA/TAC-C 70/30 362,19 346,31 

PLA/TAC-C 60/40 357,60 346,88 

 

Análise de dTGA 

Amostra Temperatura 
1º Evento (ºC) 

Temperatura 
2º Evento (ºC) 

Temperatura 
3º Evento (ºC) 

Temperatura 
máxima (ºC) 

PLA 96,39 134,78 - 393,48 

 

TAC-PF 50,86 185,11 258,31 392,97 

PLA/TAC-PF 95/5 96,80 136,77 - 401,77 

PLA/TAC-PF 85/15 101,61 142,74 264,84 401,34 

PLA/TAC-PF 70/30 47,64 98,80 261,23 389,36 

PLA/TAC-PF 60/40 54,17 181,64 - 386,93 
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TAC-C 60,42 190,84 301,38 406,96 

PLA/TAC-C 95/5 66,97 108,14 131,06 411,03 

PLA/TAC-C 85/15 60,05 111,56 145,36 410,06 

PLA/TAC-C 70/30 63,03 160,10 - 397,73 

PLA/TAC-C 60/40 56,55 153,17 - 393,66 

 

O PLA apresentou um único estágio de decomposição com Tonset em 

357 °C e T₉₀ em 313 °C, indicando um comportamento de degradação unimodal típico 

de polímeros semicristalinos homogêneos. A perda de massa acentuada observada 

nessa faixa é atribuída à clivagem das ligações éster, com formação de lactídeos e 

fragmentos voláteis, confirmando a estabilidade térmica do PLA. 

O TAC-PF apresentou Tonset em 338 °C e T₉₀ em 239 °C, indicando 

menor estabilidade térmica em relação ao PLA. Essa diferença está associada à 

heterogeneidade estrutural e ao maior grau de substituição (GS) do TAC obtido a partir 

do papel filtro, que leva à presença de regiões com diferentes níveis de acetilação e 

menor regularidade. Entretanto, o TAC comercial (TAC-C), apresentou Tonset mais 

elevado (364 °C) e T₉₀ em 363 °C, evidenciando maior estabilidade térmica, 

provavelmente devido à estrutura mais ordenada e à presença de cadeias com menor 

GS, que favorecem interações intermoleculares mais fortes, como ligações de 

hidrogênio. 

Nas blendas contendo TAC-PF, as curvas de TG apresentaram 

comportamento intermediário entre os polímeros puros, com Tonset variando de 355 a 

371 °C. Esse resultado indica que a incorporação do TAC-PF não compromete 

significativamente a estabilidade térmica do PLA, sugerindo uma possível interação 

parcial entre as fases. Todavia, para as blendas com TAC-C, observou-se variações 

de Tonset para temperaturas menores (330–353 °C), o que pode estar relacionado à 

maior heterogeneidade da blenda, favorecendo a degradação em temperaturas 

menores. Porém, ainda assim, todas as blendas apresentaram degradação principal 

acima de 330 °C, demonstrando boa estabilidade térmica e potencial de 

processamento em temperaturas moderadas. 

Na análise de dTG, o PLA apresentou três eventos de degradação, 

sendo os dois primeiros, próximos de 96 °C e 135 °C, correspondem à eliminação de 

umidade e solventes residuais retidos durante o processamento por casting. O terceiro 

evento, com Tmax em 393 °C, representa a degradação principal, associada à quebra 

das ligações éster e formação de lactídeos voláteis, típica de polímeros 
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semicristalinos. Além disso, o TAC-PF exibiu três picos de decomposição em 51 °C, 

185 °C e 258 °C, e Tmax em 393 °C, que estão relacionados à perda de umidade, à 

desacetilação das cadeias celulósicas e à degradação da estrutura principal do 

triacetato, respectivamente. Ademais, pode-se relacionar a existência de várias 

temperaturas de degradação a heterogeneidade estrutural e o maior GS do TAC-PF, 

que gera regiões com diferentes energias de ligação e distintas temperaturas de 

decomposição. 

As blendas contendo TAC-PF apresentam dois ou três eventos 

principais, conforme dados da Tabela 5, dependendo da proporção de TAC. As etapas 

iniciais (50–100 °C) estão ligadas à perda de umidade e voláteis, enquanto os eventos 

intermediários e finais (130–400 °C) envolvem a desacetilação e a degradação da 

matriz de PLA. A sobreposição dos valores dos picos indica certa interação entre as 

fases, mantendo Tmax entre 386 °C e 401 °C, o que demonstra que o TAC-PF não 

reduz significativamente a estabilidade térmica do PLA. 

Todavia, o TAC-C apresentou eventos em 60 °C, 190 °C e 301 °C, 

com Tmax de 406 °C, evidenciando maior estabilidade térmica que o TAC-PF. Essa 

diferença é atribuída à estrutura mais uniforme e menor GS do TAC comercial, 

proporcionando maior coesão entre as cadeias e diminui a decomposição. Além disso, 

as blendas com TAC-C mostraram comportamento similar, com Tmax entre 393 °C e 

411 °C e eventos menores associados à desacetilação e à decomposição do PLA. A 

leve redução de Tonset observada pode estar relacionada à heterogeneidade interfacial 

gerada pela incorporação do TAC, mas sem comprometer a estabilidade global. 

5.2.3 Ângulo De Contato e Microscopia Eletrônica de Varredura 

A análise de ângulo de contato, possibilita realizar a medição do 

comportamento de molhabilidade das superfícies dos materiais, o que fornece 

informações valiosas sobre as propriedades interfaciais, como a adesão e a energia 

superficial. A imagem a seguir (Figura 18) apresenta as imagens e valores dos ângulos 

de contato das amostras analisadas, na interface polímero/ar (superior) e 

polímero/placa (inferior). 

Figura 18: Resultados da análise de ângulo de contato das blendas compactas 
produzidas com PLA/TAC-PF e PLA/TAC-C em diferentes composições (%m/m) 
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PLA TAC-PF TAC-C 

   
90,91 ± 1,47 52,39 ± 2,15 60,82 ± 0,10 

Superior Inferior  Superior inferior 

 
PLA/TAC-PF 95/5 

 

 
PLA/TAC-PF 85/15 

 

 
68,47 ± 1,06 

 
89,92 ± 1,84 

 
63,19 ±1,44 

 
87,82 ± 1,88 

  
 

PLA/TAC-PF 70/30 
 

 
PLA/TAC-PF 60/40 

62,54 ± 0,94 
 

73,47 ± 1,41 
 

51,39 ± 0,23 
 

68,99 ± 0,21 

  
 

PLA/TAC-C 95/5 
 

 
PLA/TAC-C 85/15 

 

 
72,10 ± 0,52 

 
90,62 ± 1,08 

 
66,71 ± 1,32 

 
87,13 ± 1,67 

  
 

PLA/TAC-C 70/30 
 

 
PLA/TAC-C 60/40 

 

 
64,41 ± 0,20 

 
69,95 ± 1,01 

 
61,14 ± 0,19 

 
70,86 ± 1,54 

 

O PLA puro apresentou o maior ângulo de contato entre as amostras 

analisadas (90,91º), indicando uma superfície menos hidrofílica. Esse comportamento 

é esperado, pois o PLA é um polímero relativamente hidrofóbico, caracterizado por 

cadeias poliméricas apolares. Uma superfície com baixa molhabilidade pode ter 

implicações negativas em aplicações biomédicas que exigem maior adesão aos 

tecidos vivos.  
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 Todavia, o TAC-PF e o TAC-C, com um ângulo de contato de 52,39º 

e 60,82º, respectivamente, demonstram ser materiais significativamente mais 

hidrofílicos em comparação ao PLA. O TAC apresenta uma maior interação superficial 

com a água, esse comportamento é compatível e relevante em suas aplicações em 

membranas filtrantes, filmes de liberação controlada de fármacos e materiais 

biomédicos, como suturas e implantes. 

Uma redução moderada no ângulo de contato é observada com a 

adição de 5% de TAC. Esse valor intermediário entre o PLA puro e o TAC indica que, 

embora o PLA ainda seja predominante na blenda, a adição de uma pequena 

quantidade de TAC já promove uma maior interação com água, aumentando a 

polaridade da superfície. Além disso, é possível observar o mesmo comportamento 

com as demais amostras, visto que a adição de mais TAC provoca uma diminuição 

ainda maior no ângulo de contato, sugerindo que a presença de TAC se torna mais 

significativa na superfície da blenda.  

O mesmo comportamento é observado na blenda 70/30, entretanto 

de forma menos acentuada. Esse comportamento mostra que o equilíbrio entre os 

componentes da blenda começa a favorecer a natureza mais hidrofílica do TAC. 

Todavia, com 40% de TAC, o ângulo de contato praticamente se iguala ao valor do 

TAC puro, apresentando valor de 51,39º para o TAC-PF e 61,14º para o TAC-C, 

sugerindo que a superfície do material se comporta de forma bastante similar ao 

triacetato de celulose puro, o que pode ser relacionado à distribuição dos dois 

componentes na matriz polimérica, sugerindo que o TAC tende a migrar para a 

superfície à medida que sua concentração aumenta, sendo um fator relevante na 

otimização de blendas para aplicações no setor biomédico, especialmente na 

regeneração óssea, visto que adesão ao sistema biológico é indispensável.  

Diante da análise do ângulo de contato da interface inferior da blenda 

(polímero/placa) observou-se que os valores são maiores em comparação a região 

superior (polímero/ar), assemelhando-se ao ângulo do PLA puro, e sofrendo pequena 

redução do valor como aumento de TAC na matriz.  Essa diferença entre as duas 

superfícies demonstra que os filmes não são quimicamente homogêneos em 

espessura, havendo um gradiente de concentração de TAC, com maior concentração 

localizada na parte superior e maior quantidade de PLA localizada na parte inferior da 

blenda. Com isso, foi realizada a análise de microscopia eletrônica de varredura, com 

o objetivo de comprovar a hipótese sugerida pelo ângulo de contato das amostras. 
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As Figuras 19 e 20 apresentam as imagens de MEV das amostras 

compactas de PLA/TAC em diferentes composições massa/massa, em corte 

transversal e superfície, com aumento de 1000k e 5000k, respectivamente.
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Figura 19:  imagens de MEV das blendas compactas produzidas com PLA/TAC-PF em diferentes composições: 95/5, 85/15, 70/30 
e 60/40 %(m/m) em corte transversal e superfície com aumento de 1000x e 5000x, respectivamente. 
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Figura 20: imagens de MEV das blendas compactas produzidas com PLA/TAC-C em diferentes composições: 95/5, 85/15, 70/30 e 
60/40 %(m/m) em corte transversal e superfície com aumento de 1000x e 5000x, respectivamente. 
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As micrografias de MEV apresentadas nas Figuras 19 e 20 revelam 

diferenças estruturais relevantes entre as composições de PLA/TAC-C e PLA/TAC-

PF. Podemos observar um gradiente de concentração nas amostras com TAC mais 

evidente na superfície das amostras, indicando que essa fase tende a migrar para as 

regiões externas durante o processo de evaporação do solvente, conforme observado 

na análise de ângulo de contato. Entretanto, com o aumento da proporção de TAC 

nas blendas, essa transição entre as fases apresenta-se de forma menos acentuada, 

proporcionando uma morfologia mais uniforme, porém com maior rugosidade da 

superfície. As amostras com menores porcentagens de TAC (95/5 e 85/15) exibem 

superfície mais contínua e homogênea, para ambos os acetatos, enquanto as de 

maior porcentagem (70/30 e 60/40) apresentam estrutura mais porosa e heterogênea.   

A Figura 21 apresenta imagens de microscopia eletrônica de 

varredura realizada na amostra PLA/TAC-C 70/30 (%m/m), devido à sua melhor 

característica mecânica. 

Figura 21: Imagens de MEV da amostra compacta de PLA/TAC-C 70/30 (%m/m), (a) 
e (b) superfície da criofratura e (c) e (d) superfície do material, com aumento de 1000 
e 3000x, respectivamente 

    
 

(a) (b) 

(c) (d) 
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Por meio da análise de MEV é possível observar que as imagens em 

corte transversal (Figura 21a e 21b) revelam uma matriz contínua de PLA, na qual se 

encontram dispersas esferas atribuídas ao TAC-C. Além disso, observa-se uma maior 

concentração dessas estruturas na região próxima à superfície, indicando uma 

possível migração do TAC-C durante o processo de formação e secagem da blenda. 

Essa hipótese corrobora com os resultados da análise de ângulo de contato 

apresentadas anteriormente, que demonstrou maior hidrofilicidade superficial nas 

amostras com maior concentração de TAC. 

A morfologia observada indica uma blenda imiscível, com fases 

distintas visivelmente separadas: A ausência de transição gradual entre as fases e a 

definição clara das esferas de TAC-C em meio à matriz de PLA (indicadas na imagem 

pelas setas azuis) são características típicas de sistemas poliméricos com baixa 

compatibilidade. Além disso, a imiscibilidade observada pode afetar diretamente as 

propriedades mecânicas e térmicas do material, além de influenciar aspectos 

morfológicos relevantes para aplicações biomédicas, como a interação célula-

material. Ainda assim, a distribuição relativamente uniforme dos domínios ao longo da 

matriz sugere uma dispersão controlada da fase dispersa, possivelmente favorecida 

pelas condições de processamento utilizadas. 

Em maiores ampliações (3,06 e 2,85 kx), na superfície do material, é 

possível identificar uma descontinuidade interfacial (indicadas na imagem pelas setas 

vermelhas), caracterizada pelos contornos nítidos ao redor das esferas de TAC-C, 

(c) (d) 
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indicando baixa adesão entre as fases e reforçando a imiscibilidade da blenda. Da 

mesma forma, é visível a existência de vazios e microcrateras (indicadas na imagem 

pelas setas verdes) entre os domínios esféricos, o que pode ter origem na evaporação 

do solvente, retração diferencial entre as fases ou tensão superficial desfavorável 

durante a secagem da blenda, proporcionando a remoção das esferas de TAC e 

originando as microcrateras. Ademais, as descontinuidades na matriz são relevantes, 

pois podem comprometer a integridade estrutural da blenda ou, por outro lado, 

favorecer a formação de uma estrutura porosa desejável para aplicações voltadas a 

regeneração óssea. Além disso, não foram observadas trincas evidentes na matriz de 

PLA, sugerindo que, apesar da imiscibilidade, a estrutura geral do material apresenta 

boa coesão na região contínua da matriz. 

5.2.4 Análise de Propriedade Mecânica 

A Tabela 10 apresenta os valores de tensão na força máxima, 

deformação na ruptura e módulo de Young (ou módulo de elasticidade longitudinal) 

para as blendas analisadas e a Figura 22 apresenta as representações gráficas. 

Tabela 10: Resultados da análise de ensaio mecânico de tração (tensão/deformação) 
para as blendas compactas de PLA/TAC-PF e PLA/TAC-C em diferentes composições 
(%m/m) 

Amostra Tensão na 
força máxima 

(MPa) 

Deformação Rupt 
(%) 

Mód Young 

(MPa) 

PLA 2,91cde±0,39  4,82bcde ±0,63 411,06a ± 128,24 

TAC-PF 12,85b ± 1,81 6,03b ± 0,67 297,85ab ± 116,33 

PLA/TAC-PF 95/5 5,19c ± 1,24 5,48bc ± 1,79 354,39a ± 26,54 

PLA/TAC-PF 85/15 0,99e ± 0,34 2,52e ± 0,41 181,75ab ± 110,43 

PLA/TAC-PF 70/30 2,56de ± 0,94 4,86bcd ± 1,72 261,24ab ± 44,20 

PLA/TAC-PF 60/40 1,51de ± 0,17 3,17cde ± 0,26 179,22b ± 18,95 

TAC-C 15,21a± 3,02 15,22a ± 3,81 308,43ab ± 150,57 

PLA/TAC-C 95/5 1,41de ± 0,91 2,44de ± 0,99 303,34ab ± 23,30 

PLA/TAC-C 85/15 2,55de ± 0,80 2,99de ± 0,74 215,17ab ± 102,02 

PLA/TAC-C 70/30 3,28cd ± 0,91 4,01bcde ± 0,28 220,44ab ± 66,48 

PLA/TAC-C 60/40 1,83de ± 0,70 3,44cde ± 0,94 158,62ab ± 32,30 

Figura 22: Resultados da análise de ensaio mecânico de tração, analisando os 
parâmetros de  (a) tensão, (b) deformação e (c) módulo de Young (elasticidade) para 
as blendas compactas de PLA/TAC-PF e PLA/TAC-C em diferentes composições 
(%m/m) 
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A análise das propriedades mecânicas dos materiais indica que o PLA 

é o mais rígido entre as amostras testadas, apresentando um módulo de Young de 

411,06 MPa, baixa deformação na ruptura (4,82%) e tensão na força máxima. O 

triacetato de celulose obtido de papel filtro (TAC-PF) apresenta módulo de Young de 

297,85 MPa, deformação na ruptura de 6,03% e uma tensão na força máxima 4 vezes 

maior que o PLA, sugerindo que esse material é mais flexível em relação ao PLA, mas 

ainda mantém uma resistência significativa. O TAC comercial (TAC-C) apresentou 

maior flexibilidade entre os materiais puros, com uma tensão na força máxima 5x 

maior em relação ao PLA, deformação na ruptura de 15,22% e módulo de Young, 

estatisticamente similar ao TAC-PF, de 308,43 MPa. 

As blendas produzidas evidenciaram uma tendência de redução da 

rigidez e aumento da flexibilidade conforme a concentração de TAC aumenta. Nas 

misturas com TAC-PF, o Módulo de Young diminui à medida que a porcentagem de 

TAC-PF foi aumentada, indo de 354,39 MPa na blenda 95-5 para 179,22 MPa na 60-

40. Todavia, houve uma melhora na flexibilidade na blenda 70-30, com uma 
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deformação na ruptura de 4,86%. Além disso, nas blendas contendo TAC-C, a 

redução da rigidez foi maior, com o Módulo de Young caindo de 303,34 MPa em 95-

5-C para 158,62 MPa em 60-40-C. Com isso, a blenda 70-30-C se destacou com a 

maior deformação (4,01%) e menor rigidez (220,44 MPa), indicando um bom equilíbrio 

entre flexibilidade e resistência mecânica com a mistura dos polímeros.  

5.2.5 Análise de umidade, intumescimento e solubilidade em água  

A Tabela 11 apresenta os valores da análise de umidade, 

intumescimento e solubilidade em água das blendas e suas representações gráficas 

estão dispostas na Figura 23. 

Tabela 11: Resultados das análises de umidade, intumescimento e solubilidade das 
blendas compactas de PLA/TAC-PF e PLA/TAC-C em diferentes composições 
(%m/m) 

Amostra Umidade 

(%) 
Intumescimento (%) Solubilidade em 

água (%) 
PLA 1,76b ± 0,19 53,89bcd ± 10,53 4,57g ± 0,22 

TAC-PF 1,89ab ± 0,07 50,32cd ± 7,28 6,23fg ± 1,38 

95/5-PF 1,8ab ± 0,21 38,91c ± 9,25 4,67g ± 0,23 

85/15-PF 2,13ab ± 0,65 48,66cd ± 6,79 5,73fg ± 0,51 

70/30-PF 2,20ab ± 0,30 58,11abcd ± 14,42 10,37de ± 1,59 

60/40-PF 2,22ab ± 0,12 78,78ab ± 3,02 12,78cd ± 0,94 

TAC- C 2,61a ± 0,10 67,31d ± 3,28  27,16a ± 1,28 

95/5-C 2,10ab ±0,13 68,24abd ± 9,41 8,53ef ± 1,09 

85/15-C 2,25ab ± 0,05 59,78abcd ± 4,52 8,88ef ± 0,02 

70/30-C 2,33ab± 0,06 43,56cd ± 4,80 17,28b ± 2,34 

60/40-C 2,40a ± 0,23 81,45a ±11,00 15,70bc ± 0,78 

Figura 23: Resultados das análises de umidade (a), intumescimento (b) e solubilidade 
em água (c) das blendas compactas de PLA/TAC-PF e PLA/TAC-C em diferentes 
composições (%m/m) 
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O TAC-PF apresentou menor teor de umidade (1,89 ± 0,07) em 

comparação ao TAC-C (2,61 ± 0,10), o que está de acordo com seus respectivos 

graus de substituição. O TAC-PF possui GS de 2,88, mais próximo da substituição 

total, o que indica menor quantidade de grupos hidroxila livres e, portanto, menor 

afinidade com a água. Entretanto, o TAC-C, com GS de 2,32, contém mais grupos 

hidroxila disponíveis para interação com moléculas de água, justificando sua maior 

retenção aquosa. 

O PLA puro apresentou umidade de 1,76 ± 0,19, valor consistente 

com sua natureza hidrofóbica. Além disso, seu valor de umidade foi inferior ao de 

todas as blendas, evidenciando que a adição de TAC, seja comercial ou laboratorial, 

contribui para o aumento da captação de água nos materiais. 

As blendas com TAC-PF, apresentaram um perfil mais uniforme e com 

uma tendência a menores valores de umidade em comparação às blendas com TAC-

C. As umidades foram de 1,80 ± 0,21 para 95/5-PF, 2,13 ± 0,65 para 85/15-PF, 2,20 

± 0,30 para 70/30-PF e 2,22 ± 0,12 para 60/40-PF. Apesar do leve aumento com a 

elevação da proporção de TAC-PF, os valores permanecem inferiores aos das 
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blendas equivalentes com TAC-C, assim, o resultado reforça o efeito do maior grau 

de substituição do TAC-PF na tendência de redução da afinidade por água e, 

consequentemente, na diminuição da umidade absorvida pelas blendas. 

Todavia, entre as blendas com TAC-C observou-se um aumento 

progressivo na umidade com a alteração da concentração. A blenda 95/5-C 

apresentou teor de 2,10 ± 0,13, valor inferior aos encontrados em 85/15-C (2,25 ± 

0,05), 70/30-C (2,33 ± 0,06) e 60/40-C (2,40 ± 0,23). Esse comportamento é coerente 

com a maior proporção de TAC-C, cuja estrutura menos acetilada favorece a interação 

com a água, devido às hidroxilas residuais que interagem por ligação de hidrogênio. 

Assim como evidenciado na análise de ângulo de contato, a adição crescente de TAC-

C torna a matriz mais hidrofílica, permitindo maior interação com a água, 

especialmente nas proporções mais elevadas. 

A análise de intumescimento demostra a capacidade dos materiais de 

absorverem água aumentando assim o seu volume. É um parâmetro relevante para 

materiais de aplicação biomédica visto que afeta diretamente propriedades como 

biocompatibilidade, taxa de manipulação, capacidade de liberação controlada de 

fármacos e interação com tecidos e pode ser influenciada por fatores como grau de 

substituição (GS), cristalinidade e porosidade. Os triacetatos estudados apresentaram 

comportamentos distintos: o TAC-C (GS = 2,32) demonstrou maior intumescimento 

(67,31 ± 3,28) devido à maior quantidade de grupos hidroxila livres, que facilitam as 

interações com a água. Em contrapartida, o TAC-PF (GS = 2,88) exibiu menor 

intumescimento (50,32 ± 7,28), corroborando com a estrutura mais acetilada e menos 

hidrofílica, embora a porosidade de sua estrutura tenha contribuído para a absorção 

de líquidos. O PLA, mais hidrofóbico, apresentou menor intumescimento, atuando 

como matriz compatível para controle dessas propriedades nas blendas. 

Nas misturas, o intumescimento varia de acordo com o tipo e a 

proporção do triacetato. Blendas com TAC-C apresentaram maior intumescimento em 

proporções crescentes, como em 60/40-C (81,45 ± 11,00), devido à predominância e 

maior contribuição do TAC-C nas propriedades da blenda. Já as blendas com TAC-

PF mostraram valores mais moderados e consistentes, como em 95/5-PF (38,91 ± 

9,25), refletindo a maior compatibilidade estrutural entre o PLA e o TAC-PF, que leva 

uma matriz mais compacta, organizada e menos propensa a inchar. Além disso, esses 

resultados são cruciais para o setor biomédico, permitindo ajustar a absorção de 

líquidos e as taxas de manipulação para aplicações como curativos, dispositivos 
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implantáveis e sistemas de liberação de fármacos, conforme a proporção e o tipo de 

TAC utilizado. 

A solubilidade fornece informações sobre a estabilidade química, a 

interação com fluidos corporais e a manipulação do material. A análise demonstrou 

que o TAC-C, com menor grau de substituição (GS = 2,32), possui alta solubilidade 

(27,16 ± 1,28), devido à maior presença de grupos hidroxila livres, que facilitam a 

interação com solventes polares. Por outro lado, o TAC-PF, com maior GS (2,88), 

apresenta solubilidade significativamente menor (6,23 ± 1,38), evidenciando sua maior 

resistência química. Todavia, o PLA, por ser parcialmente hidrofóbico, mostrou baixa 

solubilidade (4,57 ± 0,22) Assim, os comportamentos dos materiais puros demonstram 

que os diferentes níveis de interação com líquidos, sendo o TAC-C mais suscetível e 

o TAC-PF mais resistente. 

Entretanto, quando analisamos as blendas, é possível evidenciar que 

blendas com TAC-C apresentaram maior solubilidade, especialmente em proporções 

intermédias, como em 70/30-C (17,28 ± 2,34), tornando-as adequadas para 

aplicações biomédicas. Em contrapartida, as blendas com TAC-PF exibiram 

solubilidade mais controlada, como em 70/30-PF (10,37 ± 1,59), sendo indicadas para 

dispositivos que requerem maior resistência em ambientes fisiológicos.  

 

5.2.6 Análise da Miscibilidade das Blendas 

5.2.6.1 Determinação da Miscibilidade das Blendas PLA/TAC por Parâmetros de 

Solubilidade e Flory–Huggins 

A Tabela 12 apresenta os parâmetros termodinâmicos utilizados para 

a determinação teórica da miscibilidade entre o PLA e o TAC, considerando os 

parâmetros de solubilidade de Flory-Huggins e a Tabela 13 apresenta os valores 

encontrados para a frações volumétricas, o parâmetro de solubilidade de Hildebrand 

e parâmetro de interação de Flory–Huggins. 
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Tabela 12: Parâmetros termodinâmicos, de solubilidade de Hildebrand e propriedades 
físicas utilizados na avaliação teórica da miscibilidade das blendas de PLA/TAC-PF e 
PLA/TAC-C 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
                Fonte: BRANDRUP; IMMERGUT; GRULKE, 1999. 

Tabela 13: Frações volumétricas, parâmetros de solubilidade de Hildebrand e 
parâmetro de interação de Flory–Huggins (χ) das blendas PLA/TAC-PF e PLA/TAC-C 

 

Composição (PLA/TAC-
PF, % m/m) 

ϕPLA ϕTAC δmix (MPa¹ᐟ²) Δδ (MPa¹ᐟ²) χ (298 K) 

95/5- PF 0,9515 0,0485 19,61 2,30 0,123 

85/15- PF 0,8540 0,1460 19,84 2,30 0,123 

70/30- PF 0,7066 0,2934 20,17 2,30 0,123 

60/40- PF 0,6075 0,3925 20,40 2,30 0,123 

95/5- C 0,9515 0,0485 19,73 4,64 0,502 

85/15- C 0,8540 0,1460 20,18 4,64 0,502 

70/30- C 0,7066 0,2934 20,86 4,64 0,502 

60/40- C 0,6075 0,3925 21,32 4,64 0,502 

 

A miscibilidade das blendas PLA/TAC foi avaliada por meio da 

estimativa do parâmetro de interação de Flory–Huggins (χ), empregando a 

aproximação baseada nos parâmetros de solubilidade de Hildebrand, conforme 

equações 2, 3 e 4 (página 33 e 34). Inicialmente, as composições contendo TAC-PF 

foram analisadas considerando um valor médio de parâmetro de solubilidade do 

triacetato de celulose (δ = 21,8 MPa¹ᐟ²- BRANDRUP; IMMERGUT; GRULKE, 1999), 

o que resultou em valores constantes de χ ≈ 0,123 para todas as proporções avaliadas 

(95/5, 85/15, 70/30 e 60/40). Além disso, o parâmetro de solubilidade da mistura 

(δ_mix) apresentou aumento progressivo em detrimento do aumento de TAC-PF na 

mistura, enquanto o valor de χ permaneceu inalterado por depender exclusivamente 

Parâmetro TAC-PF TAC-C 

Temperatura (T) K 298 

Constante dos gases (R) J·mol⁻¹·K⁻¹ 8,314 

Densidade do PLA (ρPLA) g·cm⁻³ 1,25 

Densidade do TAC (ρTAC) g·cm⁻³ 1,29 

Solubilidade Hildebrand PLA (δPLA) MPa¹ᐟ² 19,5 

Volume molar da umidade repetitiva PLA (Mo)   g·mol⁻¹ 72,06 

Volume molar de referência PLA  cm³·mol⁻¹ 57,7 

Solubilidade Hildebrand TAC (δPLA) MPa¹ᐟ² 21,8 24,14 

Diferença de solubilidade (Δδ) MPa¹ᐟ² 2,30 4,64 

Parâmetro Flory–Huggins (χ) 0,123 0,502 
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da diferença entre os parâmetros de solubilidade dos polímeros puros. 

Em termos termodinâmicos, embora o valor de χ obtido para as 

blendas PLA/TAC-PF seja relativamente baixo, ele é significativamente superior ao 

valor crítico de Flory–Huggins (χcrit) esperado para sistemas poliméricos de alta 

massa molar, geralmente na ordem de 10⁻³ a 10⁻². Deste modo, podemos inferir que 

a miscibilidade molecular completa não é favorecida, sendo mais provável a formação 

de sistemas imiscíveis com separação de fases.  

Para analisar as blendas compostas por PLA  e TAC-C, os cálculos 

foram refinados considerando as características específicas do TAC-C, em especial 

seu menor grau de substituição (GS = 2,32), o que resulta em maior polaridade e, 

consequentemente, em um parâmetro de solubilidade mais elevado (δ = 24,14 MPa¹ᐟ² 

BRANDRUP; IMMERGUT; GRULKE, 1999). Nesse caso, observou-se um aumento 

expressivo da diferença de solubilidade em relação ao PLA (Δδ = 4,64 MPa¹ᐟ²), 

refletindo em maior valor do parâmetro de interação (χ ≈ 0,502) para todas as 

composições avaliadas. Esses valores, por sua vez, indicam interações ainda mais 

desfavoráveis e reforçam a previsão de imiscibilidade termodinâmica para o sistema 

PLA/TAC-C, independentemente da fração mássica utilizada. 

Diante do exposto, a análise teórica da miscibilidade, baseada no 

modelo de Flory–Huggins, indica que as blendas PLA/TAC apresentam tendência 

geral à separação de fases em todas as composições avaliadas. Os valores positivos 

e significativamente superiores ao parâmetro crítico de Flory–Huggins, obtidos para 

ambos os tipos de triacetato de celulose, evidenciam que a miscibilidade molecular 

completa não é termodinamicamente favorecida, o que resulta em sistemas imiscíveis.  

5.2.7 Determinação da miscibilidade por Calorimetria Exploratória Diferencial (DSC) 

Para investigar o comportamento térmico das blendas PLA/TAC e 

avaliar a miscibilidade entre os componentes, foram analisadas as transições térmicas 

por Calorimetria Exploratória Diferencial (DSC). As curvas de aquecimento permitiram 

a determinação da temperatura de transição vítrea (Tg), bem como a análise dos 

eventos de cristalização e fusão das amostras, como apresentadas na Figura 24 e na 

Tabela 14. 
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Figura 24: Análise do comportamento térmico e transições térmicas das blendas 
PLA/TAC para avaliação da miscibilidade 
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Tabela 14: Parâmetros térmicos (Tg, Tc e Tm) das amostras de PLA, TAC e das 
blendas PLA/TAC obtidos por Calorimetria Exploratória Diferencial (DSC) 

Amostra Temperatura 
de transição 

vítrea -Tg  
(°C) 

Temperatura 
de 

Cristalização 
(°C) 

Temperatura 
de Fusão 

(°C) 

Temperatura 
de Fusão 

(°C) 

PLA 45,07 99,8 141,43 150,0 

TAC-PF 47,66 75,62 100,10 - 
PLA/TAC-PF 95/5 48,08 96,81 145,2 153,56 

PLA/TAC-PF 85/15 46,43 102,87 146,24 154,56 

PLA/TAC-PF 70/30 51,15 100,10 146,24 154,29 

PLA/TAC-PF 60/40 50,64 91,52 146,24 153,56 

TAC-C 54,66 93,52 - - 
PLA/TAC-C 95/5 52,25 95,29 142,42 452,04 

PLA/TAC-C 85/15 47,61 98,58 145,20 153,56 

PLA/TAC-C 70/30 51,79 102,61 147,49 154,29 

PLA/TAC-C 60/40 47,41 101,36 147,75 154,29 

 



81 

O comportamento térmico das amostras também foi analisado por 

Calorimetria Exploratória Diferencial (DSC), técnica que permitiu identificar com 

precisão as principais transições térmicas associadas ao PLA, ao TAC (comercial e 

obtido de papel filtro) e às respectivas blendas. Além disso, os dados referentes à 

temperatura de transição vítrea (Tg), cristalização a frio (Tc) e fusão (Tm) possibilitam 

compreender a mobilidade segmentar, a cristalinidade e as interações 

intermoleculares presentes no sistema. 

O PLA puro apresentou Tg em torno de 45,07 °C, valor condizente 

com seu caráter semicristalino e representativo da transição entre o estado vítreo (em 

que a mobilidade segmentar é restrita) e o estado borrachoso. O TAC-PF apresentou 

Tg ligeiramente superior (47,66 °C), enquanto o TAC-C exibiu Tg ainda mais elevada 

(54,66 °C), o que pode estar associado às diferenças estruturais entre os materiais, 

como grau de acetilação, presença de grupos hidroxila residuais e organização das 

cadeias poliméricas, visto que o GS influencia diretamente a mobilidade segmentar e 

justifica temperaturas de transição vítrea distintas para os polímeros puros. 

 Nas blendas, observou-se apenas um evento de Tg, com valores 

distribuídos entre 46 e 52 °C. Todavia, os valores não são intermediários, 

permanecendo próximo ao PLA ou ao TAC a depender da composição. Desse modo, 

a ausência de uma Tg intermediária bem definida, conforme previsto pelos modelos 

de Fox ou Gordon–Taylor, aliada ao comportamento irregular das Tg das blendas, 

indica imiscibilidade entre as fases dos polímeros. O deslocamento moderado dos 

valores reflete interações intermoleculares limitadas, capazes de modificar, mas não 

suprimir, a imiscibilidade das cadeias nas condições do processamento. 

A cristalização (Tc) também apresentou variações relevantes. O PLA 

cristalizou em torno de 99,8 °C, fenômeno característico de materiais semicristalinos 

preparados por evaporação de solvente, nos quais a cristalização não ocorre de forma 

plena durante o processamento. As blendas contendo TAC-PF apresentaram Tc 

reduzida (na faixa de 91,52 a 102,87 °C), o que indica que esse material, devido ao 

maior grau de acetilação (2,88) e, consequentemente, maior caráter hidrofóbico e 

menor número de grupos polares disponíveis, tende a interferir menos nas interações 

PLA–TAC e não restringe de maneira significativa a mobilidade segmentar do PLA, 

permitindo que a reorganização cristalina ocorra em temperaturas mais baixas. Em 

contraste, as blendas com TAC-C exibiram Tc mais elevadas e próximas ao valor do 

PLA puro (93,52 a 102,61 °C), comportamento associado ao menor grau de acetilação 
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do TAC-C (2,32), que resulta em maior presença de grupos hidroxila residuais, 

aumento da polaridade e maior capacidade de interação intermolecular com o PLA, 

restringindo o rearranjo das cadeias e deslocando a cristalização a frio para 

temperaturas superiores. 

Os eventos de fusão (Tm) mantiveram o comportamento 

característico do PLA, apresentando dois picos endotérmicos entre 141,43 e 154,56 

°C. Essa duplicidade, descrita na literatura, está relacionada à fusão inicial de 

cristalitos menos estáveis seguida da fusão de cristalitos reorganizados durante o 

aquecimento. Além disso, vale destacar que as blendas preservaram essa 

característica, indicando que o PLA mantém sua estrutura semicristalina mesmo na 

presença de TAC. Contudo, deslocamentos e alargamentos de picos foram 

observados: nas blendas com TAC-PF, os picos de fusão tendem a ocorrer em 

temperaturas ligeiramente superiores, sugerindo cristalitos mais estáveis; nas blendas 

com TAC-C, o segundo pico de fusão aparece ligeiramente reduzido, refletindo 

cristalitos de menor perfeição, evidenciando maior interferência do TAC comercial na 

organização lamelar do PLA. 

A comparação entre a primeira e a segunda varredura reforça essas 

interpretações, pois, a primeira varredura contém efeitos vinculados à história térmica, 

como remoção de umidade no TAC-PF, recristalização mais intensa e fusão de 

cristalitos heterogêneos. Todavia, a segunda varredura elimina esses efeitos, 

permitindo observar as propriedades intrínsecas do material após relaxamento 

completo, resultando em Tg mais definida e Tc/Tm mais consistentes. 

De modo geral, percebe-se que os resultados de DSC indicam que as 

blendas PLA/TAC não apresentam o comportamento típico de sistemas miscíveis, 

preservam a semicristalinidade do PLA e apresentam alterações nas transições 

térmicas conforme o tipo e a proporção de TAC utilizado.  

5.2.8 Determinação da miscibilidade por viscosimetria 

A miscibilidade das blendas PLA/TAC em solução diluída foi avaliada 

por viscosimetria capilar, utilizando o modelo de Huggins e o parâmetro de interação 

μ, conforme proposto na literatura para sistemas poliméricos binários, utilizando as 

equações 10, 11, 12, 13 e 14 (página 43). A Tabela 15 apresenta os valores teóricos 

e experimentais dos parâmetros de miscibilidade para as blendas de PLA/TAC-PF e 
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PLA/TAC-C. 

Tabela 15: Parâmetros viscosimétricos e de interação teóricos e experimentais obtidos 
por viscosimetria em solução diluída para a avaliação da miscibilidade das blendas 
PLA/TAC 

Amostra w1 w2 [η]exp [η]teo bexp bteo (c) ΔB μ Interpretação 

PLA - - 0,292 - 0,350 - - - - 
TAC-PF - - 0,023 - 0,715 - - - - 
TAC-C - - 0,475 - 1,775 - - - - 

95/5-PF 0.95 0.05 0.051 0.279 0.239 0.368 -1.361 -18.80 Imiscível 
85/15-PF 0.85 0.15 0.016 0.252 0.296 0.405 -0.426 -5.89 Imiscível 
70/30-PF 0.70 0.30 0.051 0.211 0.306 0.459 -0.365 -5.05 Imiscível 
60/40-PF 0.60 0.40 0.169 0.184 0.229 0.496 -0.556 -7.69 Imiscível 

95/5-C 0.95 0.05 0.244 0.301 0.103 0.421 -3.346 -99.91 Imiscível 
85/15-C 0.85 0.15 0.314 0.319 0.118 0.564 -1.748 -52.20 Imiscível 
70/30-C 0.70 0.30 0.386 0.347 0.286 0.777 -1.171 -34.98 Imiscível 
60/40-C 0.6 0.4 0.32 0.365 0.503 0.92 -0.869 -25.94 Imiscível 

 

A partir dos valores experimentais de viscosidade reduzida plotados 

em função da concentração, foram obtidos os parâmetros intrínsecos [η] e os 

coeficientes de Huggins (bexp) para os polímeros puros e para cada uma das 

composições estudadas. Os valores de [η] dos materiais puros diferiram 

significativamente entre si, pois o PLA apresentou [η] de 0,292 dL·g⁻¹, TAC-PF apenas 

0,023 dL·g⁻¹, enquanto TAC-C apresentou valor superior (0,475 dL·g⁻¹), refletindo 

diferenças na rigidez das cadeias, massa molar e conformação em solução. 

Para as blendas PLA/TAC-PF, observou-se que os valores 

experimentais de viscosidade intrínseca ([η]exp) foram substancialmente inferiores aos 

valores teóricos calculados pela regra aditiva ([η]teo), indicando forte desvio negativo 

da idealidade.  Além disso, as composições 95/5-PF, 85/15-PF e 70/30-PF 

apresentaram reduções superiores a 70%, enquanto apenas a blenda 60/40-PF 

mostrou um desvio moderado (≈ –8,5%). Esses resultados sugerem que a presença 

crescente de TAC-PF diminui a viscosidade do sistema, possivelmente em razão da 

baixa massa molar do TAC-PF e da limitada interação entre as cadeias. Ademais, a 

análise dos parâmetros de interação confirma essa tendência: em todas as 

composições PLA/TAC-PF, os valores de μ foram negativos, o que, segundo o critério 

de Chee, caracteriza sistemas imiscíveis ou com baixa compatibilidade em solução. 

As blendas PLA/TAC-C apresentaram comportamento semelhante. 

Embora as composições 85/15-C e 70/30-C exibam valores de [η]exp relativamente 

próximos aos teóricos (desvios de –1,6% e +11,3%, respectivamente), os parâmetros 
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μ também foram negativos para todas as composições, reforçando a interpretação de 

que as misturas PLA/TAC-C também são predominantemente imiscíveis em solução. 

Entretanto, podemos destacar que a proximidade entre [η]exp e [η]teo nessas 

composições indica que a redução da viscosidade tem menor intensidade comparada 

às blendas com TAC-PF, possivelmente devido à maior massa molar e rigidez do 

TAC-C, que limita a compactação das cadeias em solução.  

 

5.3 CARACTERIZAÇÃO DAS BLENDAS POROSAS 

Dentre as amostras analisadas, a blenda PLA/TAC-C 70/30 (% m/m) 

se destacou por apresentar um equilíbrio satisfatório entre resistência mecânica, 

flexibilidade, comportamento hidrofílico e morfologia superficial contínua. A análise de 

MEV revelou que, apesar da imiscibilidade entre as fases, a dispersão do TAC-C na 

matriz de PLA foi homogênea e bem distribuída, com evidências de migração da fase 

mais hidrofílica para a superfície, comportamento corroborado pela redução do ângulo 

de contato. Além disso, a amostra apresentou índices intermediários de umidade, 

intumescimento e solubilidade, favorecendo sua aplicação em materiais biomédicos 

que exigem certa absorção de fluidos, porém com integridade estrutural preservada. 

Diante do exposto, a blenda PLA/TAC-C 70/30 foi selecionada como 

a formulação mais promissora para produção de materiais porosos. 

5.3.1 Difração de Raio X e Microscopia Eletrônica de Varredura do CaCO3 

A Figura 25 apresenta o difratograma de DRX  do CaCO3 produzido e 

utilizado como agente porogênico da blenda de PLA/TAC 70/30 (%m/m). As 

micrografias de MEV está apresentada na Figura 26. 

Figura 25: Difratograma DRX do sal CaCO3 obtido método de precipitação via dupla 
troca iônica adaptado de Volodkin et. al. (2004) 
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Figura 26: imagens de MEV do CaCO3 com aumento de 800x, 1200x e 2400x, 

respectivamente. 
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O difratograma de raios X do CaCO₃ evidencia a presença de duas 

fases cristalinas, calcita e vaterita, confirmando que o sal empregado não é 

monofásico. A calcita é identificada pelo pico mais intenso em 2θ ≈ 29,38°, atribuído 
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ao plano cristalino (104), acompanhado por reflexões adicionais em 2θ ≈ 35,97° (110), 

39,50° (113), 43,12° (202), 47,68° (018), 48,61° (116) e 57,34° (122), que são típicas 

desse polimorfo. Em paralelo, a vaterita é confirmada pela ocorrência de picos 

característicos em 2θ ≈ 22,9° (102), 25,0° (110), 27,14° (112) e 33,00°(114/300), 

compatíveis com reflexões atribuídas a essa fase metastável. Assim, o conjunto de 

picos e suas intensidades relativas sustentam um cenário de mistura calcita/vaterita, 

o que é consistente com o comportamento de CaCO₃ obtido sob condições que 

favorecem nucleação rápida e presença de fases metaestáveis. 

As micrografias de MEV, presentes na Figura 25, corroboram com o 

resultado do DRX, visto que se observa uma quantidade significativa de partículas 

esféricas atribuídas à vaterita, coexistindo com partículas de morfologia rômbica, 

típicas da calcita. Além disso, em materiais destinados a regeneração óssea, a 

presença de vaterita é particularmente relevante, pois, essa fase metaestável 

apresenta maior tendência à dissolução comparada à calcita, o que favorece a 

liberação de Ca²⁺, criando sítios ativos para nucleação e crescimento de fosfatos de 

cálcio (como apatita) em meios fisiológicos. Ademais, vale ressaltar que a morfologia 

esférica contribui no processo salt-leaching para a obtenção de microporos 

beneficiando a adesão celular e migração de fluidos e gases.  

5.3.2 Microscopia eletrônica de varredura das blendas porosas 

A Figura 27 apresenta as imagens de MEV da amostra porosa na 

composição PLA/TAC-C 70/30 (%m/m), em corte transversal criogênico, com 

aumento de 500K, 1000k e 3000k, respectivamente. 
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Figura 27: Imagens de MEV da amostra porosa de PLA/TAC-C 70/30 (%m/m) em 
corte transversal com aumento de 500K, 1000k e 3000k, respectivamente. 

 

 As micrografias de MEV da blenda porosa PLA/TAC-C 70/30 (% m/m) 

revelam uma estrutura heterogênea, composta por regiões densas intercaladas com 

áreas porosas formadas pelo processo de salt-leaching. No aumento de 500k, 

observa-se a presença de partículas com aspecto cristalino distribuídas ao longo da 

matriz, compatíveis com resíduos de carbonato de cálcio propositalmente mantidos, 

uma vez que esse material atua como precursor para a futura nucleação e crescimento 

de hidroxiapatita nos ensaios in vitro. Além disso, permanência dessas partículas 

altera a distribuição dos vazios e contribui para obstruções locais, resultando em poros 

irregulares e em zonas de compactação polimérica ao redor dos aglomerados de 

CaCO3. 

Em maiores ampliações, a matriz evidencia poros de tamanhos 

variados, paredes colapsadas e superfícies com textura nodular. Ademais, a 

morfologia rugosa das paredes porosas apresenta aglomerados esféricos compatíveis 

com superfícies de TAC-C com de sal aderido. Entretanto, pode-se observar que os 

poros formados são interconectados, mas apresentam interrupções e preenchimentos 

parciais. 

 

5.3.3 Crescimento de Hidroxiapatita in vitro em Meio Simulado de Plasma Corporal  

As micrografias de MEV da amostra PLA/TAC-C 70/30 (%m/m) que 
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foi submetida ao teste de crescimento de hidroxiapatita in vitro por meio da imersão 

em fluido corporal simulado (SBF) no período de 7 dias, na temperatura de 37ºC, estão 

dispostas na Figura 28, com ampliação de 700x, 1500x, 3000x e 5000x, 

respectivamente. 

Figura 28: Imagens de MEV da amostra porosa de PLA/TAC-C 70/30 (%m/m) após 
ensaio de crescimento de hidroxiapatita in vitro em fluído corporal simulado (SBP) por 
7 dias. 

   

   

 

A Figura 28 evidencia a presença de estruturas granulares e 

aglomerados esféricos distribuídos ao longo da superfície e dos poros da blenda, com 

organização em aglomerados coalescidos, característica típica do crescimento de 

fosfatos de cálcio do tipo hidroxiapatita em condições in vitro. A comparação entre as 

superfícies antes e após o ensaio evidencia um aumento expressivo da rugosidade e 

a formação de uma nova fase inorgânica, confirmando que a superfície originalmente 

polimérica passou a atuar como substrato ativo para a nucleação mineral, 

comportamento amplamente reportado na literatura como um indicativo de 

bioatividade, uma vez que a formação de hidroxiapatita em SBF é resultante da 
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interação entre a superfície do material e os íons cálcio (Ca²⁺) e fosfato (PO₄³⁻) 

presentes no meio. 

O mecanismo de formação dessas estruturas está associado à 

nucleação heterogênea promovida pela superfície do material, que atua como sítio 

ligante preferencial para a adsorção de íons Ca²⁺. Ademais, o aumento local de cálcio 

favorece a incorporação de íons fosfato, levando à precipitação de fosfatos de cálcio 

amorfos, os quais evoluem, ao longo do tempo de imersão, para fases mais 

organizadas e termodinamicamente estáveis, como a hidroxiapatita carbonatada. A 

transição de uma superfície polimérica contínua para uma superfície recoberta por 

aglomerados minerais confirma a capacidade do material de induzir a formação de 

uma camada bioativa. Embora o ensaio em SBF não substitua avaliações biológicas 

in vivo, a formação de hidroxiapatita é amplamente reconhecida como um indicativo 

de potencial bioativo, reforçando a adequação desse material para aplicações em 

scaffolds destinados à engenharia de tecidos ósseos. 
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6 CONCLUSÃO 

A caracterização química, estrutural, térmica, morfológica, superficial 

e mecânica dos materiais desenvolvidos permitiu uma compreensão aprofundada do 

comportamento das blendas de PLA, TAC-PF e TAC-C.  A modificação química da 

celulose mostrou-se eficiente, resultando em um triacetato com elevado grau de 

substituição (GS = 2,88), conforme evidenciado pelas análises de FTIR e DRX. 

Entretanto, os resultados de viscosimetria indicaram que o TAC-PF apresentou menor 

massa molar viscosimétrica e menor viscosidade intrínseca quando comparado ao 

TAC-C, sugerindo a ocorrência de degradação química parcial das cadeias 

poliméricas durante o processo de acetilação, o que impactou diretamente a 

miscibilidade com PLA e o desempenho global das blendas, limitando aplicações que 

exijam maior estabilidade mecânica e estrutural.  

 A análise teórica da miscibilidade, baseada no modelo de Flory–

Huggins, indicou que todas as blendas PLA/TAC apresentam tendência à 

imiscibilidade e à separação de fases, resultado coerente com as diferenças de 

polaridade e estrutura molecular entre os componentes. Ademais, os dados teóricos 

foram corroborados pelas análises térmicas e morfológicas, pois as curvas de DSC 

evidenciaram valores de temperatura de transição vítrea próximas aos polímeros 

puros, entretanto sem deslocamentos significativos que indicassem miscibilidade, 

enquanto os ensaios de TGA demonstraram que a incorporação do TAC não 

comprometeu a estabilidade térmica global das blendas, mantendo valores de Tonset e 

Tmax compatíveis com materiais destinados a aplicações biomédicas.  

Dentre as formulações avaliadas, a blenda PLA/TAC-C 70/30 (% m/m) 

destacou-se por apresentar o melhor equilíbrio entre propriedades mecânicas, 

comportamento térmico, características superficiais e morfologia. A análise de MEV 

revelou que, apesar da imiscibilidade entre as fases, a dispersão do TAC-C na matriz 

de PLA foi homogênea e bem distribuída, com evidências de migração da fase mais 

hidrofílica para a superfície, comportamento corroborado pela redução do ângulo de 

contato, indicando aumento da molhabilidade superficial, fator relevante para 

aplicações biomédicas. Além disso, a amostra apresentou valores intermediários de 

umidade, intumescimento e solubilidade, características desejáveis para materiais que 

necessitam interagir com fluidos biológicos sem perda significativa de integridade 

estrutural. 
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De forma complementar, o ensaio de crescimento de hidroxiapatita in 

vitro em fluido corporal simulado (SBF) evidenciou a bioatividade da blenda PLA/TAC-

C 70/30 (%m/m). As micrografias obtidas após o ensaio mostraram a formação de 

depósitos minerais compatíveis com hidroxiapatita, ausentes na amostra porosa antes 

da imersão, indicando que a composição química e a morfologia superficial do material 

favoreceram a nucleação e o crescimento de uma nova fase mineral. Diante do 

exposto, o presente trabalho demonstra que, mesmo em sistemas imiscíveis, a 

combinação entre composição adequada, controle morfológico e arquitetura porosa 

pode resultar em blendas PLA/TAC com desempenho funcional e potencial bioativo 

para aplicações em regeneração óssea. 
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