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RESUMO

Os cosméticos tém se tornado uma abordagem promissora no tratamento da acne.
Esses produtos sédo formulados com diversos ingredientes, dentre eles, os polimeros.
Diante da crescente preocupacdo com 0s microplasticos no meio ambiente, esse
mercado esta alinhado com os Objetivos de Desenvolvimento Sustentavel (ODS) para
o desenvolvimento de formulagBes mais sustentaveis com inovagdo em filmes.
Biopolimeros, como o alginato de soédio, sdo alternativas consolidadas nessas
formulacdes e literatura cientifica; porém, o uso de residuo de celulose bacteriana
ainda é pouco explorado nesse segmento. Em vista disso, o presente trabalho
objetiva-se em desenvolver filmes cosméticos biodegradaveis com potencial
aplicacdo cosmética e caracteriza-los por técnicas fisico-quimicas e morfologicas.
Para isso, desenvolveu-se filmes contendo alginato de sédio como matriz, residuo de
celulose bacteriana como agente de reforco e 6leo essencial de melaleuca como
ingrediente ativo. O trabalho dividiu-se em 4 etapas. Na primeira etapa, foi realizado
um estudo para investigar as melhores condicbes experimentais para o preparo da
nanoemulsdo (NE) O/A. A NE apresentou tamanho médio de 52,46 + 3,53 nm e PDI
de 0,26 £ 0,01. Na segunda etapa, o residuo de celulose bacteriana foi oxidado via
2,2,6,6-Tetramethylpiperidine 1-oxyl (TEMPO) e apresentou alto rendimento de
sintese e teor de agua. As técnicas de Microscopia Eletronica de Transmissdo (MET)
e Microscopia Eletronica de Varredura (MEV) mostraram que as fibras produzidas
possuem tamanho de 116,07 nm. Além disso, a Difracdo de Raios-X (DRX)
comprovou que a estrutura cristalina ndo foi alterada com a oxidacdo e a
Espectroscopia no Infravermelho com Transformada de Fourier (FTIR) confirmou a
insercéo de grupos carboxilicos provenientes da oxidagdo. Na terceira etapa, foram
realizados estudos de otimizacdo de parametros para o desenvolvimento dos filmes
nanocompositos. Testou-se a concentracdo de Oleo essencial; CaClz, MnClz e AICI3
como agentes reticuladores e a metodologia de incorporacéao da celulose bacteriana
oxidada. Na ultima etapa, desenvolveu-se 08 filmes que foram submetidos a analises
como: MEV; Propriedades Mecanicas; Permeabilidade ao Vapor de Agua (WVP);
Angulo de Contato; Solubilidade em Agua; Liberacdo em UV-Vis; FTIR e
biodegradacgéo. Os resultados demonstram que os filmes desenvolvidos séo capazes
de liberar o composto ativo em condicbes semelhantes a pele com acne;

biodegradaveis; ndo afetam a germinacdo de sementes no solo e possuem



propriedades fisico-quimicas satisfatorias para a aplicacdo em cosmeéticos, bem como

em curativos.

Palavras-chave: Filmes cosméticos; Nanocompdsitos; Nanocelulose; Tea-tree oil;

Caracterizacao fisico-quimica.



ABSTRACT

Cosmetics are a promising treatment option for acne due to their formulation with
diverse ingredients, such as polymers. The cosmetics industry is becoming
increasingly concern about growing environmental over microplastics on the
environment. As a result, the industry is now aligned with the Sustainable Development
Goals (SDGs) and is working towards developing more sustainable formulations such
as innovative films. Biopolymers, including sodium alginate, are commonly used in
these formulations and in the scientific literature. Nevertheless, the use of bacterial
cellulose residue in this area still not well-defined. Therefore, the objective of this
research was to develop biodegradable cosmetic films with potential cosmetic
applications and to evaluate their physicochemical and morphological properties. To
achieve this goal, researchers produced films that consisted of sodium alginate serving
as matrix, bacterial cellulose residue as reinforcement, and tea tree essential oil as
active ingredient. The work consisted of four stages. The first stage involved
conducting a study to determine the optimal experimental conditions for the
preparation of the O/W nanoemulsion (NE). The NE exhibited an average size of 52.46
+ 3.53 nm and a PDI of 0.26 + 0.01. In the second stage, the bacterial cellulose residue
was oxidized utilizing 2,2,6,6-Tetramethylpiperidine 1-oxyl (TEMPO), yielding a high
synthesis yield and water content. Transmission Electron Microscopy (TEM) and
Scanning Electron Microscopy (SEM) techniques showed that the fibers produced
have a size of 116.07 nm. Additionally, XRD analysis revealed that oxidation did not
alter the crystal structure, and FTIR analysis confirmed the insertion of carboxylic
groups. The third stage involved parameter optimization to develop the nanocomposite
films, which included testing the concentration of essential oil, CaClz, MnClz, and AICls
as crosslinking agents, as well as the methodology for incorporating oxidized bacterial
cellulose. In the last stage, 08 films were developed and submitted to analysis such
as: SEM; Mechanical Properties; Water Vapor Permeability (WVP); Contact Angle;
Water Solubility; UV-Vis Release; FTIR and biodegradation. The discoveries indicate
that the developed films have the ability to release active compound under conditions
similar to those of acne-prone skin. These films are also biodegradable, do not hamper
seed germination in soil and exhibit satisfactory physical-chemical properties suitable

for application in cosmetics as well as dressings.



Keywords: Cosmetics films; Nanocomposites; Nanocellulose; Tea-tree oil; Physico-

chemical characterization.
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A acne é uma doenca que ocorre em foliculos capilares e glandulas sebaceas
da face, costas e peito; na forma de comeddes, papulas, pustulas e nddulos. O
principal fator para o seu desenvolvimento é a colonizagdo de bactérias como
Cutibacterium acnes (C. acnes), Propionibacterium acnes, Staphylococcus aureus (S.
aureus) e Staphylococcus epidermidis (S. epidermidis) [1]—[3].

No Brasil, 14% das consultas dermatolégicas sao devido a acnhe, e embora seja
uma condi¢ao benigna, causa dor, desconforto e cicatrizes, o que pode desencadear
depressao, ansiedade e baixa autoestima nos pacientes. Os tratamentos
convencionais incluem acidos e antibidticos que podem ocasionar irritacbes e
resisténcia bacteriana. Desse modo, 0s cosméticos tém se tornado uma abordagem
eficiente e muito utilizada [4]-[12].

A industria cosmética tem se firmado como uma das areas mais promissoras
da atualidade [13] e, diante da crescente preocupacdo ambiental devido ao uso
exacerbado de matérias-primas provenientes de recursos ndo naturais, como 0S
polimeros sintéticos, tem surgido um novo segmento no mercado, os produtos
naturais, que podem ser compostos por polissacarideos, excelentes formadores de
filmes, e Oleos essenciais [13]-[19]. Esses materiais, aliados a nanotecnologia, sdo
capazes de substituir os materiais convencionais, reduzir os impactos ambientais,
aumentar a eficacia do produto e reduzir possiveis reacfes alérgicas e resisténcia
bacteriana [18].

A escolha da forma cosmética tem como objetivo a funcionalidade, percepc¢éo
sensorial, estabilidade, seguranca e eficacia do produto. As preparacbes
desenvolvidas na forma de filmes no lugar das formas classicas, apresentam
facilidade e seguranca no transporte, pois 0 peso e 0 risco de vazamento séo
praticamente eliminados, além disso, os filmes cosméticos ou cosméticos em filmes,
apresentam praticidade e comodidade no uso, uma vez que, seus componentes ativos
serdo liberados quando em contato com a pele [20].

Diante do exposto, o objetivo desse trabalho é desenvolver e caracterizar filmes
nanocompositos a base de biopolimeros como, alginato de sodio e celulose
bacteriana, incorporados com nanoemulsdo de Oleo essencial de melaleuca com
potencial aplicagdo como filme cosmético. Para isso, a presente tese foi estruturada
da seguinte forma:

Capitulo I: Introducdo — Apresenta uma introducao ao trabalho realizado;
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Capitulo II: Relevancia Cientifico-Social da pesquisa desenvolvida — Escrita
com base na normativa do PPGCM, aborda a relevancia do trabalho nas éareas
cientifica e social,

Capitulo Ill: Reviséo da literatura — Oferece uma revisao teorica; estado da arte
e propriedades dos materiais;

Capitulo IV: Objetivos — Elucida os objetivos e hipoteses mediante ao que
apresenta a literatura,;

Capitulo V: Propriedades antimicrobianas dos 6leos essenciais e preparo e
caracterizacdo das nanoemulsbes — Apresenta o material e métodos, bem como
resultados e discussdes acerca dos 0leos essenciais e hanoemulsoes;

Capitulo VI: Preparo e caracterizacdo das Nanofibras de Celulose Bacteriana —
Nesse capitulo, serd apresentado a metodologia para obtencdo de nanofibras via
oxidacdo mediada por TEMPO, resultados obtidos e discussoes;

Capitulo VII: Preparo da matriz polimérica e otimizacdo de processos para o
desenvolvimento de filmes nanocompositos — Sera apresentado as etapas para a
selecdo da concentracdo de 6leo essencial, agente reticulacdo e método de
incorporacao das nanofibras nos filmes;

Capitulo VIII: Preparo e caracterizacdo dos filmes nanocompdsitos: Nesse
capitulo, serdo apresentados os filmes desenvolvidos, bem como a caracterizacdo e
discusséo e

Capitulo I1X: Conclusao - Sera abordado os objetivos e resultados alcancados.
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CAPITULO IX: CONCLUSAO
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A andlise de CIM e CBM indicou que a atividade antimicrobiana do oleo
essencial de melaleuca contra S. epidermidis obteve os resultados mais promissores.
As nanoemulsBes preparadas apresentaram tamanho médio dentro da faixa
nanomeétrica, baixo indice de PDI e boa estabilidade fisico-quimica.

Os resultados de MET e MEV indicaram que as NFCB produzidas apresentam
caracteristicas de fibras emaranhadas, longas e finas; semelhantes as reportadas na
literatura, com didmetro médio de 116,07 nm. O FTIR confirmou a inser¢ao dos grupos
carboxilicos provenientes da oxidagéo. Além disso, a oxidagdo mediada por TEMPO
nao altera a estrutura cristalina da CB e, apesar de diminuir a estabilidade térmica, o
material resultante ainda apresenta estabilidade térmica superior a alguns trabalhos
da literatura.

O processo de otimizacdo de parametros foi eficiente para o desenvolvimento
de filmes nanocompdsitos e mostrou que, a concentracdo de 6leo essencial; tipo de
reticulador; forma de incorporacdo das NFCB e viscosidade das SF, afetam
diretamente a qualidade dos filmes obtidos.

As SF produzidas apresentaram pH préximo a pele e os filmes desenvolvidos
apresentaram caracteristicas que atendiam aos requisitos para serem submetidos aos
ensaios de caracterizacao.

A técnica de MEV mostrou que a microestrutura dos filmes foi alterada apés a
adicdo de nanoemulséao, NFCB e reticulagéo.

As propriedades mecéanicas dos filmes séo satisfatérias para processos de
producdo, manuseabilidade e aplicabilidade.

Os resultados de WVP mostraram que adicdo de nanoemulsdo € promissora
para a aplicagcdo em curativos.

A solubilidade em &gua dos filmes diminuiu apds o processo de reticulacdo, no
entanto, a adicdo de Oleo essencial e 2,5% de nanofibras ndo alterou essa
propriedade.

Todos os filmes produzidos liberaram OEM e, o processo de reticulacédo
combinado com a adigcdo de NFCB aprisionou mais 0leo no filme no momento da
producéo e secagem para posterior liberacao.

O FTIR confirmou a incorporacdo do 6leo essencial na matriz do filme.

Os ensaios de biodegradacao mostraram que o filme 0% NFCB degradou por
completo apds 60 dias e todos os filmes analisados séo liberam substancias que

impedem a germinagao de sementes.
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Conclui-se que o0s objetivos propostos foram alcancados e os filmes
desenvolvidos apresentam propriedades satisfatérias para a potencial aplicacdo na
area cosmeética. Além disso, sdo versateis e promissores para a aplicacdo em outras

areas.
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