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RESUMO

As doengas 0sseas sao um dos principais desafios da medicina regenerativa desde o
século XX. Dentre as causas recentes e importantes estdo a longevidade da
populacdo e o numero de traumas por acidentes. A medicina regenerativa é a parte
da ciéncia e engenharia dos biomateriais que aborda a substituicdo ou regeneragao
do tecido 6sseo. Um dos materiais mais importantes sdo os cimentos 0sseos, visto
sua funcéo de unir e propiciar uma transicao de fase de modo a ter resultados fisicos
e biologicos adequados para as diferentes aplicagdes, como na odontologia e
ortopedia. Os cimentos de brushita podem ser sintetizados a partir da reacédo de
wollastonita com um acido, apresentando propriedades osteocondutiva e
biocompativeis, apoiar as células osteoblasticas tanto para a proliferagdo como para
a diferenciagao celular, além de que a solubilidade melhor é maior no pH fisiolégico
do que as apatitas e B-TCP. Estes biomateriais também tém sido investigados no
processo de reparagdo 0ssea por induzir a regeneragao e osteoindugao das células
envolvidas. Desta forma o objetivo deste estudo foi desenvolver um cimento 6sseo
com diferentes concentracdes de fase brushita a partir da sintese de wollastonita e
acido orto-fosférico, pelo método de dissolugido-precipitacdo, e avaliar suas
propriedades microestruturais e fisico-quimicas. Foram preparados corpos de prova
de cimento ésseo com diferentes concentragdes de fase brushita (30, 50 e 70%) a
partir de 5g de wollastonita misturando até homogeneizagdo com uma solugao aquosa
de acido fosfdrico, a pasta obtida foi colocada em um molde de teflon até a cura por
24 horas a uma temperatura de 25+5°C e umidade relativa de 80+10%
aproximadamente. Os corpos de prova dos cimentos foram caracterizados por
Difracdo de Raios X, Espectroscopia Raman, Microscopia Eletrénica de Varredura,
Ensaio Mecéanico de Compressido e Propriedades de Manipulacido. Os melhores
resultados foram encontrados para o cimento preparado empregando uma
concentracado de 70%, com tempos de mistura, manipulacdo e cura, de 1e 6 min e a
partir de 7 min, respetivamente. Temperatura maxima da massa de cimento durante
a reacao foi de 97°C, compativel com o uso clinico, com resisténcia a compressao de
12, 13 e 19 Mpa em 1, 3 e 7 dias apds a cura, respectivamente, semelhante a
resisténcia do osso esponjoso ou trabecular.

Palavras-chave: Cimento 6sseo. Wollastonita. Brushita.



ABSTRACT

Bone diseases have been one of the major challenges of regenerative medicine since
the 20th century. Among the recent and important causes are population longevity and
the number of traumas by accident. Regenerative medicine is the part of biomaterials
science and engineering that addresses the replacement or regeneration of bone
tissue. One of the most important materials are bone cement, since its function of
joining and providing a phase transition to have physical and biological results suitable
for different applications such as dentistry and orthopedics. Brushite cements may be
synthesized from the reaction of wollastonite with an acid having osteoconductive and
biocompatible properties, supporting the osteoblastic cells for both proliferation and
cell differentiation, in addition to which solubility is better at physiological pH than
Apatites and B-TCP. These biomaterials were also investigated in the bone repair
process inducing the regeneration and osteoinduction of the involved cells. Thus, the
objective of this study was to develop a bone cement with different concentrations of
brushite phase from the synthesis of wollastonite and orthophosphoric acid by the
dissolution-precipitation method and to evaluate its microstructural and
physicochemical properties. Bone cement test specimens with different brushite phase
concentrations (30, 50 and 70%) were prepared from 5 g of wollastonite by mixing until
homogenized with an aqueous solution of phosphoric acid, the obtained paste was
placed in a mold Teflon a Curing for 24 hours at a temperature of 25 £ 5 °C and relative
humidity of about 80 + 10%. The specimens of the cements were characterized by X-
ray diffraction, Raman spectroscopy, scanning electron microscopy, mechanical
compression test and manipulation properties. The best results were found for the
prepared cement using a 70% concentration, with mixing, handling and curing times
of 1 and 6 min and 7 min, respectively. The maximum temperature of the cement mass
during the reaction was 97 ° C, compatible with clinical use, with compressive strength
of 12, 13 and 19 MPa at 1, 3 and 7 days after curing, respectively, similar to bone
strength Spongy or trabecular.

Keywords: Bone cement. Wollastonite. Brushite.
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1 INTRODUGAO

Doengas oOsseas sao um dos problemas emergentes da medicina
regenerativa, devido ao aumento da longevidade da populagdo e do numero de
traumas causados por fendmenos diferentes, tais como acidentes de transito, guerras,
desastres naturais e outros. Este cenario aponta para um desafio crescente para nova
area dos materiais, o uso de biomateriais como substituto 6sseo, seja para substituir

o tecido afetado ou para facilitar a sua regeneragao (Rosa, 2006; Gimeno, 2007).

Os cimentos 6sseos sao biomateriais utilizados como uma alternativa para
regeneracao do tecido 6sseo, dentre esses, os cimentos baseados em silicatos de
calcio que sdo amplamente utilizados na odontologia e ortopedia devido sua
propriedade osteogénica (Laurent et al., 2008; Pelisser, Gleize e Mikowski, 2009;
Pompeu et al., 2013).

As pesquisas em biomateriais para regeneragdo 6ssea sado cada vez mais
orientadas para a concepgao e desenvolvimento de sistemas de liberagdo controlada
de farmacos na forma de arcaboucos de compdsitos implantaveis que estimulam a
regeneracao e reparacgao de tecido 6sseo danificado e ao mesmo tempo fornecem “in
situ” um principio farmacéutico ativo e especifico para combater determinada

patologia (Mourifio e Boccaccini, 2010; Tarun Garg e Onkar Singh, 2012).

Em estudos recentes de Hughes et al. (2015) desenvolveram novos cimentos
Osseos a partir de sulfato de calcio, fosfato de calcio e wollastonita, onde obteram
cimentos de grande importancia que estimularam a rapida formagado do o0sso e o
controle das propriedades mecanicas. Liu et al. (2016) utilizaram a wollastonita pelas
suas boas propriedades de biodegradabilidade e bioatividade para melhorar as
propriedades do cimento de fosfato de calcio.

Seguindo as novas linhas de pesquisa, a nivel mundial, sobre os cimentos
0sseos ceramicos que vém sendo desenvolvidos, observa-se que ainda existem
lacunas nas quais podem-se continuar pesquisando, como melhorar as propriedades
mecanicas € a insergdo de novos medicamentos que atribuam diferentes
propriedades tais como: cicatrizantes, antibacterianas, anti-inflamatérias e acelerem o

crescimento do novo tecido 6sseo.
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Os cimentos baseados em brushita destaca-se pela regeneragdo do tecido
0sseo devido propriedades como: adesdo, proliferacido e diferenciacdo celular e
quando implantados no osso sao reabsorvidos e degradados com maior facilidade do

que outros cimentos 6sseos (Colorado et al., 2011; Dorozhkin, 2011).

Desta forma, este trabalho tem como objetivo desenvolver um cimento ésseo
com diferentes concentragdes de fase brushita a partir da sintese de
wollastonita/acido fosférico, pelo método de dissolugao-precipitacéo, avaliando suas

caracteristicas microestruturais e propriedades fisico-quimicas.
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2 REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.1 Biomateriais

Um biomaterial € uma substancia desenvolvida de forma que, sozinha ou
como parte de um sistema complexo, pode ser usado como procedimento terapéutico
ou de diagnostico em humanos e na medicina veterinaria, agindo pelo controle das
interagcdes com componentes de sistemas vivos (Williams, 2009).

A definicdo de biomateriais do Instituto Nacional de Saude Americana (NIH)
abrange a definicdo de biomateriais como "qualquer substancia ou a combinacao de
substancias, com excecdo de medicamentos, de origem sintética ou natural, que
possam ser utilizadas por qualquer periodo de tempo, para aumentar ou substituir
parcial ou totalmente qualquer tecido, 6rgéo ou fungéo do corpo, a fim de manter ou
melhorar a qualidade de vida do individuo” (Anusavice, Shen e Rawls, 2013).

A escolha dos materiais usados em biomateriais € um fator importante porque
devem apresentar propriedades como: biocompatibilidade (capacidade do material de
ter uma resposta apropriada em uma aplicacdo especifica sem causar reacoes
inflamatorias acentuadas, reacées de corpo estranho ou toxicidade), bioatividade
(capacidade do material em se unir com o tecido bioldgico, ou seja, € o grau de
interacdo do material com os tecidos vivos, controlada através das caracteristicas
quimicas e estruturais dos materiais) e biofuncionabilidade (caracteristicas mecanicas
adequadas para cumprir a fungdo desejada, pelo tempo desejado) (Pereira,
Vasconcelos e Oréfice, 1999; Costella, 2010; Sinhoreti, Vitti e Sobrinho, 2013).

Os biomateriais podem ser classificados do ponto de vista da natureza dos
materiais como: poliméricos, metalicos, ceramicos ou compositos e as suas
aplicagbes sao baseadas fundamentalmente com o objetivo a que se destina. Entre
eles podem-se citar: em tecidos moles aumentando ou redefinindo o tecido como
implantes faciais, implantes de seio; em odontologia em componentes estruturais
como proéteses de juntas e implantes de raiz de dentes; em ortopedia para reparar
defeitos 6sseos em componentes como parafusos, placas e pinos inseridos em 0sso;
também sdo usados em instrumentagao cirurgica como tesouras, agulhas, forceps,
pingas e afastadores (Pires, Bierhalz e Moraes, 2015). A Figura 1 ilustra a
classificagcdo dos biomateriais.
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Figura 1 - Classificacdo dos biomateriais (Pires, Bierhalz e Moraes, 2015).

Diversos materiais poliméricos vém sendo utilizados na medicina os quais
foram definidos como biomateriais poliméricos. Estes de acordo com sua origem sao
classificados em biomateriais poliméricos sintéticos, naturais ou de origem naturais.
Os biomateriais poliméricos sintéticos possuem boas propriedades mecanicas e
estabilidade térmica, mas podem conter residuos e outros compostos (impurezas) que
nao permitem o crescimento celular. Dentre estes, destacam-se o polimetiimetacrilato
(PMMA), sendo utilizado extensivamente como um cimento 6sseo e o polietileno de
ultra alto peso molecular (PEUAPM) como um material de rolamento para proteses
articulares (Agrawal, 1998; Costa, 2017).

Ja os biomateriais poliméricos naturais e de origem naturais estdo sendo cada
vez mais requisitados devido as caracteristicas de biocompatibilidade e
biodegradabilidade, como por exemplo: o colageno, a quitosana, a quitina, a
queratina, a seda e a elastina, em aplicacbes temporarias, como suturas e baldes
aorticos e em aplicagdes de carater permanente, como enxertos vasculares, cirurgia
plastica e reconstrutiva, valvulas cardiacas, articulagbes (Agrawal, 1998; Gracioli,
Winter e Ziulkoski, 2013).

As principais desvantagens da utilizagdo de alguns biomateriais poliméricos
sao a baixa resisténcia mecanica, a grande absorcdo de agua e a instabilidade na
temperatura de processamento. Visando minimizar esses efeitos, pode ser utilizada

uma mistura polimeros naturais e sintéticos, criando blendas bioartificiais que garante
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a melhoria das propriedades mecanicas associadas a biocompatibilidade quando
comparados com os componentes individuais (Sionkowska, 2011).

Os biomateriais metalicos sdo os materiais mais utilizados na tecnologia de
implantes e aplicagbes médicas. Estes variam de fios simples, passando por
parafusos de fixagdo placas, até proteses articulares totais (articulagdes artificiais)
para quadris, joelhos, ombros, cotovelos, entre outros. No campo da ortopedia, os
metais sao populares principalmente devido a sua capacidade de suportar cargas
significativas, suportar a carga de fadiga, e submeter-se a deformacao plastica antes
da falha (Pires, Bierhalz e Moraes, 2015).

Os principais biomateriais metalicos utilizados como dispositivos sdo: as ligas
cobalto-cromo, niquel-cromo, nitinol, (ligas efeito memdria de forma), acos
inoxidaveis, titanio e suas ligas; em usos como valvulas de coragdo mecanico, valvula
de coragéao bioldgico, placas para fraturas, pregos e parafusos para reparo 0sseo,
fixagao de fraturas, stents, instrumentos cirurgicos, fios ortodénticos, encapsulagao de
marca-passo (Park e Lakes, 2007).

Os biomateriais compésitos sao formados pelas combinagdes de dois ou mais
materiais distintos, de modo a alterar as propriedades adequando-as para uma
determinada aplicagdo. Sendo utilizados no campo da odontologia como materiais
restaurativos ou massas dentais, também, usados extensivamente para membros
prostéticos, em que a combinacéo de baixa densidade e alta resisténcia mecanica os
fazem materiais ideais para tais aplicagdes. Exemplos de biomateriais compdsitos sao
o carbono-carbono e polimero reforcado com carbono aplicados nas reparacdes
Osseas e substituicdo artificial de articulagdes (Davis, 2003).

Os biomateriais utilizados como substitutos do tecido 6sseo devem possuir
caracteristicas de biocompatibilidade (efeito do ambiente organico no material e efeito
do material no organismo) e biodegradabilidade (fenbmeno em que o material é
degradado ou solubilizado em fluidos tissulares, desaparecendo do sitio de
implantagao), além de ter propriedades osteoindutora (fatores de crescimentos e
diferenciagao 6ssea), osteocondutora (matriz extracelular), osteogénica (celularidade)
ajudando a condugao dos osteoblastos ou células precursoras de osteoblastos para o
local lesado e que proporcionem uma estrutura porosa adequada que sirva de base

para a neoformacao 6ssea (Tabata, 2009; Oliveira, 2010).
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2.1.1 Biomateriais ceramicos

O uso dos biomateriais ceramicos tem se estendido desde a fabricagao de
implantes cirurgicos, préteses e érgaos artificiais ou envolvidos junto com outros
materiais, por exemplo, no revestimento de proteses metalicas, associacdo com
materiais poliméricos (colageno, quitosana), substituicdo de dentes, ja que se
destacam caracteristicas de semelhanca estrutural ao componente inorganico do osso
que permite a regeneracao 6ssea no sitio do implante. Estdo amplamente indicadas
na ortopedia e odontologia no reparo e manutengao de defeitos dsseos (Kawachi et
al., 2000; Wan, Nacamuli e Longaker, 2006; Costella, 2010; Vallet-regi, 2011). A
Figura 2 ilustra a classificacdo dos biomateriais ceramicos de acordo com a resposta
na interfase tecido-biomaterial, conforme Costa et al. (2009); Rodrigues (2013); Pires,
Bierhalz e Moraes (2015).

Figura 2 - Classificagdo dos biomateriais ceramicos (Pires, Bierhalz e Moraes, 2015).

Bioinertes: sdo bioceramicas "estaveis", ou seja, os materiais ndo provocam
reagdes bioldgicas de corpo estranho no organismo, criando uma interface direta entre
o implante e osso. As respostas biolégicas que produzem € a formagdo de uma
capsula de tecido fibroso, o que faz com que sejam isolados do meio. Entre os

biomateriais cerdmicos bioinertes mais utilizados estido a alumina, a zircbnia e os
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carbonetos piroliticos, sendo empregados em: implantes de quadril, préteses de joelho
e parafusos 6sseos.

Porosos: sdo biomateriais ceramicos constituidos por uma rede
tridimensional de poros interligados, tendo uma capacidade de permitir uma melhor
interagdo entre o tecido e o biomaterial, adquirindo ganho mecéanico devido ao
crescimento celular através dos poros do implante. Entre as aplicagdes mais usadas
sao o revestimento de proteses metalicas, blocos porosos com liberagao controlada
de farmacos.

Bioativos: induzem uma resposta especifica na interfase ao interagir o tecido
circundante, mediante uma ligagdo quimica entre estes e o tecido celular estimulando
a cura. O unico material capaz de se ligar diretamente ao osso € a hidroxiapatita (HA),
que € um composto semelhante a fase mineral do osso. O resto dos biomateriais
ceramicos bioativos estdo ligados ao osso através da formagéo anterior de uma
camada HA na sua superficie. Dentre deste grupo estdo: biovidros, vitroceramicas e
ceramicas bioativas de wollastonita utilizadas no reparo e regeneragao Ossea,
comumente nas areas de ortopedia, periodontia, reconstrucdo maxilo-facial e cirurgia
da coluna vertebral.

Biodegradaveis: Caracteristicos em alguns tipos de implantes nos quais o
processo de degradagdo é ao mesmo tempo reposi¢gdo do osso em formagdo. O
problema deste tipo de material reside na sua resisténcia, que diminui a medida que
0 proprio material € reabsorvido porque se dissolvem e se degradam gradualmente
no meio, sendo substituidos pelo tecido que os rodeia. Pertencem a este grupo os
silicatos de calcio, o fosfato tricalcico (TCP) e fosfato de tetracalcio, usados em
enxertos e substitutos para a regeneracdo 6ssea, cimentos com a incorporacéo de
fatores de crescimento ou/e farmacos para a liberagao controlada com o fim da

reposicao do tecido osso.

2.1.1.1 Cimento 6sseo

Os cimentos 6sseos sao definidos como materiais constituidos por um pé6 e
um liquido, os quais, ao serem misturados formam uma pasta que endurece
espontaneamente a temperatura ambiente ou corporal e une duas superficies
(Dorozhkin, 2009; Barros et al., 2012).
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De acordo com o constituinte os cimentos 0sseos sdo classificados em
cimentos baseados em: fosfatos de calcio, sulfatos de calcio, aluminato de calcio,
silicato de calcio, entre outros (Hughes et al., 2015).

Os cimentos baseados em fosfato de calcio tém despertado grande interesse
tanto na ortopedia quanto na odontologia no reparo das partes danificadas do sistema
esquelético devido a suas propriedades de biocompatibilidade, bioatividade e
biodegradabilidade. Podem ser misturados com farmacos para a liberagao controlada
de farmacos em locais pré-determinados do sistema esquelético e assim obter uma
agao terapéutica determinada e localizada. Entre as desvantagens deste material
estdo: a baixa resisténcia mecanica em comparagdo com o osso normal e o fato de
nao apresentar microporosidade, o que dificulta o crescimento celular em seu interior
(Morejon, 2011; Pires, Bierhalz e Moraes, 2015).

Cimentos de aluminatos de calcio sdo compostos por varias fases e se
caracterizam fundamentalmente pelo rapido tempo de pega, a alta resisténcia
mecanica e boa resisténcia a corrosdo em meio acido. Sado usados na area biomédica
em odontologia em preenchimentos e restaura¢des dentarias (Morejon, 2011).

Os cimentos 6sseos baseados em silicato de calcio (wollastonita, CaSiO3)
(siglas em inglés Wo-CBPC) sdo formulados a partir de uma solug¢ao de acido fosférico
e p6 de wollastonita onde a reagdo quimica tem liberagdo de energia em forma de
calor, o resultado € uma pasta que endurece espontaneamente a temperatura
ambiente (25°C) ou corpérea (37°C). Os produtos obtidos majoritariamente sao
brushita e monetita representadas nas equagdes quimicas (1) e (2), respectivamente.
Cimentos de wollastonita induzem a resposta osteogénica através da proliferagdo de
células e expressdo de genes relacionados com os osteoblastos e osteoclastos
(Mosselmans et al., 2007; Colorado et al., 2011; Hughes et al., 2015; Gomes-Cornélio
et al., 2016).

(1) CaSiOs + H3PO4 + 2H20 — CaHPO04.2H20 + H2SiOs3
(2) CaSiOs +H3PO4 — CaHPO4 + H20 + H2SiOs

No mercado os cimentos Osseos comerciais com aplicagdes médicas
especialmente na area odontolégica e ortopédica, sdo baseados, geralmente em
cimentos Portland ja que possuem boa bioatividade e biocompatibilidade. Cimento

Portland é constituido por quatro fases fundamentais: silicato tricalcico, silicato
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dicalcico, aluminato tricalcico e ferroaluminato tetracalcico, apresenta boa resisténcia
mecanica e a pega € muito rapida a qual pode ser regulada controlando o conteudo
de aluminato. Suas principais aplicagbes sao no selamento de canais radiculares, no
tratamento de insucessos de origem endoddntica e periodontal, no recobrimento

pulpar, cirurgia da coluna vertebral e regeneragdo 6ssea (Morejon, 2011).

2.1.1.2 Cimento de brushita

Dentre dos primeiros cientistas que pesquisaram sobre o cimento de brushita
estao Mirtchi e Lemaitre em 1987. Os cimentos 0sseos de brushita podem ser obtidos
a partir da wollastonita ou fosfato de calcio por diferentes métodos de sintese,
caracterizados por uma reagao acido-base, exotérmica. A partir da wollastonita os dois
processos principais envolvidos na formacao da brushita sdo a liberagao de cations
Ca?* da wollastonita e sua interacdo com a solugdo acida. Os tempos desde a mistura
até a cura sao rapidos mas dependem muito da solubilidade da fase basica. Na
mistura quanto maior a basicidade do meio mais rapido sera o tempo de cura apesar
da reatividade elevada no inicio da reagéo (Dorozhkin, 2008; Dorozhkin, 2011).

Os cimentos de brushita tem maior solubilidade em pH fisiolégico do que os
cimentos de apatitas ou B-TCP, apoiam as células osteoblasticas a adeséao,
proliferacao e diferenciagao celular e quando implantados no osso sao reabsorvidos,
degradados e osseointegrados mais rapido do que os cimentos apatitas ou B-TCP
(Mosselmans et al., 2007; Dorozhkin, 2008; Dorozhkin, 2009; Dorozhkin, 2011).

ApoOs a inser¢ado do cimento 6sseo no organismo, as células osteoclasticas
sao capazes de degradar os cimentos endurecidos camada por camada e se aderir
para a regeneracao do tecido 6sseo. Dentre as areas de aplicagdes mais usadas estao
as ortopédicas e odontoldgicas, por suas propriedades mecéanicas compressiva e
resisténcia a flexdo. Como requisito mecanico a resisténcia a compressao dos
cimentos deve ser pelo menos tao alta quanto a dos ossos trabeculares que € proxima
aos 10 Mpa e o cimento pode chegar até os 100 Mpa.

Sendo também utilizadas como transportadores de farmacos tais como:
antibidticos, anticancerigenos, anti-inflamatérios e horménios, quando incorporados
na fase liquida ou p6é ao cimento 6sseo, os que podem ser liberados de forma
controlada em dependéncia da aplicagédo. A fase brushita (CaHPO4.2H20) obtida a

partir da reacdo com a wollastonita apresenta uma estrutura cristalina monoclinica,
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entretanto a wollastonita (CaSiOs) uma estrutura cristalina triclinica.(Cornelis e
Cornelius, 1997; Gonzalez e Sacristan, 2005; Dorozhkin, 2009; Colorado et al., 2011).

2.2 Tecido 6sseo

O sistema esquelético € importante para o corpo biomecanicamente e
metabolicamente. Sendo o 6rgao principal da armadura rigida do organismo,
constituida aproximadamente por 70% de minerais, 20% de matriz organica e cerca
de 10% de agua, o qual esta composto por varios tecidos entre eles: conjuntivo denso,
nervoso e 0sseo. Constituem aproximadamente 20% do peso corporal e diferem do
tecido conjuntivo na rigidez e dureza (Castro, 2008; Saude, 2008; Henn, 2010).

O tecido 6sseo esta formado por uma fase mineral ou inorganica rica em
fosfato de calcio (hidroxiapatita) e carbonato de calcio e em pequenas quantidades
hidroxido de magnésio, cloreto e sulfatos de magnésio e uma fase organica,
majoritariamente constituido por colageno (ricos em condroitinsulfato, queratansulfato
e acido hialurénico). Combinagao da fase mineral e da fase organica confere ao 0osso
uma grande capacidade de resisténcia as forcas de tensdo e compressédo, sendo
importante especialmente na resisténcias a fraturas e fadigas as quais reduz
consideravelmente em pessoas com maior quantidade de anos (Zioupos e Currey,
1998; Henn, 2010; Judas e Figueredo, 2012; Boskey, 2013).

Os ossos podem ser classificados quanto a sua formagao em: primario
(imaturo) exibe uma formacao irregular, ndo organizada nas fibras de colageno e a
hidroxiapatita encontra-se em menor quantidade, este tipo de tecido imaturo esta
presente no feto, no calo ésseo, nos tumores 6sseos e na doenca 6ssea de Paget; e
o secundario (maduro ou lamelar) com fibras colagenas dispostas em lamelas
paralelas ou concéntricas, formando osso normal. Outra classificacdo € quanto as
suas carateristicas macroscopicas: tecido 6sseo compacto ou cortical e tecido ésseo
esponjoso ou trabecular como se observa na Figura 3, sendo constitutivos por
mesmas células e matriz 6ssea mas diferenciando enquanto a suas estruturas e
fungdes (Andia, Cerri e Spolidorio, 2006; Junqueira e Carneiro, 2008; Judas e
Figueredo, 2012).



Figura 3 - Micrografia do osso compacto e 0sso esponjoso (Junqueira e Carneiro, 2008).
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O tecido 6sseo compacto ou cortical fornece protecéo, suporte e resisténcia

as forcas produzidas pelo peso e movimento, constituido por colunas cilindricas em

unidades repetidas, cujo eixo maior é paralelo ao do osso, chamadas de 6steons ou

sistema de Havers. Ja o tecido 6sseo esponjoso é formado por lamelas 6sseas

delgadas dispostas de forma irregular de finas colunas de ossos, chamadas de

trabéculas o qual delimita as cavidades intercomunicantes no osso vivo. As trabéculas

presentes no tecido trabecular estdo organizadas na forma de rede tridimensional a

qual confere ao osso 6tima resisténcia as cargas transmitidas pelas superficies

articulares, além de tornar o osso mais leve, (Tortora e Derrickson, 2009; Judas e

Figueredo, 2012). Conforme é apresentado na Figura 4.

Lacuna contendo ostedcitos

Trabéculas

Sisterna de

= Zanal de Havers
Havers

Peridsteo

Canal de violkmann

Figura 4 - Morfologia do osso compacto e esponjoso (Judas e Figueredo. 2012).

Proporciona algumas fungdes como: suporte e protecdo aos orgaos, por

exemplo, pulmdes e cérebro; controle de fatores sistémicos, como os horménios;
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armazenamento de minerais como o calcio e também na producdo de células
sanguineas (Diniz e Dionisio, 2005; Andia, Cerri e Spolidorio, 2006).

O tecido 6sseo é um tipo especifico de tecido conjuntivo formado por células
(osteocitos, osteoblastos e osteoclastos) material extracelular calcificado e matriz
o0ssea. Nos processos de formagédo e/ou regeneragao, reabsor¢do, manutengao e
remodelagcdo Ossea, participam as células antes mencionadas nas quais se dividem
em duas linhas: uma relacionada a formagao e/ou regeneragao e manutencado da
matriz 0ssea; osteoblastos que se sintetizam na parte organica da matriz e localizam-
se na sua periferia e os osteocitos se situam em cavidades ou lacunas no interior da
matriz, e a outra € relacionada a reabsorcéo e remodelacdo de osso; osteoclastos
células gigantes, méveis e multinucleadas que reabsorvem o tecido 6sseo (Andia,
Cerri e Spolidorio, 2006; Judas e Figueredo, 2012).

2.3 Regeneracgao 6ssea

A regeneracgao 6ssea baseia-se na cicatrizagdo do defeito 6sseo através da
reconstituicdo do tecido lesado sem a presenca de uma “cicatriz’ 6&ssea,
reestabelecendo a estrutura e funcdo mediante o crescimento das células
osteogénicas (Junqueira e Carneiro, 2008; Donos e Calciolari, 2014).

A velocidade de consolidacao de fratura pode ser determinada por processos
nao especificos anabdlicos (formados de 0ss0) e catabdlicos (reabsorgao éssea), os
eventos sao influenciados por numerosos fatores fisioloégicos e farmacologicos no
ambiente de reparo. Entre os principais eventos se encontram a natureza e extensao
da lesao, forcas biomecénicas atuantes, farmacos, saude do paciente nutricdo e
condi¢des genéticas (Schindeler e Little, 2008)

Nas fraturas sempre ocorre hemorragia local pela lesdo dos vasos
sanguineos, morte da matriz e das células 6sseas do local fraturado, entretanto o osso
possui um poder regenerativo extraordinario, podendo recompor-se totalmente apos
uma fratura. A regeneracao 0ssea inicia-se pela proliferacdo de tecido conjuntivo ao
redor da fratura, formando-se tecido ésseo imaturo tanto pela ossificacdo endocondral
de pequenos pedacos de cartilagem que se formam como também por ossificagao
intramembranosa. Apos algum tempo surge um calo 6sseo constituido por tecido
0sseo imaturo que envolve a extremidade dos ossos fraturados, mas une

provisoriamente as extremidades do osso fraturado. Com o tempo o tecido ésseo
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primario do calo vai sendo absorvido e substituido por tecido 6ésseo lamelar até que a

estrutura do osso apresente o aspecto normal, como se ilustra na Figura 5 (Natal,
2005; Amadei, Pereira e Carvalho, 2006; Quadros e Santos, 2010).
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Figura 5 - Principais etapas da regeneragao 6ssea ap6s uma fratura (Pape e Harvey, 2010).

Qualquer leséo ou fratura provocada no ésseo ativa a regeneragao 6ssea,

liberando indutores de citocina como: fatores de crescimento de fibroblastos, fatores

de crescimento semelhantes a plaquetas, interleucina, fatores de indugao dssea, entre

outras. A regeneracdo 0ssea nao é s6 um processo bioldgico em que a estrutura e a

funcao do tecido danificado ou perdido sdo completamente restauradas. Ela depende

também de fatores elétricos, bioquimicos mecanicos que sdo de grande importancia

na regeneragao e ha manutengao do osso vivo (Salgado, 2002; Pape e Harvey, 2010).
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3 MATERIAIS E METODOS

3.1 Local da pesquisa

Foi desenvolvida no Laboratério de Avaliacdo e Desenvolvimento de
Biomateriais do Nordeste (CERTBIO), da Unidade Académica de Engenharia de
Materiais, na Universidade Federal de Campina Grande (UFCG), Campus |, Campina
Grande - PB, Brasil e alguns ensaios foram feitos no Instituto de Ceramica e Vidro
(ICV), Madri, Espanha.

3.2 Reagentes, materiais e acessorios

¢ Silicato de calcio (wollastonita, CaSiOs) - VANSIL W-40
e Acido ortofosférico 85%(H3PQO4) - VETEC
e Agua destilada

3.3 Procedimento experimental

Para a preparagao dos corpos de prova dos cimentos 6sseos, foram utilizadas
solugdes aquosas de acido ortofosférico onde os volumes e as proporgdes
liquido/sdélido (L/S) tiveram variagdes para sintetizar diferentes composi¢des de
cimento 6sseo com diferentes concentragdes de brushita.

Através da equacdo quimica estequiométrica entre a wollastonita, acido
fosforico e agua foi calculado o volume do acido ortofosférico e agua necessaria para
formacao de fase brushita com composi¢des de 30, 50 e 70% a partir de 5g de
wollastonita, sendo 0,8; 1,3 e 1,8 mL o volume de acido fosférico e 0,46; 0,78 e 1,1
mL volume de agua respectivamente, entretanto, foi utilizado um excesso de agua a
fim de ter uma solucéao suficiente para misturar os componentes, sendo de 1,5; 1,5 e
1,1 mL.

O acido ortofosférico e a agua foram adicionadas ao pd de wollastonita e
misturadas manualmente durante um tempo adequado para obter uma pasta

homogénea. As trés composigdes foram denominadas de A, B e C, respectivamente.
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Posteriormente a pasta foi colocada em um molde de teflon, onde se obtiveram
5 corpos de prova de cada composi¢ao com dimensodes similares de 5,8+0,1 mm de
didmetro e 12,3+0,1 mm de altura, conforme a Norma ABNT NBR [ISO 5833. Os
corpos de prova ficaram, por 24 horas para sua cura, em um ambiente a temperatura
de 25+5°C e umidade relativa de 80+10% aproximadamente. A Figura 6 apresenta o
fluxograma de trabalho desenvolvido para a preparagao dos cimentos 6sseos.

Figura 6 - Fluxograma de trabalho da formulacdo dos cimentos 6sseos.

3.4 Técnicas de caracterizagao

3.4.1 Difragao de Raios X

A caracterizagao por Difragdo de Raios x (DRX) foi aplicada com o objetivo de
determinar as fases presentes e a quantidade de cada uma das amostras sintetizadas.
Para a analises, as amostras foram maceradas e peneiradas em uma peneira com
uma abertura de poro de 0,074mm, o p6 de cimento 6sseo foi analisado em um
equipamento de marca (Shimadzu, modelo - XRD-7000), utilizando radiagédo Ka do
cobre (1,5418 A), tensao de 40kV, corrente 30mA, angulo de varrido, 5-70° (26) e uma
velocidade de 1°/min.

Para a quantificagao das fases foi utilizado o método de Rietveld e o programa
General System Analyzer Structure (GSAS Il), com as fichas estruturais CIF
code16132 (brushita) e code20571 (wollastonita) do ICSD - Inorganic Crystal Structure
Database. Os parametros instrumentais foram previamente calculados empregando
um padrdao NIST660a de LaB6. Os valores de fator de confianga do processo de

refinamento Rwp (R-weighted pattern) atingidos nas amostras A, B e C foram 15,48,
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15,68 e 16,54% respectivamente, valores estes que sao aceitaveis para amostras com

mais de uma fase cristalina.

3.4.2 Espectroscopia Raman

A Espectroscopia Raman foi utilizada com a finalidade de confirmar e observar
as fases presentes e mediante os picos caracteristicos das fases tinham as
intensidades correspondentes a formulagéo dos cimentos 6sseos nas composigoes.
As amostras analisadas foram maceradas e se utilizou um espectrémetro raman de

marca Reinshaw (In Via, UK) com um laser vermelho (785 nm).

3.4.3 Ensaio de Compressao

A propriedade mecanica por compressao foi avaliada em todas as amostras
com a finalidade de determinar o limite maximo suportado quando comprimidos. Para
o teste foram preparados 5 corpos de prova como descritos pela Norma ABNT NBR
ISO 5833, com 1, 3 e 7 dias apds a cura, utilizando uma maquina universal INSTRON,

modelo - 3366, com célula de carga de 10 kN e velocidade constante de 1 mm/min.

3.4.4 Microscopia Eletronica de Varredura

As caracterizagdes morfolégicas foram realizadas nas superficies internas dos
corpos de prova das amostras para observar as caracteristicas morfologicas e a
disposicdo das estruturas das fases formadas. O teste foi conduzido por um
equipamento Microscopio Eletrénica de Varredura - MEV PHENOM, modelo - ™ PRO-
X.

3.4.5 Propriedades de Manipulagao

Com esta caraterizacao se avaliaram as propriedades dos tempos de mistura,
manipulagéo e cura durante a formulacdo em todas as amostras de cimentos 6sseos,
assim, como as temperaturas atingidas pelas mesmas. Durante a medicao foi utilizado

um crondmetro e um termdmetro.
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

4.1 Difracao de Raios X

Os difratogramas de Raios x das amostras com diferentes composicées (A, B
e C) obtidas pelo método de dissolugao—precipitacao sdo apresentados na Figura 7,
onde se observam informacdes detalhas do refinamento Rietveld, mostrando o ajuste
entre o difratogramas observado, padrao de DRX calculado pelo refinamento e a

diferenca entre ambos.
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Figura 7 - Difratogramas de Raios x dos cimentos 6sseos nas diferentes composicoes.

A partir dos difratogramas da Figura 7 verificou-se a presenca das fases
cristalinas e os picos caracteristicos que indicaram a formacao de fases brushita e
wollastonita para todas as amostras e uma fase monetita na amostra C, com picos
caracteristicos de brushita em 12°, 21°, 32° e 34° e picos caracteristicos a wollastonita
em 23°, 25°, 27°, 30°, 35° e 39° aproximadamente para todas as amostras sintetizadas
corroborando com os resultados dos autores que realizaram pesquisas com cimentos
6sseos Colorado ef al. (2011) e Colorado, Wang e Yang (2015). No entanto, na
amostra C existe picos caracteristicos em 13°, 26°, 47°, 49° correspondente a fase
monetita que corrobora com Zhou et al. (2016).

Os valores dos parametros cristalograficos obtidos através do refinamento de
Rietveld estao apresentados na Tabela 1, onde se verifica que as amostras obtidas
em todas composicdes possuem duas fases cristalinas; brushita e wollastonita, e na
amostra C uma fase a mais; monetita com seus respectivos sistemas cristalinos, grupo

espacial, parametros de rede e quantidade de fases cristalinas presentes.
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Tabela 1 - Parametros cristalograficos das amostras A, B e C.

Fase Brushita Wollastonita Monetita
z‘:;m';'c': (CaHPO,2H,0) (CaSiOs) (CaHPO,)
E:its'?atl?;: Monoclinica centrada Triclinica Triclinica
ES‘;‘;'Z;I 112/a1 P-1 P-1

Parametros de Rede
a=5,8 b=15,2 c=6,2 a=7,9 b=7,3 c=7,1

A a=90 f=116,4y=90 | a=90 B=95,2 y=103,4 -
V=493,7 V=397,2
a=5.8 b=15.2 c=6.2 a=7.9 b=7.3 c=7.1
B a=90 f=116.4 y=90 | a=90.1 $=95.2 y=103.4 -
V=493.5 V=397.0
a=5,8 b=15,2 c=6,2 a=6,9 b=6,6 c=6,9 a=7,9 b=7,3 c=7,1
C a=90 B=116,4 y=90 | a=96,5(=103,7 y=88,3 | a=90 =95,2 y=103,5
V=493,7 V=309,6 V=397,1
Quantidade de Fases (%)
A 29,5 70,5 -
B 43,2 56,8 -
C 40,0 21,7 38,3

As quantidades de fase formadas na amostra A foi de 29,5% para fase
brushita e de 70,5% de wollastonita, estequiometricamente esperava-se a formacéao
de 30 e 70% respectivamente, tendo uma variagédo menor que 1%. O excesso de agua
nao alterou a consideravelmente a estequiometria.

Na amostra B as quantidades de fase formadas foram de 43,2% de brushita
e 56,8% wollastonita, logo a variagdo em relagdo a sintese estequiométrica foi de
13,6%. Esta alta variagdo deve-se provavelmente ao excesso de agua que nao foi
suficiente e também, pode ser decorrente da reacdo exotérmica que libera calor,
provocando evaporagdo da agua e assim ndo alcangando a formagédo da fase
desejada.

Na amostra C, formou-se 40,0% de fase brushita, 21,7% de fase wollastonita
e 38,3% de fase monetita, com uma variacao em relagao a estequiométrica de 27,6%.
Neste caso, ndo atingiu os 70% de fase brushita desejada com as quantidades de
acido fosférico e agua, com base na estequiometria, isso devido a quantidade da agua
nao ser suficiente na solugdo e ocorrer evaporagcao pelo aquecimento durante a
sintese, o que favoreceu a formacgao da fase monetita.

Segundo Tamimi, Sheikh e Barralet (2012), que pesquisaram os cimentos de
monetita precipitam em um meio endotérmico. Enquanto, a brushita é exotérmica, no

entanto, pode favorecer a formagdo de monetita em determinadas condicbes
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apropriadas como: pH do meio muito baixa durante a formacdo dos cimentos,
ambientes deficientes em agua, presencga de ions metalicos que perturbem cristais de
brushita, precipitados por desidratagao da brushita ou por modificagdes nas condi¢oes
de precipitagdo dos cimentos de brushita para favorecer a cristalizagdo de monetita

em vez de brushita.

4.2 Espectroscopia Raman

Os espectros Raman dos cimentos 6sseos das amostras sintetizadas com
diferentes composi¢des sao observados na Figura 8, onde verifica-se que as distintas
amostras possuem picos caracteristicos do espectro da brushita que se encontram
nos comprimentos de onda 330 e 411 cm™' e os da wollastonita em 636 e 973 cm-"
que estdo de acordo com o banco de dados online RRUFF-Project website e que
corroboram com os trabalhos de pesquisa realizados por Swamy, Dubrovinsky e Tutti
(1997) e Penel et al. (1999). Também constatamos que ha alteragbes dos espectros
Raman com o aumento da formacao da fase brushita, o que confere com os resultados
da Difracdo de Raios X. Na amostra C também se observou picos caracteristicos do

espectro da fase monetita com comprimentos de onda em 460 e 580 cm-'.

Amostra A

Amostra B

VTN

Amostra C

M

L N N e L B B E— LA E—
200 300 400 500 600 700 800 300 1000 1100
Raman Shift (cm™)

Intensidade (u.a.)

Figura 8 - Espectros Raman das composigdes dos cimentos 6sseos.
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4.3 Ensaio de Compressao

Na Figura 9 sao apresentados as médias dos resultados do esforco a
compressdo (MPa) dos corpos de prova analizados dos cimentos 0sseos nas
diferentes composicdées, a qual a amostra A apresentou uma baixa resisténcia a
compressao com relacao as amostras B e C nos diferentes tempos (dias) analizados.
A amostra B teve valores similares, mas com pequenos aumentos da resisténcia em
funcdo do tempo para todos os corpos de prova analizados. A amostra C teve um
comportamento bem similar durante os dois primeiros tempos com pequeno aumento
em funcao do tempo, embora, no ultimo tempo da analise, as médias das amostras
mostraram uma grande diferenca porque sua resisténcia aumentou
consideravelmente.

Fatores que alteram a resisténcia a compressao dos cimentos 6sseos com
diferentes composicdes € a quantidade de fase presente. Outro o tempo de cura, como
pode-se observar nos resultados obtidos com o aumento da fase brushita ha um
acréscimo da resisténcia compressiva, no entanto, na amostra C o que pode ter
influenciado para a alta resisténcia apos o tempo final de cura foram a diminuicao da
fase wollastonita Liu ef al. (2016) e a formacao da fase monetita Klammert et al. (2009)
e Boroujeni et al. (2013).

20
18

Resisténcia a compressaoc (M

A . U
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Figura 9 - Ensaio de resisténcia a compresséao dos cimentos 0sseos.
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Luo et al. (2016) fizeram estudos de diferentes tipos de cimentos e constatou
que o cimento de brushita apresenta uma alta resisténcia e que corrobora com os
resultados da pesquisa. Liu et al. (2016) fizeram estudo de cimentos 6sseo utilizando
a wollastonita para melhorar as propriedades mecéanicas em cimentos de fosfato de
calcio, contudo, observou-se que nas amostras sintetizadas com diferentes
concentragdes de fase brushita apresenta melhores propriedades. Correa et al. (2011)
nas suas pesquisas sobre cimentos biomédicos de fosfato tricalcico reforcados com
silicatos de calcio onde os resultados sao comparados com a resisténcia mecanica do
tecido osso esponjoso (10-30 MPa) que sdo os cimentos aceitos nas aplicagdes
clinicas. Comparados com os desenvolvidos nesta pesquisa e apresentados
anteriormente podemos dizer que as amostras B e C podem ser utilizados em

aplicagdes clinicas.

4.4 Microscopia Eletronica de Varredura

Na Figura 10 se observa as micrografias dos cimentos ésseos nas amostras
com diferentes concentracdes de brushita, onde mostra-se uma morfologia superficial
interna irregular formada por aglomerados que exibem um crescimento de particulas
com formatos lamelares e esféricas em todas as amostras analisadas, entretanto, a
medida que a concentragdo da formacdo de brushita aumenta verifica-se uma
reducao dos aglomerados de particulas com forma de agulhas e um aumento da
arredondadas, também destaca-se que na amostra C, a presenca de monetita ndo
provocou diferengas na morfologia ja que é similar a morfologia da brushita. Boroujeni
et al. (2013) publicou no seu estudo que micrografias da fase monetita tinham
semelhangas com as micrografias de fase brushita o que confirma com os resultados

observados.
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Figura 10 - Micrografia dos cimentos 6sseos das amostras A, B e C, onde a wollastonita é
representada por (W) e a brushita por (Br).

Corroboram com as micrografias, verificados por Colorado (2013) e Hou et al.
(2013) que confirmou com as particulas de wollastonita, as quais apresentam uma
morfologia na sua maioria com formas agulhas e Cama et al. (2009) e Rattanachan e
Srakaewa (2012) nos seus estudos mostravam que as particulas de brushita

apresentam morfologia irregular e mais arredondadas.



39

4.5 Propriedades de Manipulacao

Na Figura 11, observa-se a relacdo do tempo em funcdo da temperatura
atingida pelas amostras de cimentos com diferentes concentracdes de brushita
durante o processo de sinteses. No inicio da reacao pelo método de dissolugao—
precipitacdo os reagentes apresentavam uma temperatura de 27°C, que foi
aumentando gradualmente devido a reacao exotérmica. Também se verifica que o
aumento das concentragdes da fase brushita no cimento altera o tempo para alcancar
o fim da reacdo, que ocorre no pico da curva, onde se atingi a temperatura maxima
para as amostras A, Be C de 71, 96 e 97°C, respectivamente.

Conforme a Norma ABNT NBR ISO 5833-2004, os cimentos 6sseos durante
0 seu processamento nao devem exceder a temperatura de 90+5°C para poder ser
aplicados como biomateriais, logo as amostras B e C tiveram uma temperatura
ligeiramente acima da ideal. Como mencionado anteriormente, pode ter sido

influenciado pela pouca quantidade de agua adicionado nas amostras.
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Figura 11 - Temperaturas atingidas durante a sinteses dos cimentos com diferentes
concentracdes de brushita.

Os tempos de mistura, manipulacdo e cura durante toda a preparacao do
cimento 6sseo das amostras A, B e C sdo apresentados na Tabela 2. O tempo de
mistura foi de até 1 minuto em todas as amostras, se determinou esse tempo ja que
visualmente os componentes formaram uma pasta homogénea, nesse tempo a

temperatura alcancada para todas as amostras foi de 33°C.
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Tabela 2 - Tempos de mistura, manipulacéo e cura das amostras A, B e C.

Tempo de Tempo de Tempo de
Amostras . : . ~ . .
mistura (min) | manipulagao (min) cura (min)
A 1 ~2
B ~1 2 =2
C 6 ~7

Para o tempo de manipulagdo verificou-se variagbes de acordo com as
concentracbes de brushita. Na amostra A o tempo de manipulagdo foi de
aproximadamente de um minuto a partir do tempo em que a pasta homogénea
mantinha sua consisténcia viscosa fluida para colocar no molde de teflon. Na amostra
B, o tempo em que a pasta formada se manteve com boa fluidez foi de
aproximadamente de 2 minutos para formar os corpos de prova. Na amostra C, o
tempo foi ainda maior na faixa de uns 6 minutos, podendo assim trabalhar com a pasta
com uma maior tranquilidade na hora de formar os corpos de prova. Para todas as
concentragbes, a temperatura de inicio do tempo de manipulacdo foi de
aproximadamente 40°C.

Se definiu como o tempo inicial de cura do cimento ésseo a partir do fim do
tempo de manipulacdo para as amostras A, B e C, porque a partir desse tempo
comeca a precipitacao dos cristais de fase brushita para as amostras A e B, e brushita
e monetita para a amostra C. Esse tempo de inicio da cura comega quando se atinge
a temperatura maxima durante o processo de sintese dos cimentos 6sseos para cada
concentragédo. O periodo de cura do cimento tem duragéo longa, a qual pode durar
varios dias. Esse efeito pode ser percebido pelos resultados dos ensaios de
compressao mecanicos anteriormente apresentados.

Estes resultados corroboram com os resultados de, Dorozhkin (2008) no seu
estudo das “Aplicagcdes biomédicas dos cimentos de orto-fosfato de calcio” que o
tempo de mistura devem estar aproximadamente na faixa de 1-1,5 min e o tempo de
manipulagédo antes da cura na faixa de 4-15 min. Também Bohner (2007) avaliou a
“reatividade de cimentos 0sseos de fosfatos de calcio” e os tempos de cura foram

proximos ao 10 min.
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5 CONCLUSOES

A difracéo de raios X confirmou a formacao das fases cristalinas de brushita,
wollastonita e monetita das amostras de cimento dsseo sintetizadas pelo método de
dissolugao-precipitacdo. O refinamento de Rietveld comprovou as quantidades de
fases formadas que foram de acordo com o esperado para as amostras A e B, e na
amostra C a presenca de uma fase ndo esperada.

Com os resultados da espectroscopia Raman se confirmaram os resultados
da Difracdo de Raios X, indicando a presenca de todas as fases formadas nas
amostras sintetizadas.

Nos estudos microestruturais pelo MEV foi possivel observar que na
morfologia das superficies internas formadas por particulas com forma de agulhas
correspondente a wollastonita e as arredondadas a brushita para as amostras A, B e
C. A presenca da fase monetita € de forma similar a brushita, sem modificar
significativamente a morfologia do cimento.

O ensaio mecanico de resisténcia a compressao feito nas amostras
sintetizadas apresentou um valor semelhante aos reportados na literatura para
aplicagées médicas (10-30 MPa) nas amostras B e C, o que indica que a formagéao de
fase brushita contribui para melhoria do cimento ésseo.

Nas propriedades de manipulacéo os tempos de mistura, manipulagao e cura
foram melhorando na medida que aumentavam as concentragdes de fase brushita

A influéncia da agua foi uma variavel fundamental apesar de n&o ser a
imprescindivel ou dominante na formacédo das composicdes de brushita, observando
que quando se aumentava a quantidade de agua acima da estequiometria nas
amostras A e B, as quantidades de fases obtidas tinham um minimo de diferenca.
Com respeito a amostra C a qual formou outra fase mantendo a agua precisa pela
equacao estequiométrica.

Os melhores resultados foram encontrados para o cimento preparado
empregando uma concentracdo de 70%, um compdsito constituido por cristais de
brushita, monetita e de wollastonita, com resisténcia a compressao apds a cura os
trés tempos estudados de 12, 13 e 19 Mpa respectivamente, semelhante a resisténcia
do 0sso esponjoso ou trabecular. O cimento obtido com essas condi¢gdes apresentou
tempos de mistura, manipulagao e cura, de 1, 6 e a partir de 7 min, respetivamente e
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a temperatura maxima da massa de cimento durante a reacao foi de 97°C, compativel

com o uso clinico.
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6 SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS

v Realizar novas formulagbes sem fase monetita e comparar suas propriedades
com a formulagao da amostra C.

v Avaliar o tempo de cura final por meio do ensaio mecanico de resisténcia a
compressao.

v Adicionar um polimero biocompativel como a quitosana e um farmaco como a
dexametasona para formar um compdsito que apresente de liberagao controlada e
assim a regeneracao 0ssea ser mais eficiente.

v Realizar testes do compésito fazendo testes celulares, in vitro e clinicos.
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ANEXO |

Equacgdes quimicas ajustadas estequiométricamente para saber o volume de

agua e acido fosforico necessario para preparar os cimentos 0sseos.

> Amostra A

CaSiO; + H3PO4 + 2H,0O — CaHPQO4.2H,0 + H,SiO3
CaSiO3 — CaSiO3
(0,3)CaSiOs + (0,3)HsPO; + 2(0,3)H20 — (0,3)CaHPO4.2H,0 + (0,3)HSiOs
(0,7)CaSiO; — (0,7)CaSiOs
(1)CaSiOs + (0,3)H3PO4 + (0,6)H20 — (0,3)CaHPO4.2H20 + (0,3)H.SiO3 + (0,7)CaSiOs

X=0.46 g
X=0.46 mL de agua



> Amostra B

CaSiO; + H3PO4 + 2H,O — CaHPO4.2H,0 + H,SiO3
CaSiO3 « CaSiOs

50

(1)CaSiOs + (1)HsPO4 + 2(1)H,0 — (1)CaHP04.2H,0 + (1)H2SiOs
(1)CaSiOs — 1)CaSiOs
(2)CaSiOs + (1)HsPO4 + (2)H0 — (1)CaHP04.2H20 + (1)H.SiOs + (1)CaSiOs

X=0.8 mL de agua



> Amostra C

CaSiO3 + H3PO4 + 2H20 — CaHPO4.2H20 + H2SiO3
CaSiO3; — CaSiOs;

51

(0,7)CaSiOs + (0,7)HsPO4 + 2(0,7)H20 — (0,7)CaHP04.2H20 + (0,7)H2SiOs
(0,3)CaSiOs — (0,3)CaSiOs
(1)CaSiOs + (0,7)HsPO4 + (1,4)H20 — (0,7)CaHPO4.2H20 + (0,7)H,SiOs + (0,3)CaSiOs

(1)CaSiOz------------ (0,7)H3PO4
116g---------=-=------ 68,69
5g X
X=1.8 mL de acido fosférico
(1)CaSiOz------------ (1,4)H.0
116g---------------—-- 25,2¢g
5g X
X=1,1g
X=1,1 mL de agua



