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RESUMO

Introducdo: O crescimento do perfil de resisténcia bacteriana, desperta a necessidade da
busca por novos agentes antimicrobianos e aplicacBes desses compostos na area
biomédica. Polissacarideos sdo polimeros compostos por ligacbes glicosidicas que
apresentam atividades bioldgicas. A Goma do Cajueiro (GC), extraida da espécie
Anacardium occidentale L., € composta majoritariamente por galactose. Dessa maneira,
a hidropropilmetilcelulose (HPMC), surge como alternativa para aplicacbes de
polissacarideos, cujas fungdes biologicas foram potencializadas pela modificacdo
quimica. O objetivo do estudo é produzir filmes de HPMC e GC, caracteriza-los e avaliar
a atividade antimicrobiana. Metodologia: Para a obtencdo da Goma do Cajueiro,
realizou-se a coleta, purificacdo e secagem. Em seguida, modificou-se quimicamente pelo
processo de quaternizacdo, pelo uso de CHPTAC, resultando em Goma do Cajueiro
Quaternizada (GCQ). Caracterizou-se o polissacarideo natural e modificado pela analise
do FTIR e Potencial Zeta. A producéo dos filmes de HPMC e GCQ-HPMC, ocorreu pelo
método de casting, seguido da caracterizacdo dos filmes pela espessura e transparéncia,
absorcédo de agua e teor de umidade. A atividade antimicrobiana foi avaliada pelo método
de difusdo em éagar contra Staphylococcus spp. e Escherichia coli. Resultados: A
caracterizacdo da goma do cajueiro quaternizada (GCQ) evidenciou a quaternizagdo por
meio da analise de FTIR, que confirmou a presenca de bandas especificas na regido de
1414 cm™ e pela alteragdo no potencial Zeta, refletindo as mudancas quimicas. Os filmes
poliméricos contendo GCQ apresentaram maior espessura (0,0321 mm) e menor
transparéncia (2,119 A600/mm) em comparacdo aos filmes de HPMC puro, além de
demonstrar maior capacidade de retencdo de umidade e absor¢do de agua, pelas
propriedades hidrofilicas do polissacarideo. Na atividade antimicrobiana, os filmes de
HPMC puro ndo mostraram efeito inibitdrio, enquanto os filmes contendo HPMC + GCQ
exibiram halos de inibicao significativos contra Staphylococcus aureus e Staphylococcus
epidermidis (10-12 mm). Conclusédo: Conclui-se que os filmes de HPMC com GC
quaternizada possuem atividade antimicrobiana eficaz, destacando o potencial biomédico
dessa combinagdo, como a utilizagdo na fabricagdo de curativos. O estudo demonstra o
impacto positivo da modificagdo quimica na funcionalidade de biopolimeros.

Palavras-chave: Polissacarideos,  Quaternizacéo, Hidroxipropilmetilcelulose,

Antimicrobianos.



ABSTRACT

Introduction: Polysaccharides are polymers composed of glycosidic bonds with high
molecular weight and presence of biological activities. Cashew Gum (CG), extracted
from the species Anacardium occidentale L., is composed mainly of galactose and has
antimicrobial properties. The growth of the bacterial resistance profile awakens the need
to search for new antimicrobial agents and applications of these compounds in the
biomedical area. Thus, hydropropylmethyl cellulose (HPMC) appears as an alternative
for applications of polysaccharides, whose biological functions were enhanced by
chemical modification. The objective of the study is to produce HPMC and CG films,
characterize them and evaluate the antimicrobial activity. Methodology: To obtain
Cashew Gum, collection, purification and drying were carried out. Then, it was
chemically modified by the quaternization process, using CHPTAC, resulting in
Quaternized Cashew Gum (QCG). The natural and modified polysaccharides were
characterized by FTIR and Zeta Potential analysis. The production of HPMC and GCQ-
HPMC films was carried out by the casting method, followed by characterization of the
films by thickness and transparency, water absorption and moisture content. The
antimicrobial activity was evaluated by the agar diffusion method against Staphylococcus
spp. and Escherichia coli. Results: The characterization of quaternized cashew gum
(GCQ) evidenced quaternization by FTIR analysis, which confirmed the presence of
specific bands, and by the change in Zeta potential, reflecting the chemical changes. The
polymeric films containing GCQ presented greater thickness (0.0321 mm) and lower
transparency (2.119 A600/mm) compared to pure HPMC films, in addition to
demonstrating greater moisture retention and water absorption capacity, due to the
hydrophilic properties of the polysaccharide. Regarding antimicrobial activity, pure
HPMC films showed no inhibitory effect, while films containing HPMC + GCQ exhibited
significant inhibition zones against Staphylococcus aureus and Staphylococcus
epidermidis (10-12 mm). Conclusion: It is concluded that HPMC films with quaternized
GC have superior physical properties and effective antimicrobial activity, highlighting
the biomedical potential of this combination. The study demonstrates the positive impact
of chemical modification on the functionality of biopolymers, with promising
applications in fighting infections.

Keywords: Polysaccharides,  Quaternization,  Hydroxypropylmethylcellulose,

Antimicrobials.
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AVALIACAO DA ATIVIDADE ANTIBACTERIANA DE FILMES A BASE DE GOMAS
MODIFICADAS

EVALUATION OF THE ANTIBACTERIAL ACTIVITY OF FILM BASED ON MODIFIED
GUMS

INTRODUCAO

O aumento das infeccOes ocasionadas por microrganismos que apresentam alto perfil de
resisténcia aos medicamentos tradicionalmente utilizados na pratica médica para tratar essas infeccoes,
tem impulsionado a busca pelo desenvolvimento e uso de novos compostos com propriedades
antimicrobianas, que ndo causem danos a outros sistemas do corpo humano (Brito e Cordeiro, 2012).

Polissacarideos sdo formados por monossacarideos, que se encontram unidos por ligacoes
glicosidicas e que apresentam peso molecular alto, contendo boa biodegradabilidade, toxicidade baixa
e boa disponibilidade como fatores que os tornam focos de novas pesquisas e aplicacdes biomeédicas
promotoras. Algumas atividades biol6gicas de polissacarideos sdo relatadas na literatura, como a
atividade antimicrobiana, antioxidante e antitumoral. (De Almeida e Da Silva, 2021; Cunha et al.,
2009).

A goma do cajueiro (GC), obtido através do exsudato da espécie Anacardium occidentale L.,
é um heteropolissacarideo aniénico, composto majoritariamente por galactose, cuja extracdo é de baixo
custo e de maneira sustentavel, e que apresenta aplicacdes promissoras em virtude de sua atividade
antimicrobiana, efeito cicatrizante e atividade gastroprotetora (Quelemes et al., 2017; De Aradjo et al.,
2018).

A busca por derivados de polissacarideos que demonstrem melhorias em suas propriedades
mecanicas, bioldgicas e fisico-quimicas é realizada frequentemente com o intuito de expandir as suas
possiveis aplicagdes, através de modificagdes quimicas (Cunha, 2006). Algumas metodologias ja
conhecidas para a realizacdo dessas modifica¢fes sdo a quaternizacgéo, a carboximetilacéo e a acetilacao
(Silva et al., 2004; De Almeida e Da Silva, 2021; Pitombeira et al., 2015)

O processo de quaternizacdo visa a adigdo de um grupo de amonio quaternério a estrutura
existente de um polissacarideo (Chintakunta et al., 2016.) Nessa perspectiva, alguns reagentes, como o
cloreto de N -(3-cloro-2-hidrohipropil) trimetilaménio — CHPTAC, sdo responsaveis por introduzir
estruturas catidnicas ao polimero, alterando sua carga, e possibilitando maior estabilidade e ampliando
suas aplicagOes, como a atividade antibacteriana (Singh et al., 2014; Jennings, Minbiole & Wuest,
2015).
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Novas metodologias para aplicacdo dos polimeros modificados na area biomédica apontam a
utilizacdo de filmes biodegradaveis, de maneira tépica, em virtude da possibilidade de liberagdo do
composto ativo no tecido aplicado (Jayaramudu et al., 2021). Um componente utilizado para a
formacéo do filme ¢é a hidroxipropilmetilcelulose (HPMC), um derivado da celulose que tem grupos
funcionais polares e apolares em sua cadeia, que permitem interagdes com outras moléculas, sendo um
bom formador de filme para potenciais aplicagdes (Dharmalingam; Anandalakshmi, 2019).

Visando novos meétodos para aplicagdo dos polimeros modificados em terapias
antimicrobianas, a producao dos filmes a partir de gomas modificadas tem ganhado destaque em virtude
de sua boa biodegradabilidade e biocompatibilidade, além de fornecer outras funcionalidades. Diante
disso, o presente trabalho pretende investigar o potencial antimicrobiano de filmes produzidos a partir

da goma do cajueiro quaternizada.

2. REVISAO DE LITERATURA

2.1 POLISSACARIDEOS

Os polissacarideos sdo polimeros naturais, que apresentam em sua estrutura um ou mais
monossacarideos, podendo ser denominados de acordo com a sua composi¢cdo, em
homopolissacarideos, copolissacarideos e heteropolissacarideos, como a celulose, alginato e a goma
arabica, respectivamente (Cunha et al., 2009).

Esses polimeros sdo gerados a partir do exsudato produzido por arvores que, em resposta a
acdo de microrganismos ou de danos fisicos sofridos em sua estrutura, liberam essas substancias. Outras
fontes de polissacarideos em plantas sdo também as sementes, os frutos, os tubérculos. (De Paula e
Rodrigues, 1995; Cunha et al., 2009; Salehi et al., 2019).

Segundo Paula et al., (2018), os polissacarideos, oriundos de exsudatos, podem ser divididos
em trés grupos, isso ocorre pela estrutura de suas cadeias principais, laterais e com as ramificaces.
Desta forma, o primeiro grupo seria composto por uma cadeia principal de -D-galactose com cadeias
laterais de B-D-galactose e &cido glucurdnico; o grupo dois seria composto por uma cadeia principal de
BD-acido glucuronico ligado a D-manose, com arabinose e &cido glucurénico como ramificagoes; e o
terceiro grupo seria composto por uma cadeia de a-D-acido galacturdnico ligado a a-Lramnose, e acido
glucurdnico e f-D-galactose.

Em virtude de sua composicdo, baixo custo para extracdo, disponibilidade e potenciais
aplicagdes na industria biotecnoldgica, os polimeros naturais tém se tornado alvo de estudos nos

ultimos anos (Da Silva et al., 2009).
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2.2 GOMA DO CAJUEIRO

A goma do Cajueiro (GC), é um polissacarideo extraido do exsudato da espécie Anacardium
occidentale L. que é uma arvore tipica de regides tropicais e subtropicais, estando amplamente
distribuida pelo territério brasileiro, principalmente na regido Nordeste do pais, mas também em paises
como a India, Nigéria, Mocambique e Quénia, com a sua composi¢ao quimica suscetivel a alteracdes
em virtude das diferencas climaticas, do solo e, consequentemente, nutricionais, além da época do ano
(De Paula e Rodrigues, 1995). A figura 1 apresenta imagens do cajueiro (Anacardium occidentale L.).

Figura 1 — Caule, exsudato e porte herbaceo do cajueiro (Anacardium occidentale L.).

Fonte: Autoria prdpria, 2024.

A GC trata-se de um heteropolissacarideo aniénico que, em sua composicao, apresenta
majoritariamente a galactose, cerca de 72%, seguido de arabinose (4 a 6%) e ramnose (3 a 2%) e &cido
glucurdnico (4,7 a 6,3%), em porcentagem de massa (De Paula e Rodrigues, 1995; Quelemes et al.,
2017).

Alguns estudos, tendo a Goma do Cajueiro como alvo, relataram possiveis aplicacfes para o
ramo da biomedicina como a atividade anti-inflamatéria e anti-hiperalgica (Da Silva et al., 2018),
discreta atividade antimicrobiana e antioxidante (Baptista et al., 2018), atividade antitumoral (Barros
et al., 2020) e antiparasitaria (Bittencourt et al., 2016), além da baixa toxicidade e biodegradabilidade
(Dias et al., 2016).

2.3 QUATERNIZACAO

O processo de quaternizagdo confere novas caracteristicas distintas aos polissacarideos, como
boa solubilidade em &gua (Sajomsang et al., 2009) e potencializacdo de suas atividades bioldgicas,
como a atividade antimicrobiana, em virtude da adicdo de novos grupos funcionais a estrutura

polimérica (Timofeeva; Klescheva, 2011).
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Esse processo consiste na modificacdo estrutural e quimica da estrutura existente, pela
introducgdo de fracOes catidnicas, através da utilizacdo de reagentes de aménio quaternario como o N -
(3-cloro-2-hidrohipropil) trimetilaménio — CHPTAC (Singh et al., 2014). Estes compostos apresentam
uma “cabega” positivamente carregada com quatro ligagdes (Jennings; Minbiole & Wuest, 2015).

O CHPTAC é utilizado comumente para a quaternizacdo de polissacarideos em razdo de sua
acessibilidade, baixa toxicidade e boa estabilidade, sendo convertido em epdxido ao ser adicionado em

um meio alcalino (Chintakunta et al., 2016).
2.4 FILMES DE HIDROXIPROPILMETILCELULOSE (HPMC)

Derivada da celulose, a hidroxipropilmetilcelulose é um composto anfifilico, tendo alguns dos
grupos hidroxila substituidos por grupamentos hidroxipropil e metil, como grupos funcionais na cadeia
de HPMC (Costa, 2023; Yao et al., 2023). Interacdes intermoleculares e intramoleculares do HPMC,
sdo geradas a partir das ligacGes de hidrogénio entre os grupos polares e interacdes hidrofobicas entre
0s grupos apolares. Contudo, o intumescimento, a retengéo de umidade e a troca gasosa com 0 meio,
sdo limitacOes apresentadas pelo HPMC. Além disso, HPMC ndo possui atividade antimicrobiana,
precisando da incorporacdo de compostos com atividade antimicrobiana em sua estrutura
(Dharmalingam; Anandalakshmi, 2019; Pitpisutkul; Prachayawarakorn, 2022; Yao, et al., 2023).

Algumas caracteristicas do composto como abundéancia, boa biodegradabilidade e néo
toxicidade, apontam significativamente para a utilizacdo do HPMC em diversos campos, seja na
industria alimenticia como emulsificante e farmacéutica como estabilizante, além de permitir a
producdo de materiais voltados a tratamentos topicos em aplicagcdes para cicatrizacdo de ferida e de
produtos orais, como ligante em comprimido, filmes de revestimento e matriz de liberacdo, ndo
causando irritacdo e administracdo de medicamentos, atuando como dispersante (Tedesco, 2018;
Jayaramudu et al., 2021; Ye, et al., 2024).

Os filmes de HPMC apresentam maior tensdo a ruptura, sendo mais resistentes a acdo de
degradacéo por forcas fisicas e mecanicas, quando comparado com filmes de carboximetilcelulose.
Estas propriedades estdo relacionadas com a viscosidade intrinseca da HPMC e ao grau de substituicéo
do grupo metoxil, que tende a formar matrizes poliméricas mais resistentes, extensiveis e rigidas. A
alta viscosidade pode estar associada ao maior numero de ramificagdes ou massa molecular, que esta

ligada a grande cadeia estrutural desse componente, dificultando a sua degradacéo (Tedesco, 2018).
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Figura 2 - Representacdo da estrutura quimica da hidroxipropilmetilcelulose.
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Fonte: Costa, 2023.

3.METODOLOGIA
3.1 OBTENCAO DA GOMA DO CAJUEIRO

Amostras do exsudato de Anacardium occidentale L. foram coletadas na cidade de Ilha Grande
- PI. A extracdo e purificacdo dos polissacarideos foram realizadas pela metodologia de De Paula e
Rodrigues et al., (1995) com algumas adaptacdes. Foi realizada a pesagem do exsudato adquirido e em
seguida foi solubilizado em agua destilada, a temperatura ambiente, em agitacdo constante por 24h.
Posteriormente, realizou-se o processo de filtracdo da amostra e o ajuste do pH para 7,0. Seguidamente,
29 de cloreto de sodio (NaCl) foram adicionadas a solugdo e mantida em agitacdo por 30 min. O
processo de precipitacao foi realizado pela adi¢do de etanol a 99,5%, na proporc¢éo de 1:3 (v/v), seguido
de centrifugacdo, filtracdo do material, lavagem com etanol e acetona p.a. (1:2 v/v para ambos) e, por

fim, secas em fluxo de ar quente, obtendo o polissacarideo ao fim do processo.

3.2 MODIFICACAO
321 QUATERNIZACAO

O processo de quaternizagdo foi realizado conforme o descrito por Quelemes et al., (2017),
com algumas adaptacdes. A principio, preparou-se uma solucdo de 6g de goma do cajueiro diluida em
9mL de &gua destilada, mantendo-se em agitacao constante por 30 minutos, e em temperatura ambiente.
Em seguida, foi adicionado o CHPTAC (60 wt% em &gua) e uma solucédo de NaOH 5M, mantendo em
agitacdo por mais 30 minutos, em uma razdo molar de GC/CHPTAC/NaOH de 1:6:6. Posteriormente,
manteve-se a solu¢do em banho-maria, a 50°C por 14h. O pH da amostra foi ajustado pela adi¢do de
HCI 1M, para que o processo de modificagdo fosse interrompido, para a obtencdo de um pH de 5,5. A
solucéo foi dialisada (em membranas obtidas da SigmaAldrich-12000 Da), por 5 dias e precipitada em
etanol 99,5% e acetona P.A. O precipitado foi seco em fluxo de ar quente, pesado e armazenado.

Figura 3 - Processo de quaternizacao.
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CHPTAC NaOH 5M

(60% em peso em HQ) -
&
L

A GC foi preparada pela dissolu¢ao de 1g desse
polissacarideo em 1,5 mL de dgua em temperatura
ambiente sob agitacdo constante por cerca de 30min
até formar uma pasta homogénea.

Em seguida, o CHPTAC e a solu¢do aquosa de
NaOH 5M foram adicionadas a solu¢do da GC com
subsequente agitacao por mais 30 minutos.

A solucdo foi para banho-maria a 50° por 14h.

| ’

s
aE

Acetona \)

Por fim, a solucdo polimérica modificada passou
pelo processo de dialise, foi precipitada

HCI 1M

Apés esse periodo, alterou-se o pH para 5,5
e adicionando HCl 1M para interromper o
processo de quaternizacdo.

adicionando &lcool e acetona p.a, seguido de
secagem em fluxo continuo de ar quente.

Fonte: autoria propria, 2024.

3.3 CARACTERIZACAO DA GOMA MODIFICADA
3.3.1 ESPECTROSCOPIA DE ABSORCAO VIBRACIONAL NA REGIAO
INFRAVERMELHO COM TRANSFORMADA DE FOURIER

Os espectros no infravermelho foram obtidos em ampla regido de 400 a 4000 cm-1, em
espectrofotdbmetro com transformada de Fourier.

3.3.2 POTENCIAL ZETA

Realizou-se a medida do potencial zeta do polimero natural e do polimero modificado. Para
isso, foi utilizado o equipamento Malvern Zetasizer Nano ZS90. As amostras foram diluidas em agua
a Img/mL e sua analise foi realizada a temperatura de 25°C. Os resultados obtidos foram analisados
pelo software do equipamento ZetaSizer.

3.4 PRODUCAO DE FILMES

Os filmes foram produzidos pelo método de Casting, seguindo a metodologia de Shetty e Rao,
(2022), com adaptacdes. Prepararam-se solugfes de 2g de HPMC em 100mL de &gua destilada (2%),
a temperatura ambiente e a 55°C, mantendo as solu¢Ges em agitacdo constante até a dissolucao
completa. Em seguida, adicionou-se a goma do cajueiro na proporcdo de 1% (m/v). ApOs
homogeneizacdo, a solugdo foi adicionada a placas de petri de 8,5cmx8,5¢cm , e levadas a estufa a 45°C
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para secagem por 24h. Filmes controle contendo somente HPMC a 2% foram feitos para avaliar as
caracteristicas de cada filme.

Figura 4 - Producéo dos filmes.

45°C por 24h

Fonte: Autoria prdpria, 2024.

3.5 CARACTERIZACAO DOS FILMES
35.1 CARACTERIZACAO DA ESPESSURA E TRANSPARENCIA

As medidas de espessura foram realizadas com micrémetro digital (TMX - MED25) com
resolucdo de 0,001 mm, com precisdo de 0,01 mm, em diversos campos do filme. Ao final, sera
realizada a média dos valores adquiridos. A transparéncia foi obtida utilizando a metodologia de
Piermaria et al., (2009). Tiras de filme foram cortadas e adicionadas em cubetas de quartzo e a
absorbancia realizada através das analises pontuais na regido de 600nm seguida a transparéncia foi

calculada pela equacéo:
log A600
T = g—

X
Em que T = Transparéncia; A600 = Absorbancia em 600 nm; x = Espessura do filme em mm.

3.5.2 AVALIACAO DE ABSORCAO DE AGUA E TEOR DE UMIDADE

A avaliacdo da absorgdo de agua foi realizada por gravimetria no qual os filmes foram
adicionados a 2 mL de agua destilada, por 30min, em seguida, retirados da agua e o excesso removido
com o auxilio de papel filtro, procedendo com a pesagem dos mesmos. Em seguida, serdo realizados

calculos através da equacao

M
RI = —f
Mi

no qual Rl = Razéo de intumescimento; Mf = Massa final; Mi = Massa inicial.
Para determinar o teor de umidade, amostras de 8 mm de diametros foram pesadas em balanca
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analitica e em seguida levada a estufa para a secagem em uma temperatura de 40°C por 24 horas. Em

seguida, sera realizado o calculo para determinacdo o teor de umidade através da equacéo:

M1 — M2
TU=TX1OO

TU refere-se ao teor de umidade, M1 a massa inicial dos filmes e M2 a massa final, ap6s o

procedimento de secagem.
3.6 ATIVIDADE ANTIMICROBIANA DE FILMES DE GOMA QUATERNIZADA E HPMC

A avaliacdo da atividade antibacteriana foi realizada pelo método de difusdo em agar, seguindo
a Clinical & Laboratory Standards Institute (CLSI, 2022). As utilizadas foram Staphylococcus aureus
ATCC 29212, Staphylococcus aureus ATCC 43300, Staphylococcus epidermidis ATCC 12228 e
Escherichia coli ATCC 35218. As cepas foram cultivadas em &gar Muller-Hinton e adicionadas em
estufa bacterioldgica a 35°C, por 24h.). Em seguida, preparou-se uma suspensdo bacteriana com
solucdo estéril de cloreto de sédio (NaCl) a 0,85%, obedecendo a escala de 0,5 de McFarland (1 x 108
UFC/mL). Esta padronizacao foi realizada com o auxilio de um espectrofotdémetro UV-1800 Shimadzu
(Kyoto-Japéo), em que cada amostra foi lida no comprimento de onda de 625nm. A suspensdo foi
semeada em placas contendo dgar Mueller-Hinton, seguido da adi¢éo dos filmes de 8mm cortadas em
forma de disco. As placas foram incubadas a 35°C por 24 horas. Apo6s o periodo de incubacdo, sera
observado a homogeneidade do crescimento e a inibicdo serd medida pelo diametro do halo formado,

com o auxilio de uma régua milimétrica.

Figura 5 - Difusdo em &gar.

Fonte: Autoria propria, 2024.

4.RESULTADOS E DISCUSSAO
4.1 CARACTERIZACAO DA MODIFICACAO DA GOMA
41.1 ESPECTROSCOPIA DE ABSORCAO VIBRACIONAL NA REGIAO
INFRAVERMELHO COM TRANSFORMADA DE FOURIER (FTIR) DA GOMA DO
CAJUEIRO E DO DERIVADO DA GC.
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O resultado obtido conforme a espectrometria para o derivado da goma do cajueiro apds a
modificagdo quimica, é apresentado na figura 3. Nesta imagem, podem ser observadas as bandas de
absorcéo que sdo caracteristicas do polissacarideo natural. Além disso, notam-se picos referentes ao
polissacarideo quaternizado, apds o processo de modificacéo. A respeito do polimero natural, é possivel
notar, no espectro, bandas na regido 3312 cm™, relacionadas a vibragéo de estiramento de O-H, além
de um pequeno pico na regido 2892 cm™, que ¢ atribuida a vibragdo de alongamento de C-H, e em 1024
cm* que surge em virtude do estiramento C-O-C, referente & estrutura do anel glicosidico (Pitombeira
etal., 2015).

O processo de quaternizacdo envolve algumas etapas. A modificacdo quimica do polimero
ocorre em virtude da substituicdo de grupo hidroxila pelo reagente de amonio quaternério.
Primeiramente, em contato com a estrutura quimica da goma do cajueiro, o0 NaOH ira reagir com o0s
grupos hidroxila (-OH) de sua estrutura, o que resulta na formacao de grupos alcoxido. Essa ligacéo
com as hidroxilas da GC é de extrema importancia para que o0 CHPTAC possa realizar a sua ligacdo
com a estrutura da GC. Além dos grupos alcoxido, ocorre a producdo in situ de epdxido intermediario,
0 EPTAC, pela reacdo que ocorre entre 0 NaOH e o CHPTAC. O grupo epdxido formado é responsavel
por se ligar aos grupos alcdxido da GC, realizando a introducdo dos grupos de aménio quaternario. Por
fim, ocorre a formacao do derivado quaternizado do polimero, pela reacdo entre os grupos alcoxido do
GC e 0 epdxido, ou diretamente com 0 CHPTAC (Quelemes et al., 2017).

Por isso, ap6s 0 processo quimico de quaternizacdo, evidencia-se a modificacdo pelo
surgimento de um pico discreto na regido de 1414 cm™. O surgimento desse pico ocorre em virtude da
curvatura simétrica de C-H do grupo metil no sal de aménio quaternario, quando integrada a estrutura
do polimero (Novac et al., 2014 ; Yu et al., 2007).

Figura 6 - Espectro da FTIR da GC e GCQ.


https://www.sciencedirect.com/topics/chemistry/methyl-group
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Fonte: Autoria prdpria, 2024
4.1.2 ANALISE DO POTENCIAL ZETA DA GC E GCQ.

O potencial zeta refere-se as cargas efetivas presentes em particulas e, assim, reflete as
interacdes eletrostaticas que acontecem entre elas. Essas interacGes eletrostaticas podem ser de atracédo
ou repulsdo, conforme a polaridade das particulas e 0 meio em que estas estdo inseridas, estando
relacionada a estabilidade das dispers@es coloidais. Em virtude do perfil polimérico ndo modificado ser
anioénico, o valor obtido é também um importante parametro para avaliacdo da modificacdo quimica de
um componente (Ahmed et al., 2016). A adicao do grupo de amonio quaternario, cuja carga é positiva,
confere uma mudanca nas cargas do polimero modificado, tornando-o positivo. Os dados da avaliacdo

do potencial Zeta podem ser observado no quadro 1, demonstrando a alteracdo da carga na solucéo

polimérica:
Quadro 1 - Potencial Zeta dos polimeros.
Polimero Potencial Zeta
Goma do Cajueiro Natural -16,5
Goma do Cajueiro Quaternizada +36,1

Fonte: Autoria propria, 2024.

4.1 FILMES POLIMERICOS
Foram testados diferentes parametros como temperatura, porcentagem de
hidroxipropilmetilcelulose (HPMC), porcentagem de goma do cajueiro e tempo de agitacdo, para

avaliar a melhor composicdo polimérica para a formacéo dos filmes, conforme descrito por Shetty e
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Rao (2022).

Os melhores resultados foram obtidos utilizando agua destilada pré-aquecida a + 55°C, e,
conforme descrito no estudo de Hay, et al,. 2018, seguiu-se a adicdo da Hidroxipropilmetilcelulose a
2%. Foram produzidos filmes controle, compostos somente por HPMC e os filmes teste, compostos

por HPMC e GC, conforme observado nas imagens:

Figura 7 — Filmes de 8mm de GCQ + HPMC (A) e HPMC (B).

Fonte: Autoria prdpria, 2024.

Conforme observado, os filmes constituidos exclusivamente por HPMC (B) apresentaram
melhor solubilidade, resultando em filmes translicidos e com maior homogeneidade. Em contrapartida,
filmes formulados por GCQ e HPMC (A) apresentaram comportamentos diferentes em relagdo a
solubilidade e dispersdo das misturas, demandando maior tempo em agitacdo para que houvesse a

homogeneizacao.

4.2 CARACTERIZACAO DOS FILMES
4.2.1 CARACTERIZACAO DA ESPESSURA E TRANSPARENCIA

A metodologia seguida, conhecida como método de Casting, favorece a obtencéo de variadas
espessuras em toda a extensao, durante o processo de secagem dos filmes, que podem influenciar em
propriedades funcionais e mecanicas dos mesmos. Dessa maneira, pode-se obter diferentes medicoes
pela extensdo do filme. Com a utilizacdo de um micrémetro, mediu-se os filmes em dez pontos
diferentes. Ao obter-se 0s valores das medicdes, realizou-se o calculo da média para ambos os filmes,

obtendo os resultados que estdo expressos no quadro 2:
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Quadro 2: Espessura dos filmes.

Filmes: Espessura média:
Filme controle (HPMC) 0,0259 um
Filme teste (HPMC + GCQ) 0,0321 pm

422

Fonte: Autoria propria, 2024.

A transparéncia refere-se a capacidade de um material permitir a passagem de luz visivel,
tornando este material visualmente transltcido. A transparéncia do filme de HPMC e HPMC e GC foi
avaliada pela medida da absorbancia dos filmes. Tiras de 3cm de comprimento dos filmes foram
cortadas e adicionadas nas cubetas de quartzo de modo que possa ser feita a leitura. A leitura foi feita
em 600nm da regido de 190 a 400nm do UV-visivel. Os filmes poliméricos geralmente sdo incolores,
com alto grau de clareza e transparéncia, o que permite diversas aplicagdes em que filmes com elevada
absorbancia de luz ndo fossem desejados. Nesse ponto de vista, a absorbancia dos filmes compostos
somente por hidroxipropilmetilcelulose resultou em valores de 1.879 Asoo/mm. Por outro lado, filmes
com baixa transparéncia apresentam aplicacdes biomeédicas, no que se refere a sua aplicabilidade como
barreira de luz UV. Dessa maneira, os filmes poliméricos que continham hidroxipropilmetilcelulose e
goma do cajueiro quaternizada apresentaram valor de absorbancia de 2.119 Aeco/mm. Conforme
observado, os filmes de HPMC e GC apresentaram menor transparéncia, o que pode ser explicado em
virtude da juncao dos dois polimeros, a hidroxipropilmetilcelulose e a goma do cajueiro (Hay, et al.,
2018; Yao, et al., 2023).

ABSORCAO DE AGUA E TEOR DE UMIDADE

A absorcdo de &gua refere-se a capacidade do filme de, em contato com a mesma, reter
algumas moléculas de dgua do meio ao seu redor a sua estrutura. Tal comportamento é importante pois
pode fornecer mudangas as propriedades do filme além de indicar caracteristicas proprias do polimero
incorporado ao filme. Para isso, filmes com 8mm de didmetro foram recortados e adicionados na dgua
por tempo de 30min e, em seguida, pesados. Os resultados da pesagem inicial dos filmes e apds o
processo de imersao, estdo relatados a seguir, apés aplicacdo da férmula da razdo de intumescimento.

A andlise do teor de umidade foi verificada pela perda de peso dos filmes apds processo de
secagem em estufa com a temperatura a £ 45°C por 24h. Foram preparados 3 filmes de 8mm que
passaram previamente pelo processo de pesagem. Filmes contendo somente HPMC apresentaram teor

de umidade de 5,55 £ 0,11g, enquanto os filmes compostos por HPMC e GCQ apresentaram teor de

umidade levemente alterado, de 6,53 + 0,18g. O teor de umidade aumentou ao associar a
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hidroxipropilmetilcelulose & goma do cajueiro quaternizada. Tais resultados podem estar relacionados
com as caracteristicas dos polissacarideos, como a goma do cajueiro quaternizada, um polissacarideo
com perfil hidrofilico e que apresenta também potencial higroscépico, elevando o seu teor de umidade
(Remedio, et al,. 2023; Mathavan et al., 2024).

Figura 8 — Gréfico de absorcéo de agua. Figura 9 — Gréfico de teor de umidade.
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Fonte: Autoria prdpria, 2024.

4.3 ATIVIDADE ANTIMICROBIANA DE FILMES DE GOMA QUATERNIZADA E HPMC

Apbs o teste de difusdo em agar, no qual os microrganismos foram colocados em contato com
os filmes que continham somente HPMC e com filmes contendo HPMC e GC, confirmou-se a auséncia
de atividade antimicrobiana de filmes compostos exclusivamente de HPMC pela visualizacdo da
auséncia de halos de inibigéo, corroborando com o exposto anteriormente por Yao, et al., (2023) ao
relatar o baixo perfil de inibicdo dos microrganismos testados com o filme puro de
hidroxipropilmetilcelulose em seu estudo. No entanto, a atividade antimicrobiana dos filmes
incorporados com a goma do cajueiro foi observada através da formacdo do halo de inibi¢do formada
ao redor dos filmes adicionados no meio de cultura inoculado. Foram testados trés microrganismos,
sendo eles o Staphylococcus aureus ATCC 29212, o Staphylococcus aureus ATCC 43300 e o
Staphylococcus epidermidis ATCC 12228, pertencente ao grupo das bactérias gram positivas, e a
Escherichia coli ATCC 35218, que pertence ao grupo das gram negativas. Com o auxilio de uma régua

milimétrica, os halos foram medidos e os valores obtidos conforme apresentados no quadro 3:

Quado 3: Halos de inibicao dos filmes.
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Microrganismo Halo de inibicdo (mm) Halo de inibigdo (mm)
HPMC HPMC + GC
Staphylococcus aureus 0 mm 12 mm
ATCC 29212
Staphylococcus aureus 0 mm 10 mm
ATCC 43300
Staphylococcus 0 mm 12 mm
epidermidis ATCC
12228
Escherichia coli ATCC 0 mm 0 mm
35218

Fonte: Autoria prdpria, 2024.

Estes resultados confirmam que o processo de quaternizacdo potencializa atividades
bioldgicas intrinsecas de polimeros, como a atividade antimicrobiana que a goma do cajueiro
quaternizada possui, sugerindo que os materiais produzidos a partir da incorporacdo deste componente,
apos melhorias de suas atividades bioldgicas, possam ter novas aplicacfes biomédicas, industria
farmacéutica, alimenticia e na inddstria de cosméticos.

Além disso, embora pertencentes ao mesmo género, notam-se diferencas entre o tamaho dos
halos formados. Estas observacGes podem estar relacionadas com o perfil de resisténcia que alguns
microrganismos adquiriram, como o S. aureus ATCC 43300, que apresenta perfil de resisténcia ao
antibidtico meticilina. Em relacdo a auséncia de halo formado para a bactéria gram negativa, esta
observacdo pode ser explicada pelas caracteristicas estruturais da parede celular desta bactéria, no qual
ha a presenca de uma membrana externa adicional a camada de peptideoglicano, e que possui uma
substancia denominada lipopolissacarideos (LPS), que age como uma barreira seletiva a entrada de

substancias nas células, como os antibioticos e até mesmo do derivado da GC.

5. CONCLUSAO

A goma do cajueiro ap0s 0 processo quimico de quaternizacdo, seguindo a rota descrita
anteriormente, apresentou as bandas caracteristicas da modificagdo quimica. Tal fato foi verificado pela
Espectroscopia de infravermelho com transformada de Fourier, com o0s picos caracteristicos do

polissacarideo e da modificacdo, aléem da mudanga nas cargas das particulas do polimero, que foi
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avaliado pelo potencial Zeta, na goma do cajueiro natural e na goma do cajueiro quaternizada,
confirmando a modificagdo. Os filmes preparados pelo método de casting foram caracterizados para
compreender algumas caracteristicas referentes a funcionalizacdo dos mesmos. A presenca da Goma
do Cajueiro apresentou maior absorbancia e maior teor de umidade, além de elevarem a absorcao de
agua nos filmes, o que pode ser explicado pelas caracteristicas hidrofilicas do polissacarideo. Além
disso, a atividade antimicrobiana dos filmes foi positiva para filmes compostos por HPMC e GC,

evidenciando a auséncia de atividade antimicrobiana da hidroxipropilmetilcelulose.
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