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Resumo

Arcabougos de 6xido de titanio (TiO,) com Biosilicato® incorporado foram produzidos e avaliados com relagdo a porosidade e
microestrutura. Arcabougos para regeneragdo 6ssea devem apresentar porosidade que favorega o crescimento de tecidos dsseos
através do material. O TiO, € um material ceramico altamente biocompativel com boas propriedades mecénicas e osseocondutoras,
permitindo a migragdo do tecido dsseo sobre a interface do material, mas sem estimular a atividade das células osteogénicas que
geram o tecido 6sseo. Com o intuito de induzir a formagédo de tecido dsseo o Biosilicato®, um material com elevada bioatividade,
foi incorporado a matriz cerdmica de TiO,. Para a obtengdo dos macroporos foi utilizado o método de eliminagdo por queima,
no qual particulas organicas sdo empregadas na matriz cerdmica como agentes formadores de poros, que possui a vantagem de
adaptar as caracteristicas dos poros do componente ceramico final por meio da escolha apropriada do agente formador de poros.
Neste trabalho foi feita uma mistura homogénea de TiO, com serragem de cambara e posteriormente adicionou-se o Biosilicato®.
Apds a queima as amostras foram avaliadas pelo método de Arquimedes, para a determinag@o da porosidade aparente, e por
microscopia eletronica de varredura (MEV) para a visualizagdo da morfologia dos grios e distribui¢do e tamanho de poros. A
etapa de queima garantiu a elimina¢do completa dos agentes formadores de poros e a completa sinterizagdo do TiO,. O Biosilicato®
facilitou a sinteriza¢do do TiO, e a consolidagdo da matriz cerdmica. Foram obtidos arcabougos com porosidade aparente de 63%
e poros com tamanhos maiores que 200 um. Por meio da analise de MEV, observou-se a distribui¢do homogénea dos poros e suas
interligacdes. Além disso, foi possivel observar a distribuigao do Biosilicato® entre as particulas de TiO,, sendo um caminho para
o0 crescimento e regeneracgao do tecido 6sseo.
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Abstract

Titanium dioxide (TiO,)-Biosilicate® scaffolds were produced and evaluated for porosity and microstructure. Scaffolds for bone
regeneration must provide adequate porosity to promote bone tissue growth through the material. TiO, is a highly biocompatible
ceramic material with high reliable mechanical and good osteoconductive properties to allow bone tissue migrates on material
interface, but without stimulating the activity of osteogenic cells that produce bone tissue. In order to induce bone tissue formation
a material with high bioactivity named Biosilicate® was incorporated into the ceramic matrix of TiO,. To obtain macropores,
organic particles in the ceramic matrix as pore forming agents were employed, using the sacrificial template method which
has the advantage to adapt the final ceramic pores characteristics by appropriate choice of pore former agent. In this work,
a homogeneous mixture of TiO, with sawdust was prepared and later the Biosilicate® was added. After firing, the samples
were evaluated by Archimedes method for determining porosity and by scanning electron microscopy (SEM) for imaging grain
morphology, and pore size and distribution. The firing stage ensured complete elimination of pore forming agents and complete
sintering of TiO,. The Biosilicate® facilitated sintering of TiO, and consolidation of ceramic matrix. Scaffolds were obtained with
63% apparent porosity and pore size higher than 200 um., Homogeneous pores distribution and their interconnections were
observed by SEM analysis. Moreover, it was possible to observe Biosilicate® distribution among TiO, particles being a path for
bone tissue growth and regeneration.

Keywords: TiO,, sawdust, porosity, pore former, biomaterial.

INTRODUCAO ambiente local ndo ¢ o ideal para a adequada autorreparago
os enxertos 0sseos s30 muitas vezes necessarios para auxiliar

O osso tem a capacidade de se remodelar e regenerar, a cicatrizacdo. Os transplantes Osseos contém todos os
garantindo a reparagdo espontdnea de pequenas lesdes. elementos necessarios para estimular a regeneragdo Ossea,

Entretanto, nos casos em que o defeito ¢ muito grave ou o mas a escassez de material de enxerto viavel, morbidade
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da area doadora, reabsor¢do do material de enxerto e
possiveis reagdes imunogénicas associadas aos enxertos
sdo deficiéncias que limitam a utilizacdo de transplantes
autdgenos e aldgenos na reconstrugdo de tecidos [1].
Alternativas que visam promover a capacidade natural de
regeneracao de tecido dsseo com o auxilio de um arcabougo
poroso oferecem uma solugdo para apoiar o crescimento
o0sseo em grandes defeitos o6sseos. Os arcaboucos sdo
componentes chaves para a regeneragao dssea. Sao estruturas
porosas que servem como um caminho para a interagdo das
células e formagdo de uma matriz 6ssea extracelular que
fornece suporte estrutural para a formacdo de um novo
tecido. Nos implantes porosos, o aumento da porosidade
diminui a resisténcia mecanica do material isoladamente,
mas a existéncia de poros com dimensdes adequadas pode
favorecer o crescimento de tecido através deles, ocorrendo
um forte entrelacamento do tecido com o implante e, por
consequéncia, aumentando a resisténcia do material in
vivo [2]. Apesar do sucesso de alguns implantes densos, a
literatura considera que a presenga de poros ¢ importante
em implantes 6sseos. Entretanto, ndo ha um consenso em
relacdo a porosidade total, tamanho de poros ou distribui¢ao
de tamanho de poros ideais. Em geral, ¢ bem aceito que
os poros devem possuir ao menos 100 pm de didmetro
e uma porosidade total superior a 50%, para garantir a
vascularizagdo até a regido central do arcabougo [3].

As ceramicas s3o de fundamental importancia em
aplicagdes no corpo humano, ja que sdo quase sempre
biocompativeis e garantem que o implante feito a partir
delas ndo provoque efeitos negativos no tecido vivo. O rutilo
(TiO,) tem sido estudado como um material promissor de
arcabougos para induzir a formagao de osso na restauragao de
grandes defeitos 6sseos [4-7]. O 6xido de titanio ¢ utilizado
em implante 6sseo em fungdo da biocompatibilidade e alta
confiabilidade mecanica. Entretanto, ele ¢ considerado quase
bioinerte e assim pode ndo favorecer o crescimento dsseo
para o interior do implante poroso, o que pode dificultar
sua fixacdo e levar a uma falha prematura do implante.
Este problema pode ser evitado modificando a superficie
do implante para torna-lo bioativo, permitindo assim a
formagao de ligagdes quimicas entre o osso e o material [8].
O Biosilicato® ¢ uma vitroceramica bioativa que apresenta
caracteristicas de bioatividade préximas aos materiais com a
maior bioatividade conhecida, os biovidros, com a vantagem
de possuir propriedades mecénicas superiores [9]. Nas
ceramicas bioativas a biocompatibilidade ¢ 6tima e ocorre
uma conexao direta e funcional do osso com a superficie
do implante, o que proporciona uma unido quimica e uma
resposta bioldgica positiva. Entretanto, a adi¢do de poros no
Biosilicato® prejudica sua resisténcia mecanica a ponto de
comprometer o manuseio. A combinagao deste material com
um material, como o TiO,, torna-se entdo conveniente.

Nao ha um método de produgdo em massa de arcabougos
de materiais biocompativeis. Os métodos de fabricagdo
existentes sdo demorados, caros e geralmente de baixa
reprodutibilidade. Para obter arcabougos que possam ter
porosidade, distribui¢do de tamanho de poros e morfologia

de poros controlados ¢ possivel utilizar a técnica da matriz
de sacrificio (adi¢ao e eliminagdo por queima de agentes
porogénicos), que ¢ simples e permite o uso de uma elevada
gama de materiais organicos formadores de poros. Além
disso, a resisténcia mecanica das estruturas porosas obtidas
por este método ¢ normalmente mais elevada do que a dos
materiais porosos produzidos por outros meios [10]. Assim,
este método de conformacdo é um candidato interessante
para a obten¢do de arcabougos de TiO, com macro e
microarquitetura definidas. Desta forma, o objetivo principal
desta pesquisa foi o desenvolvimento de arcabougos de
oxido de titdnio com Biosilicato® por meio da técnica de
adi¢do e eliminacdo de agentes porogénicos, de forma a
obter uma arquitetura de poros adequada para crescimento
6sseo. Os objetivos especificos foram obter corpos de prova
porosos de TiO, com porosidade maior que 50 a 60% e
poros com tamanho médio acima de 100 pum, investigar
a reprodutibilidade e eficacia do método de obtencdo dos
arcaboucos e impregnar particulas de Biosilicato® na matriz
ceramica de TiO, para verificar a alteragdo que este material
causa nas caracteristicas analisadas.

MATERIAIS E METODOS

Para a manufatura dos arcabougos foi utilizado o 6xido
de titanio da Vetec com 99,5% de pureza. Este material em
po foi utilizado com a mesma granulometria com a qual
foi adquirido e para sua caracteriza¢do foram realizadas as
seguintes analises: difracdo de raios X para determinagdo
das fases presentes apds a sinterizagdo a 1500 °C do po
compactado, sendo a andlise feita no equipamento Siemens
D5005 e a identificagdo de fases realizada com o banco de
dados JCPDS; picnometria de gas hélio para determinago
da densidade real no equipamento Ultrapycnometer 1000
da Quantachrome; distribuicdo de tamanho de particulas
via sedimenta¢do para determinacdo do tamanho médio
de particulas no equipamento Sedigraph S5000ET da
Micromeritics; determinagao da area superficial pelo método
BET no equipamento Micromeritics ASAP 2020 V3.2H;
microscopia eletronica de varredura (MEV) no equipamento
Inspect S50 para observagao da morfologia do po.

A escolha de serragem de madeira como agente formador
de poros ¢ interessante do ponto de vista ambiental, ja que
¢ um residuo gerado em grandes quantidades e sem destino
especifico. A variedade cambara (Qualea sp.), com densidade
reportada na literatura de 0,70 g/cm® [11], foi obtida no
comércio de Sdo Carlos, SP. O material foi peneirado ¢ a
faixa granulométrica retida entre as peneiras 50 ¢ 30 mesh
da série Tyler (aberturas de 297 e 590 pum) foi escolhida,
sendo em seguida umedecida com dgua na proporgdo 1:1 em
massa. A fim de definir a melhor estratégia de remocao da
serragem a analise termogravimétrica (ATG) foi realizada.
As andlises foram realizadas no equipamento de andlise
térmica (Netzsch STA 409) utilizando cadinhos de platina
(amostra e referéncia), atmosfera inerte de argdnio e taxa
de aquecimento de 5 °C/min da temperatura ambiente até
aproximadamente 1000 °C. O Biosilicato® utilizado neste
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trabalho foi fornecido pelo Laboratdrio de Materiais Vitreos
(LaMaV) da UFSCar. Além da densidade de 2,79 g/cm’,
diversas outras caracterizagdes foram realizadas neste
material em trabalhos anteriores [9, 12]. O Biosilicato®
disponivel encontrava-se na forma de pé e foi moido em
almofariz de dgata. Apds a moagem foi peneirado a seco em
peneira de nailon com abertura de 38 pm.

Para obter corpos cerdmicos de TiO, com a porosidade
desejada, diferentes quantidades de serragem de madeira
foram utilizadas. Para auxiliar o processo de conformagao
e obten¢do de poros, carboximetilcelulose tmida (1:1
em massa) foi também adicionada em cada mistura em
proporgoes variadas. Os componentes foram misturados
homogeneamente com o auxilio de um béquer e uma
espatula. Apds a mistura, as composi¢des foram passadas
por uma peneira de nailon com abertura de 0,6 mm para
garantir que qualquer aglomerado que tivesse se formado
fosse desfeito. As misturas foram colocadas em um molde
cilindrico de aco de 15 mm de didmetro em quantidades
suficientes para obter pastilhas com 6 mm de espessura.
Em seguida, foi feita a prensagem em prensa pneumatica
durante 10 s utilizando-se pressdo de 70 MPa. A secagem
das pastilhas foi feita em temperatura ambiente durante 24
h e, depois deste periodo, as mesmas foram levadas para
queima em duas etapas. No primeiro estagio de queima as
pastilhas foram aquecidas a uma taxa de aquecimento de
2 °C/min até a temperatura necessaria para degradacdo e
remogao dos agentes porogénicos, na qual permaneceram
por 1 h; no segundo estagio as pastilhas continuaram sendo
aquecidas com uma taxa de 5 °C/min até a temperatura de
sinterizagdo mais adequada para o TiO,, de forma a obter
uma estrutura porosa e consistente, sendo mantidas nesta
temperatura por 1 h; o resfriamento ocorreu numa taxa de
10 °C/min até a temperatura ambiente. Com base na analise
termogravimétrica, foi possivel determinar as temperaturas
de degradacdo e remogdo dos agentes porogénicos ¢ a
temperatura de sinterizagdo das amostras. A Fig. 1 mostra o
fluxograma do processo.

Os arcabougos de TiO, e Biosilicato® foram preparados
pela adi¢ao de 10% em massa de Biosilicato® em p6 (com
relagdo a quantidade de TiO,) na mistura de TiO, e agentes
porogénicos. Em seguida foram manufaturadas pastilhas, da
mesma maneira descrita anteriormente. Apos a sinterizagao
das pastilhas, foi realizada analise por difracdo de raios X
para determinagdo das fases presentes.

A porosidade aparente das amostras foi determinada
pelo método de densidade por imersao, baseado no principio
de Arquimedes (ASTM C373-88, 1999), utilizando uma
balanca Mettler Toledo, AB 204, ¢ aparato de suporte de
béquer e bandeja. Trés amostras de cada tipo foram pesadas,
obtendo-se a massa seca de cada uma. Posteriormente as
amostras foram imersas em agua ou alcool isopropilico
por 24 h, para em seguida serem determinadas a massa
imersa ¢ a massa umida. Com estes dados foi possivel
calcular também a porosidade total dos arcabougos. Os
valores obtidos representam a média aritmética de trés
amostras para cada condicdo. A técnica de microscopia
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Figura 1: Fluxograma do processo de manufatura dos arcabougos.
[Figure 1: Flowchart of the scaffolds manufacturing process.]

eletronica de varredura foi utilizada para observagdes da
microestrutura dos arcabougos, incluindo tamanho, formato
e interconectividade dos poros. Além disso, foi possivel
observaradistribui¢do do Biosilicato” na matriz de TiO,. Para
a observagdo da superficie de fratura os arcabougos foram
embutidos & vacuo em resina epoxi de baixa viscosidade
sendo, em seguida, desbastados ¢ polidos com lixas de
carbeto de silicio na sequéncia de #400, #600 e #1200 e, por
fim, pasta de diamante de 0,5 pm. Os arcabougos também
foram observados apoés a fratura sem embutimento. Tanto no
caso da observagao da superficie de fratura quanto da fratura
em si as amostras foram recobertas com uma fina camada de
ouro por sputtering. Foi utilizado o MEV FEI (Phenon™).

RESULTADOS E DISCUSSAO

A curva de distribuicao de tamanho de particulas do
TiO, foi obtida por sedimentagdo € ¢ mostrada na Fig. 2. O
valor encontrado para o didmetro médio de particulas foi de
3,65+ 0,01 um. A difracdo de raios X do TiO, compactado
e sinterizado a 1500 °C revelou o rutilo como unica fase
cristalina presente no material, como pode ser observado no
difratograma mostrado na Fig. 3. A densidade do p6 de 6xido
de titanio foi determinada por picnometria de gas hélio e
apresentou como resultado o valor de 4,077 £ 0,003 g/cm’.
Ja a analise pelo método de BET determinou um valor de
area superficial especifica de 6,612 m?/g. A morfologia do pod
de 6xido de titanio foi obtida no microscopio eletronico de
varredura ¢ pode ser vista na Fig. 4. Nas imagens ¢ possivel
observar que as particulas do p6 de TiO, possuiam morfologia
bem uniforme apesar da presenga de aglomerados.

A analise termogravimétrica foi realizada com o objetivo
de determinar a melhor temperatura de remogao da serragem
de cambara. Os dados obtidos permitiram definir a melhor
programagdo de queima do forno. Os resultados da analise
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Figura 2: Curva de distribui¢do de tamanho de particulas do TiO,
utilizado para preparagio dos arcaboucos.

[Figure 2: Particle size distribution curve of TiO, used for scaffolds
preparation.]
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Figura 3: Difratograma de raios X do 6xido de titdnio mostrando o
rutilo como unica fase presente.

[Figure 3: X-ray diffraction pattern of titanium dioxide showing
rutile as the only phase present.]

sdo mostrados na Fig. 5, na qual fica evidente o intervalo
de temperatura no qual ocorre a maior perda de massa da
serragem. Observa-se que a perda de massa da serragem
de cambara inicia quando a temperatura atinge 262 °C ¢
continua até 546 °C, temperatura na qual o material ja perdeu
89,2% de sua massa inicial. Em estudo com madeira de pinus
[13], foi verificado, por meio de curvas de termogravimetria
derivada (DTG), que o pico principal da degradagao de toda
espécie de madeira corresponde a perdas de componentes
volateis da celulose. Levando em conta estes dados, adotou-
se 560 °C como a temperatura do primeiro patamar de
queima dos arcabougos.

A fim de contribuir com a conformagdo dos corpos de
prova ¢ aumentar a quantidade de poros formados, CMC
foi utilizado como um agente porogénico auxiliar. O
CMC original encontrava-se na forma de pd fino que néo
contribuiria com a formagdo dos poros grandes desejados.
Entretanto, em contato com a 4agua este polimero se
expande e aumenta em volume, adquirindo a forma de
um gel com consisténcia mole e pegajosa; foi na forma
expandida que este material foi utilizado em pequenas
quantidades para auxiliar o processo de conformacdo dos

arcabougos. Para obter porosidades maiores que 50% a
60% em volume a quantidade de agentes porogénicos
necessaria deveria ultrapassar o valor de 50% a 60% em
volume na composi¢do do arcabougo. Além disso, visando
obter tamanhos de poros maiores que 200 um, os agentes
porogénicos possuiam tamanhos maiores que este, variando
entre 300 e 600 pm. Desta forma, arcabougos de TiO, foram
produzidos a partir da adi¢do de serragem com CMC, ambos
umidos (1:1 em massa), ao TiO, em po. A adi¢do de agua
a serragem mostrou-se importante, pois a agua provoca
o intumescimento (inchago) da serragem, aumentando
sensivelmente seu volume e melhorando a trabalhabilidade
para a conformagdo. A composi¢ao foi prensada e queimada
com patamares de temperatura em 560 e 1400 °C. A Tabela
I mostra as quantidades de agentes porogénicos utilizados
e a porcentagem de poros presentes nas amostras apos a
queima. Com o intuito de aumentar a porcentagem de poros

Figura 4: Micrografias obtidas por microscopia eletronica de
varredura mostrando distribuicdo e morfologia das particulas do
po de TiO,.

[Figure 4: SEM micrographs showing particle distribution and
morphology of TiO, powder.]
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Figura 5: Curva de analise termogravimétrica da serragem de
cambara.
[Figure 5: Thermogravimetric curve of the sawdust.]

nos arcabougos, a quantidade de serragem nas amostras
foi aumentada de 60% para 70% e, em seguida, 75%. Em
contrapartida, a quantidade de CMC precisou ser diminuida,
pois quantidades de agentes porogénicos acima das descritas
levaram a obtengdo de corpos com retragdo de queima muito
elevada, indo na contramdo do aumento de porosidade
almejado.

Conforme a Tabela I mostra, houve um aumento
consideravel de porosidade entre as amostras preparadas
com 60% de serragem e 70% de serragem, variando de
47+1% a 54+1% no caso da porosidade aparente ¢ de
50+£1% a 56+1% na porosidade total. Da mesma forma,
0 aumento na quantidade de poros também foi observado
para a amostra preparada com 75% de serragem, atingindo
o valor de 58+1% de porosidade aparente e 60+1% de
porosidade total. Estes valores obtidos para a ultima amostra
foram bastante satisfatorios, especialmente em comparagéo
com os valores comumente encontrados na literatura, que
geralmente descrevem porosidades de 50% em volume ou
menos para o método de eliminagdo por queima [14-16].
A pequena diferenca observada entre porosidade aparente
e porosidade total mostra que os poros se encontravam em
sua quase totalidade abertos. Os resultados de porosidade
revelaram que os valores obtidos foram menores do que as

Tabela I - Porosidade aparente e porosidade total dos
arcaboucgos preparados a partir de serragem de cambara e
CMC.

[Table I - Apparent and total porosities of scaffolds prepared
using sawdust and CMC.]

Quantidade de agentes Porosidade  Porosidade
porogénicos aparente (%)  total (%)
60% Serragem - 20% CMC 47 + 1 50=+1
70% Serragem - 15% CMC 54+1 56+1
75% Serragem - 15% CMC 58+1 60+ 1

quantidades em volume de agentes porogénicos adicionadas.
Esta diferenca se deve ao fato de que os poros deixados apds a
remoc¢ao dos materiais organicos passaram por uma reducao
de volume durante a queima e sinterizagdo do TiO,. Isto
porque no processo de sinterizagdo as particulas se unem em
um contato mais intimo reduzindo a porosidade, o tamanho
dos poros e levando a retracdo do corpo ceramico. Tempo ¢
temperatura de queima contribuem com este fendémeno [17].

A Fig. 6 apresenta as micrografias dos arcabougos
obtidos com 75% de serragem de cambard e 15% de CMC.
As imagens da amostra embutida em resina epoxi facilitam
a visualizacdo do tamanho e interconectividade dos poros
enquanto as imagens da fratura auxiliam o entendimento da
estrutura tridimensional dos poros e da estrutura da ceramica
em geral. As Figs. 6a ¢ 6b mostram a microestrutura interna
das amostras, revelando uma distribuicdo homogénea de
poros, tdo bem como o alto grau de interconectividade entre
eles. Interconectividade ¢ uma caracteristica decisiva para
permitir uma adequada vascularizagdo e penetracdo celular
in vivo [3]. As Figs. 6¢ e 6d mostram a superficie de fratura
da amostra sem embutimento. Assim como nas imagens da
amostra embutida, também ¢ possivel observar que os poros,
em sua maioria, sdo abertos e largamente interconectados,
com tamanho de poros variando de aproximadamente
30 pum até tamanhos maiores que 200 pum. A presenga de
pequenos poros observados ¢ devida a evacuagdo de gases
durante a remogao dos agentes organicos. Estes poros, que
resultam em uma area superficial grande, sdo cruciais para
promoverem a difusdo de fluidos e nutrientes por meio

Figura 6: Micrografias obtidas por microscopia eletronica de
varredura dos arcabougos de TiO, obtidos com 75% de serragem
cambara e 15% de CMC: (a, b) amostra embutida em resina epoxi;
(c, d) superficie de fratura.

[Figure 6: SEM micrographs of TiO, scaffolds obtained with 75%
sawdust and 15% CMC: (a, b) sample embedded in epoxy resin, (c,
d) fracture surface.]
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Figura 7: Difratograma de raios X do arcabouco contendo

Biosilicato®, produzido com 75% de serragem, apds queima a

1200 °C.

[Figure 7: X-ray diffraction pattern of the TiO,-Biosilicate®

scaffold obtained with 75 wt% of sawdust and firing at 1200 °C.]

de capilaridade [18]. Nas Figs. 6¢c e 6d ainda é possivel
observar as paredes bem sinterizadas entre os poros, que

Tabela II - Porosidade aparente e porosidade total dos
arcabougos preparados com Biosilicato®.

[Table Il - Apparent and total porosities of scaffolds prepared
with Biosilicate®.]

Quantidade de agentes Porosidade  Porosidade
porogénicos aparente (%)  total (%)
60% Serragem - 20% CMC 52+1 53+1
75% Serragem - 15% CMC 63+1 63+1

sao finas e densas. Finalmente, a textura rugosa que cobre
a estrutura dos arcaboucos ¢ adequada para favorecer a
absor¢ao de metabolitos biolodgicos tdo bem quanto a ligagdo
e proliferagdo de células progenitoras dsseas [19].

As composigoes preparadas com 60% de serragem e com
75% de serragem umida foram utilizadas como bases para a
preparacao das composigdes do arcabougo com Biosilicato®.
Para isso, 10% em massa (em relagdo a massa de TiO,) de
Biosilicato® foram adicionados a mistura e conformada nas
mesmas condi¢des de prensagem e queima das amostras
anteriores, mostrando-se um método de fabricagdo inovador,

Figura 8: Micrografias obtidas por microscopia eletronica de varredura dos arcabougos de TiO, com Biosilicato®: (a, b) amostra embutida

em resina epoxi; (c, d) superficie de fratura.

[Figure 8: SEM micrographs of TiO -Biosilicate® scaffolds: (a, b) sample embedded in epoxy resin; (c, d) fracture surface.]



M. C. S. Fernandes et al. / Ceramica 63 (2017) 263-270 269

em que uma Unica etapa de conformagdo foi suficiente para
a manufatura dos arcabougos, com economia de tempo,
recursos ¢ facilidade na preparacdo. As primeiras pastilhas
obtidas, queimadas a 1400 °C, apresentaram uma elevada
contracdo e deformagdo. Assim, a fim de evitar estes
defeitos e favorecer a obtengdo de poros com o tamanho
e na quantidade desejada, a temperatura de queima foi
continuamente diminuida para 1300 e 1200 °C. Este
processo favoreceu a obtencdo de estruturas consistentes
e com pequena retracdo quando a temperatura de queima
utilizada foi de 1200 °C. Apds a sinterizagao destas pastilhas
a 1200 °C, foi realizada andlise por difracdo de raios X
para verificar que apds o processamento o Biosilicato® ndo
tenha apresentado transformagdo de fases, uma vez que a
sinteriza¢ao ocorreu em temperatura superior a de obtengao
da vitroceramica. No caso de ocorrerem mudancga de fases,
as propriedades bioativas do material podem ser alteradas. A
Fig. 7 apresenta o difratograma de raios X de uma amostra
obtida com 75% de serragem, que mostra que as unicas fases
encontradas na amostra com Biosilicato® queimada a 1200
°C foram o rutilo, ja observado no TiO, puro sinterizado,
e o silicato de sodio e calcio, fase encontrada por outros
autores [12] na analise do Biosilicato® puro sinterizado a
temperaturas mais baixas.

A Fig. 8 mostra o modo como o Biosilicato® foi
incorporado a estrutura de TiO,, por meio de imagens
obtidas via MEV, sendo que as duas primeiras correspondem
a amostra embutida em resina epoxi e as demais a amostra
fraturada. Nas Figs. 8a e 8b, o TiO, ¢ visto com coloragdo
mais clara e o Biosilicato® com colora¢do acinzentada,
mais escura. A microestrutura obtida ¢ uma mistura das
duas fases cerdmicas presentes, sendo que o Biosilicato®
ficou homogeneamente disperso na estrutura principal de
TiO,. Ainda ¢é possivel notar que a adi¢do de Biosilicato®
nao prejudicou a estrutura de poros, mantendo o alto grau
de interconectividade observados nos arcabougos de TiO,
e tamanhos de poros maiores que 200 pm. Além disso, as
microestruturas apresentaram uma fase vitrea ligando as
particulas de TiO,. Esta fase vitrea foi formadaap6s o processo
de queima, pelo amolecimento e resfriamento das particulas
de Biosilicato®, sendo responsavel pela possibilidade de
diminuir a temperatura de sinterizagdo do TiO, de 1400
para 1200 °C. A presenga de fase vitrea pode ser observada
no trabalho [20], que apresentou as curvas de calorimetria
exploratoria diferencial (DSC) de amostras de Biosilicato®
puro tratadas termicamente a 1075 °C por 1 h e 1100 °C
por 1 h. Ambas as amostras apresentaram uma mudanga na
curva de DSC no sentido endotérmico na temperatura de
350 °C, atribuida a transigao vitrea, confirmando a presenca
de fase vitrea. A medida que a fase vitrea se forma (rapida
ou gradualmente), ela se espalha pela estrutura e por isso
uma quantidade tdo pequena de Biosilicato® encontra-se
dispersa por toda a estrutura de TiO,. Pode-se afirmar que na
temperatura de sinterizagao do arcabougo nao houve fusao
do Biosilicato® ja que uma fase cristalina atribuida a este
material foi detectada no difratograma de raios X (Fig. 7).

As porosidades aparente e total obtidas para os

arcabougos de TiO, com Biosilicato® sdao mostradas na
Tabela II. As porosidades determinadas para estas amostras
foram maiores do que as encontradas para as amostras sem
Biosilicato®. Enquanto amostras com 60% de serragem
apresentaram porosidade de 46+1%, a presenca de
Biosilicato® aumentou este valor para 52+1%. Da mesma
forma, amostras com 75% de serragem tiveram a quantidade
de poros aumentada de 58+1% para 63+1%. Este aumento
no volume de poros ¢ explicado pela menor temperatura
de queima utilizada nas amostras com Biosilicato®, ja
que a diminui¢do da porosidade ¢ dependente de tempo e
temperatura. A diferenga entre porosidade aparente e total
foi da mesma forma pequena e revelou que os poros se
encontravam em sua quase totalidade abertos e acessiveis.

CONCLUSOES

A técnica de adig@o e eliminacdo de agentes porogénicos
foi utilizada com sucesso para a manufatura de arcabougos
de TiO, e Biosilicato®, provando ser uma técnica simples
e reprodutivel para obten¢do de corpos com porosidade
satisfatoria. O uso inovador da serragem neste tipo de
aplicagdo mostrou-se bastante promissor. Foram obtidas
pecas com porosidade de 63+1% com estrutura de poros
homogeneamente distribuidos pela microestrutura, com
tamanhos maiores que 200 um e altamente interconectados.
Estas foram caracteristicas desejadas para a aplicagdo em
reparo 0sseo proposta. A adi¢do de Biosilicato® ao TiO, para
a produgdo de arcaboucos mostrou-se bastante promissora
dos pontos de vista de conformagao e porosidade. A presenca
de Biosilicato™ no p6 de TiO, permitiu que fossem obtidas
pecas consistentes utilizando-se temperaturas de queimas
mais baixas, que passaram de 1400 para 1200 °C, gracas
a formacao de uma fase vitrea a partir das particulas de
Biosilicato®.
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