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APRESENTACAO

O terceiro volume da colecao “A Producédo do Conhecimento nas Ciéncias da
Saude”, é fruto de atividades de pesquisa desenvolvidas em diversas regides do Brasil.
Composto por trinta e cinco capitulos enriquecedores altamente informativos.

Neste volume o leitor sera capaz de obter informagdes categorizadas e
apresentadas sob forma de trabalhos cientificos na interface de estudos ligados a
educacao em saude.

Os trabalhos aqui apresentados demonstram de forma ampla conceitos atuais
relativos aos temas da saude da familia, cuidados paliativos, atencao primaria, praticas
integrativas, inovagdes em pesquisa médica, perfil de grupos de risco, promogao
e educacao em saude dentre outros diversos temas que poderédo contribuir com o
publico de graduacéo e pos graduacao das areas da saude.

O conhecimento sobre saude hoje, na contemporaneidade, é multifatorial, deste
modo, entender o individuo na sua integralidade € importante, assim conhecimento
embasado e contextualizado aos temas transversais sao fundamentais.

O profissional da saude atual precisa cada vez mais estar conectado com as
evolugdes e avancos tecnoldgicos. Descobertas e publicacbes de alto impacto séo
diarias e fazem com que o profissional se atualize e aprimore cada vez mais suas
atividades ligadas a linha de atuagdo na saude. Portanto a leitura integra e critica de
material bibliografico substancial torna-se necesséaria.

A integrac@o de cada capitulo permitira ao leitor ampliar seus conhecimentos e
observar diferentes metodologias de pesquisa e revisdes relevantes para atualizacéo
dos seus conhecimentos.

Deste modo, o conteudo de todos os volumes € significante ndo apenas pela teoria
bem fundamentada aliada a resultados promissores, mas também pela capacidade de
professores, académicos, pesquisadores, cientistas e da Atena Editora em produzir
conhecimento em saude nas condicées ainda inconstantes do contexto brasileiro.
Desejamos que este contexto possa ser transformado a cada dia, e o trabalho aqui
presente pode ser um agente transformador por gerar conhecimento em uma area
fundamental do desenvolvimento como a saude.

Dr. Benedito Rodrigues da Silva Neto
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CAPITULO 11

~DESENVOLVIMENTO DE BIONANOCOMPOSITOS
(POLIMERO BIODEGRADAVEL/HIDROXIAPATITA) PARA

Tayna Martins Ramos
Departamento de Engenharia Biomédica da
UFRN

Natal — Rio Grande do Norte
Kaline Melo de Souto Viana
Escola de Ciéncias e Tecnologia
Natal — Rio Grande do Norte
Cintia Maciel Mesquita

Departamento de Engenharia de Materiais da
UFRN

Natal — Rio Grande do Norte
Amanda Melissa Damiao Leite
Escola de Ciéncias e Tecnologia
Natal — Rio Grande do Norte

Thalles Rafael Silva
Departamento de Engenharia Biomédica da

UFRN
Natal — Rio Grande do Norte

RESUMO: Filmes poliméricos biodegradaveis
foram obtidos através do método de inverséao
de fases pela técnica de evaporacédo por
solvente, a partir do polimero Poli(Adipato Co-
Tereftalato de Butileno) (PBAT) com a adicédo de
hidroxiapatita (HAp), utilizando como solvente o
Cloroférmio. Foram obtidosfilmes comdiferentes
porcentagens de adicdo de hidroxiapatita (1,
3, 5, 10, 15 e 20%), pretendendo-se avaliar
qual o limite percentual mais adequado para a
aplicacdo em enxertos 6sseos. Os filmes foram
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USO EM ENXERTOS OSSEOS

caracterizados por DRX, FTIR, MEV, EDS e
Molhabilidade. As curvas de DRX indicaram a
presenca de picos cristalinos caracteristicos do
PBAT e da HAp, tendo na HAp a presenca de
segunda fases de B-fosfato tricalcio (3-TCP) e
o a-fosfato tricalcio (a-TCP) juntos com a fase
majoritaria da HAp. Por FTIR, identificaram-
se as bandas correspondentes as ligacbes
C-H, C=0, CH2 e C-O para o PBAT e CO32- e
PO43- para a HAp. Pela MEV, foi visualizada
uma morfologia densa para os filmes de PBAT/
HAp. Por meio dos testes de molhabilidade com
agua destilada, observou-se que a presenca
da HAp alterou o angulo de contato, para os
valores de 1, 3 e 5%, inferindo-se que este
diminui com o aumento da porcentagem da
HAp, tornando o material mais hidrofilico e para
os valores e 10, 15 e 20% pode-se inferir que
séo valores acima do limite de incorporac¢ao da
HAp, visto que nestes percentuais nao houve
influéncia significativa do &ngulo de contato.
Em geral, os resultados indicaram que os filmes
de PBAT/HAp produzidos sdo adequados para
a aplicacéo desejada.
PALAVRAS-CHAVE: PBAT, HAp,
biodegradavel, inverséao de fases.

filmes,

ABSTRACT: Biodegradable polymeric films
based on poly (butylene adipate-co-terephtalate)
(PBAT) and hydroxyapatite were prepared by
solution casting technique in Chloroform. In the
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development of this final paper, films added with different percentages of hydroxyapatite
(1, 3, 5, 10, 15 and 20%) were obtained with the objective of evaluating the most
adequate percentage limit for the application of these films in bone grafts. The films
were characterized by XRD, FTIR, SEM, EDS and Wettability. XRD curves indicated
the presence of crystalline peaks characteristic of PBAT and HAp, with the presence of
second phases of B-phosphate tricalcium (3-TCP) and a-phosphate tricalcium (a-TCP)
together with majority phase of the HAp. From FTIR, the bands corresponding to C-H,
C=0, CH2 and C-O for PBAT and CO32- and PO43- for HAp were identified. From
SEM, a dense morphology was identified for the films of PBAT/HAp. By wettability tests
in distilled water, was observed that HAp had influence on the contact angle, for the
values of 1, 3 and 5%, it is concluded that the contact angle decreases with the increase
of the percentage of HAp, making the material more hydrophilic (greater affinity with
water) and for values 10, 15 and 20% it is concluded that they are values above the
limit of HAp incorporation, since in these percentages there was no significant influence
of the contact angle. Analyzing the results together it is concluded that PBAT/HAp films
are suitable for application in bone grafts.

KEYWORDS: PBAT, HAp, films, biodegradable, casting technique.

11 INTRODUCAO

Uma das primeiras definicdes para o termo de biomaterial foi proposta por Williams,
em 1987, onde ele afirma que um biomaterial € um material usado em dispositivos
médicos, com o objetivo de interagir com os sistemas biol6gicos. Como complemento,
ele definiu que biocompatibilidade € "a habilidade do biomaterial em proporcionar uma
resposta hospedeira apropriada para uma aplicacédo especifica"(WILLIAMS, 1987).
Atualmente, tem-se trabalhado com o conceito de biomimética, buscando-se materiais
que participem de forma ativa no processo de recuperagdo, atuando no tecido de
forma especifica, com estimulagdo em nivel celular (PIRES, BIERHALZ e MORAES,
2015).

Ha necessidade da substituicdo do osso que € perdido como consequéncia
dos traumas ou por doengas graves como a osteomielite ou osteossarcoma. O 0sso
perdido pode ser substituido por um tecido 6sseo endégeno (do préprio paciente)
ou exdgeno (de um doador), cada qual apresentando alguns problemas. O uso de
0sso enddgeno envolve uma cirurgia adicional e esse 0sso € disponivel somente em
guantidades limitadas. O osso exdgeno apresenta como algumas desvantagens uma
possivel rejeicao pelo receptor, transmissao de doencgas junto com o implante, além
da performance desse 0sso ser significativamente inferior a do osso enddégeno. Dessa
forma, enxertos O6sseos sintéticos se mostram necessarios para preencher defeitos
0sseos ou para substituir ossos fraturados, e existe uma crescente necessidade de
fabricacdo dos mesmos (ALMEIDA, 2006).

Em funcdo da sua compatibilidade e bioatividade, a hidroxiapatita (HAp) tem
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sido utilizada em aplicag¢des clinicas para preenchimento de defeitos 6sseos. Ela pode
se ligar ao osso através do mecanismo de osteocondugdo. Porém, sua fragilidade e
baixa resisténcia a fadiga no meio fisioldgico limita seu uso para reparo ou substituicéo
em regides que necessitam suportar um alto carregamento. Para essas aplicacoes
a combinacao da bioatividade da HAp com a resisténcia mecanica e dureza dos
polimeros pode resultar em um material bioativo com boas propriedades mecénicas.
Desse modo, os compdsitos poliméricos constituem uma importante alternativa
para superar algumas deficiéncias dos materiais homogéneos (metais, ceramicos e
polimeros). A ampla gama de combinagcdes de materiais oferece a possibilidade de
se sintetizar compdsitos poliméricos com propriedades desejadas, tais como dureza,
resisténcia mecanica, biodegradacao e bioatividade (ALMEIDA, 2006).

Os polimeros vém se destacando frente ao mercado atual devido a sua ampla
gama de aplicagbes, principalmente por ser uma das classes de materiais mais
versateis existentes (COSTA, 2016). A membrana ou filme polimérico é definido
como uma barreira que separa duas fases, total ou parcialmente, e seletivamente
transfere massa entre elas. O tamanho e a distribuicdo dos poros presentes em uma
membrana determinam grande parte da sua funcao, por isso é importante controlar
sua morfologia, fazendo-a atuar de maneira adequada numa aplicagdo especifica.
Existem varias maneiras de preparar membranas poliméricas, como a sinterizacao,
estiramento, gravacao, e inversao de fases (WANG et. al., 2008).

Atualmente, a maior parte das membranas comercializadas é produzida através
da inversao de fase, principalmente devido a sua simplicidade e escalas de producéao
flexiveis. Deste modo, mantém-se o baixo custo da producéo (LIU et. al., 2011). Além
disso, é de suma importancia caracteriza-las, a fim de se obter maiores informacoes
sobre suas propriedades fisicas e quimicas.

Este trabalho teve como objetivo principal estudar a obtencéo de filmes poliméricos
biodegradaveis através do método de inversdo de fases, pela técnica de evaporacéo
por solvente, a partir da incorporacao de HAp no polimero PBAT, visando o uso desses
filmes para enxertos 6sseos..

21 OBJETIVOS

Diante deste contexto, o presente estudo tem como objetivo principal sintetizar e
caracterizar filmes de PBAT/HAp em varios percentuais de adicao de HAp diferentes,
visando seu uso como dispositivo para regeneracdo O0ssea. Para atingir o objetivo
principal, foram propostos como objetivos especificos sintetizar o pé da hidroxiapatita
(HAp) em laboratério pela reacdo de combustdo, caracterizar o pé obtido, produzir
filmes de PBAT/HAp nos percentuais de 1, 3, 5, 10, 15 e 20% e por fim, caracterizar
todos os filmes de PBAT/HAp estrutural e morfologicamente usando as técnicas de
DRX, FTIR, MEV, EDS e Molhabilidade.
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3|1 MATERIAIS E METODOS
3.1 Materiais

Para a preparacdao da hidroxiapatita [Ca10(PO4)6(OH)2] utilizou-se a mistura
dos seguintes reagentes: fosfato de amaénio di-basico [(NH4)2 HPO4] (Vetec - Quimica
Fina, Brasil), nitrato de calcio tetrahidratado [Ca(NO3)24H20] (Vetec - Quimica Fina,
Brasil, acido nitrico (HNOB3) (Vetec - Quimica Fina, Brasil, 69%) e glicina (C2H5NQO3)
(Vetec - Quimica Fina, Brasil).

J& para a preparacédo dos filmes, foi usado polimero biodegradavel Poli(Adipato
Co-Tereftalato de Butileno) (PBAT), fornecido pela BASF (Alemanha), conhecido
comercialmente como Ecoflex® F Blend C1200, com medida do indice de fluidez
(MFI) de 2,7 a 4,9 g/10min (190°C/2,16Kg) e densidade molar de 1,25 a 1,27 g/cm3,
segundo catalogo. Como solvente o Cloroférmio (Alphatec - Quimica Fina, Brasil),
também chamado de triclorometano.

3.2 Métodos

Para obtencao da hidroxiapatita, foram seguidas as propor¢des e metodologia de
reagentes propostas por Moreira (2017). Como precursores de calcio e fosforo utilizou-
se fosfato de aménio di-bésico e nitrato de calcio tetrahidratado. Colocou-se a mistura
sob agitacdo magnética, e foi adicionado acido nitrico, em pequenas quantidades até
a completa diluicdo do precipitado.

ApOs obter a solugao resultante, a mesma foi retirada do agitador e acrescida
do combustivel (glicina), sendo colocada sob agitagdo novamente, por trinta minutos.
Posteriormente, a solucéo foi transferida para um cadinho e colocada em uma
resisténcia elétrica para que houvesse a combustédo. O tempo médio da combustéo
total foi de vinte minutos (MOREIRA, 2017).

O produto da reagdao de combustdo obtido foi deixado esfriando até atingir a
temperatura ambiente, sendo macerado, pesado e colocado para calcinar em forno
de mufla, com temperatura inicial de 25°C até atingir 600°C a uma taxa de 10°C/
min e permanecendo nestas temperaturas durante 12 horas (MOREIRA, 2017). ApOs
esfriar, dentro do préprio forno, o p6 obtido foi peneirado em uma peneira de #325,
com abertura de 45um, do fabricante Abronzinox.

Para preparacéo dos filmes, foi utilizado o método de inverséo de fases através
da técnica de evaporacgao por solvente.

O PBAT foi mantido em agitacéo constante por um periodo de 24h, em um béquer,
com o solvente cloroférmio, para uma total dissolu¢cdo. Apds o preparo da solugcéao
polimérica, foi adicionada a HAp (em percentuais de 1, 3, 5, 10, 15 e 20%), na qual a
nova solucéo ficou mantida sob agitagdo por mais 1 hora. Foi mantida a quantidade de
15g de polimero para todos os filmes, variando apenas a quantidade de solvente para
cada porcentagem de HAp, ou seja, a cada grama de HAp a mais, seria uma grama a

menos do solvente.
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Apo6s a completa dispersdo da HAp, espalhou-se manualmente a solugcdo de
PBAT/HAp em uma placa de vidro, previamente lavada e seca, utilizando um bastao de
vidro como espacador. Depois, a placa de vidro contendo o filme ficou sob atmosfera
ambiente até que todo o solvente fosse evaporado, levando aproximadamente vinte
minutos para total precipitacdo da membrana. Dessa forma, os resultados obtidos dos
processos foram os filmes de PBAT/HAp como pode ser observada na figura 1.

Figura 1: Filmes de PBAT/HAp: a) 1%; b) 3%; ¢) 5%; d) 10%; e) 15% e f) 20%.

Os filmes contendo 1, 3 e 5% de HAp apresentaram uma maior transparéncia,
flexibilidade e uma certa resisténcia ao rasgo, em comparacdo com 0s demais.
Observou-se também a mudanca na coloracdo dos filmes, conforme a porcentagem
da HAp adicionada aumentou (analise qualitativa e visual). Desta forma, com o
aumento do percentual de HAp os filmes apresentaram-se visualmente cada vez mais
esbranquicados, sugerindo que a incorporacdo da HAp alterou a estrutura do filme
obtido.

3.3 Caracterizacao dos Filmes

A analise de DRX foi conduzida no aparelho Bruker D2 PHASER (difratbmentro
de Raio-X) utilizando-se varredura entre 3° a 70° com passo angular de 0,02°. Os
dados obtidos foram analisados utilizando o software OriginPro 2017. A analise foi
realizada no Laboratério de Materiais Multifuncionais e Experimentacdo Numérica
(LAMMEN), Escola de Ciéncias e Tecnologia/UFRN.

As andlises também foram realizadas no espectrémetro de infravermelho com
transformada de Fourier, Bruker FT-IR VERTEX 70, onde os espectros foram obtidos
sob faixa de 450 a 4400cm™, em uma resolucao de 4cm™, escaneado para todas as
amostras obtidas. A analise foi realizada no Laboratério de Materiais Multifuncionais e
Experimentacdo Numérica (LAMMEN), Escola de Ciéncias e Tecnologia/UFRN.

As analises de MEV foram obtidas de um equipamento Hitachi Tabletop Microscope
TM-3000, operando em uma voltagem de 5 kV a 15 kV. Foram avaliadas a superficie de
topo e a secéo transversal dos filmes. Para analise da secao transversal, as amostras
foram fraturadas em nitrogénio liquido a fim de evitar a sua deformacao plastica. Para
a EDS foi utilizado o mesmo equipamento com o intuito fazer um mapeamento dos
elementos presentes nas membranas em suas sec¢des transversais. As analises foram
realizadas no Laboratério de Engenharia de Materiais/UFRN.

Para quantificar o angulo de contato dos filmes obtidos, foi utilizado o método
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da gota séssil. O angulo de contato entre a gota e a superficie foi medido por analise
de imagem através do software Surfaceware 8. As andlises foram realizadas no
Laboratério de Engenharia de Materiais/CCT/UFCG.

4 | RESULTADOS E DISCUSSOES
4.1 Difracao de Raios-X (Drx)

A partir do DRX para o PBAT puro (figura 3a), foi possivel observar a presenca de
picos na regiao entre 15° e 50° que podem indicar regides de cristalizacao do polimero
PBAT. Observam-se para o PBAT puro, alguns picos em, aproximadamente, 17,1°,
20,2°, 23,5°, 25,7° 45,5° caracteristicos da fase cristalina deste polimero. Esses picos
cristalinos caracteristicos do PBAT também foram observados nos estudos de Silva et.
al. (2014) e em Ukushima et. al. (2012).

Com base na analise do difratograma do p6 da HAp (figura 2) e sua comparacéo
com a ficha padrao de HAp da JCPDS e resultados existentes na literatura, comprovou-
se a formagcao da HAp como fase principal, apresentando picos caracteristicos em
aproximadamente 31.7°, 32,19° e 32,9°. Os picos intensos para HAp indicam sua
cristalinidade, pois picos acentuados e agudos tem maior cristalinidade do que picos
de difracdo largos e de baixa intensidade. No entanto, ocorreu também a formacéo de
outras duas fases, a B-fosfato tricalcio (B-TCP) entre 20 e 30°, e a a-fosfato tricalcio
(a-TCP) entre 40 e 50°. A fase predominante foi a HAp, que ocorre nos intervalos entre
10 e 20° e entre 30 e 40°, como ilustrado na figura 2.
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Figura 2: DRX do p6 da HAp.

Desse modo, € possivel verificar, através do DRX que o material obtido na sintese
por reacdo de combustao néo foi a fase hidroxiapatita pura como era desejada, mas
sim uma mistura de trés fases de fosfato de calcio (MOREIRA, 2017; FURKO, 2017).

Em relacdo as misturas de PBAT/HAp percebe-se, pela andlise dos gréaficos




apresentados na figura 3, que quanto maior a presenca da HAp, o pico principal desse
material apresentou-se cada vez mais intenso (entre 30° e 40°) e o pico relacionado
ao polimero tende a diminuir (entre 15° e 30°).
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Figura 3: DRX dos filmes de PBAT/HAp: a) PBAT puro b) 1,3 e 5% e c) 10, 15 € 20%.

O conhecimento da cristalinidade é de suma importancia para os biomateriais,
pois ela influencia no desempenho in vivo por afetar a reabsorcdo e suas
propriedades mecéanicas. As zonas amorfas sdo biodegradadas mais rapidamente e
consequentemente reabsorvidas do que as regides cristalinas, pois se tratam de uma
estrutura que ndo tém ordenacgao espacial a longa distancia, sendo mais facil a sua
degradacgao, o que é um ponto positivo para a aplicacdo em questao (SOUSA, 2016).

4.2 Espectroscopia de Infravermelho Pela Transformada de Fourier (Ftir)

A figura 4 apresenta o resultado da FTIR para o PBAT puro. A partir dela
identificou-se a presenca das bandas devido aos estiramentos vibracionais dos grupos
C-H correspondentes a banda presente em 2954cm-1. A banda caracteristica do
estiramento vibracional C-O esta presente em 1270cm-1. Ainda, € possivel observar
bandas caracteristicas de estiramento C=0 em 1710cm-1, enquanto a banda em
728cm-1 corresponde as vibragdes do grupo CH2. As bandas de absorc¢éo visualizadas
para as amostras de PBAT utilizadas neste trabalho também foram observadas por
Gama (2014) e Weng et. al (2013) em seus estudos sobre PBAT.
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Figura 4: FTIR do filme de PBAT puro a 15%.
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Ao analisar o espectro de FTIR da amostra de HAp (figura 5), visualizou-se as
seguintes bandas de absor¢ao: entre 1600cm-1 e 1250 cm-1 correspondente ao grupo
CO32- e entre 1089 cm-1 e 470 cm-1 bandas correspondentes ao grupo PO43-. As
bandas de absorcao correspondente a hidroxila (O-H) ndao foram observadas (em
aproximadamente 3000 cm-1), 0 que ja era esperado uma vez que a amostra foi
calcinada a 600°C.
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Figura 5: FTIR do p6 da HAp.

As bandas de absorcéo visualizadas para a amostra de HAp foram observadas
tanto por Gosh et al. (2011), quanto por RIGO, GEHRKE e CARBONARI (2007).
Os resultados obtidos do FTIR corroboram com os resultados do DRX, pois ha
uma mistura entre as fases HAp/B-TCP/a-TCP, porém com predominancia da fase
hidroxiapatita.

Os espectros das amostras de PBAT/HAp ilustra os graficos de FTIR obtidos
para os filmes produzidos a partir da adicdo de HAp acrescidos ao PBAT. Pela figura
6, observou-se que os FTIR dos filmes produzidos apresentaram uma mistura das
bandas caracteristicas do PBAT puro e da HAp, como também uma tendéncia de
diminuicdo da intensidade da banda do estiramento das ligagdes C=0 e da vibracao
do grupo CH2, ambos encontrados no PBAT, a medida que o percentual de HAp
aumentou. Observou-se também um aumento de intensidade nas vibragdes referente
ao grupo CO32- e ao grupo PO43-, causado pelo acréscimo gradativo do percentual
de HAp nos filmes produzidos.
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Figura 6: FTIR dos filmes de PBAT/HAp com porcentagens de: a) 1, 3 e 5% e b) 10, 15 e 20%.

4.3 Microscopia Eletronica de Varredura (Mev) e Espectroscopia de ENERGIA
DISPERSIVA (EDS)

A figura 7 apresenta a fotomicrografia obtida a partir da MEV da superficie de
topo, feita a partir de PBAT puro.

Figura 7: Andlise de Superficie do PBAT 15% com ampliagéo x500.

Por meio da anélise dela, observou-se que o filme formado pelo polimero PBAT
corresponde aum filme denso com particulas dispersas que podem ser correspondentes
ao polimero nédo dissolvido na solugdo no momento de seu preparo, necessitando de
uma maior homogeneidade.

A figura 8 apresenta a fotomicrografia da superficie da membrana PBAT/HAp
3%. Pela analise da fotomicrografia dessa figura, observou-se uma boa distribuicéo
das particulas de HAp nas amostras com menores percentuais, ou seja, quanto maior
a quantidade de HAp h& uma maior dificuldade na dispersao da mesma no polimero.

Ressalta-se que nao foi possivel obter fotomicrografias de superficie das
diferentes porcentagens de adi¢cao de HAp (1, 5, 10,15 e 20%), devido a amostra nao
ter um recobrimento metalico, causando a queima da superficie do filme.
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Figura 8: Andlise de superficie PBAT/HAp 3% com ampliagdo x2000.

As figuras seguintes correspondem as fotomicrografias obtidas a partir do MEV
em anadlise de secéo transversal, feitas a partir de PBAT puro e dos filmes obtidos a
partir da mistura entre PBAT/HAp em diferentes porcentagens.

DEMat-UFRN 2016/10/27 15:47 HL D6.7 x300 300um DEMat-UFRN 2016/10/27 15:49 HL D6.8 x1.0k 100 um

Figura 9: Andlise de secao transversal a) PBAT 15% com ampliagéo x300; b) PBAT 15% com
ampliacao x1000.

Figura 10: Andlise da Sec¢éo Transversal a) PBAT/HAp 1% com amplia¢do x500;

b) PBAT/HAp 1% com ampliacao x1000.
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Figura 11: Andlise da Sec¢éo Transversal a) PBAT/HAp 3% com ampliacdo x500; b) PBAT/HAp

3% com ampliacao x2500.
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Figura 12: Andlise da Sec¢ao Transversal a) PBAT/HAp 5% com ampliacdo x500;
b) PBAT/HAp 5% com ampliagéo x1000.
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Figura 13: Analise da Secao Transversal a) PBAT/HAp 10% com ampliagéo x500;
b) PBAT/HAp 10% com ampliagcdo x1000.

Figura 14: Analise da Secao Transversal a) PBAT/HAp 15% com ampliagéo x500;
b) PBAT/HAp 15% com ampliacao x1000.
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Figura 15: Andlise da Sec¢édo Transversal a) PBAT/HAp 20% com ampliagéo x500;
b) PBAT/HAp 20% com ampliagcao x500.

Todas as membranas caracterizam-se como densas. Observaram-se aglomerados
da HAp em todas as secdes transversais analisadas, com formatos heterogéneos
(ndo havendo um formato especifico) e uma média de tamanho de 23,56ym e uma
espessura média de 89,29um.

A tabela 1 mostra a média da espessura dos filmes obtidos e a média de
aglomerados existentes, mostrando que quanto maior a quantidade de HAp, ocorre
um incremento na espessura, isso devido a um aumento na viscosidade da solugéo, o
que dificulta a troca do solvente com o ar atmosférico e que os aglomerados tendem a
aumentar de tamanho, conforme a porcentagem da HAp aumenta.

Filme Polimérico Espessura (um) Aglomerado (pm)
PBAT puro 35,36 -
PBAT/HAp 1% 48,36 27,4
PBAT/HAp 3% 47,83 22,6
PBAT/HAp 5% 69,23 28,5
PBAT/HAp 10% 101,26 16,6
PBAT/HAp 15% 1719,33 17,7
PBAT/HAp 20% 203,66 28,4

Tabela 1: Espessura dos filmes obtidos para o PBAT/HAp.

Foram realizadas as anélises de EDS para cada filme de PBAT/HAp obtido com
as diversas porcentagens de HAp estudadas, com o intuito comprovar 0 aumento da
guantidade dos elementos de calcio (Ca) e fésforo (P) nos filmes obtidos.

Os resultados de EDS estao apresentados figuras 18 e 19 e na tabela .2
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Figura 16: Mapeamento quimico realizado por EDS no filme obtido com PBAT/HAp 5% :
a) Regiado selecionada para a EDS com ampliagéo x1000; b) Regido selecionada com os
elementos em destaque com ampliagdo x1000; c) Grafico evidenciando os elementos.

Figura 17: Mapeamento quimico realizado por EDS no filme obtido com PBAT/HAp 20%: a) Regido
selecionada para a EDS com ampliacao x500; b) Regi&o selecionada com os elementos em destaque
com ampliagao x500 ; c) Gréfico evidenciando os elementos.

Filme Polimérico %Ca %P
PBAT/HAp 1% 0,30 0
PBAT/HAp 3% 0,47 0,20
PBAT/HAp 5% 0,42 0,08
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PBAT/HAp 20% 12,57 7,76

Tabela 2: Porcentagem de Ca e P no filme de PBAT/HAp.

Com base nos resultados de EDS na tabela 2 observou-se que ha um aumento
na porcentagem dos elementos célcio e fésforo, conforme a porcentagem da HAp
também aumentou, comprovando a incorporacdo da HAp nos filmes de PBAT. Mais
uma vez, destaca-se que nao foi possivel obter as porcentagens de Ca e P nos filmes
com 10 e 15% de HAp, pois as amostras ndo passaram pela etapa de recobrimento
metalico para a realizacdo do MEV, devido a isso a superficie analisada queimou pela
incidéncia do bombardeamento de elétrons durante a realizacdo do MEV.

4.4 Molhabilidade

O angulo de contato dos filmes obtidos foi avaliado por meio do método da gota
séssil de agua destilada. Os resultados obtidos encontram-se na tabela 3.

Molhabilidade (°) em Agua

Amostra Destilada

PBAT puro 58,56
PBAT/HAp 1% 89,14
PBAT/HAp 3% 61,28
PBAT/HAp 5% 55,51
PBAT/HAp 10% 62,32
PBAT/HAp 15% 52,06
PBAT/HAp 20% 60,60

Tabela 3: Angulo de contato para PBAT/HAp em &gua destilada.

O angulo de contato foi medido 30 vezes, a cada 10 segundos para cada amostra.
Por meio da analise dos resultados contidos na tabela 3, verificou-se que todas as
membranas apresentaram angulos de contato menor que 90° indicando que elas sé&o
hidrofilicas (possuem afinidade com a agua).

Como a hidroxiapatita € inorganica e biocompativel, pela tabela 3, observou-
se que para os valores de 1, 3 e 5%, o angulo de contato diminui com o aumento
da porcentagem da HAp, tornando o material mais hidrofilico e para os valores e
10, 15 e 20% observou-se que praticamente ndo houve mudanca significativa em
relacdo ao angulo de contato do polimero puro. Dessa forma, pode-se inferir que os
percentuais de 10, 15 e 20% sé&o valores acima do limite de incorporagao da HAp, nao
proporcionando nenhum ganho de propriedade aos filmes obtidos.
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51 CONCLUSOES

Pode-se verificar que foi possivel a obtencdo da hidroxiapatita no préprio
laboratério pela sintese de combustao e de filmes poliméricos a partir da mistura com
o PBAT e a HAp pelo método de inversao de fases, pela técnica de evaporacéo por
solvente.

Pelo DRX, observou-se que o PBAT &€ um material semicristalino, enquanto a
HAp é um material cristalino, pois apresenta picos bem definidos e quanto maior a
concentracéo de HAp mais cristalino o filme sera.

A partir da MEV e EDS, observou-se que a estrutura e a morfologia dos filmes
formados sao densas, que possuem uma boa distribuicdo das particulas nas amostras
com menores percentuais de HAp, ou seja, quanto maior a quantidade de HAp ha uma
maior dificuldade na dispersao da mesma no polimero e ha o aumento dos elementos Ca
e P. Foram observados também aglomerados da HAp em todas as sec¢des transversais
analisadas, com formatos heterogéneos (ndo havendo um formato especifico).

Pelos espectros de infravermelho, foi possivel observar as bandas de estiramento
vibracional caracteristicas dos grupos C-H, C=0, CH2 e C-O para o PBAT e CO32- e
PO43- para a HAp. Verificou-se que ha uma mistura entre as fases HAp/B-TCP/a-TCP,
porém com predominancia da fase hidroxiapatita.

A partir dos testes de molhabilidade, analisou-se que a presenca da HAp nas
porcentagens de 1, 3 e 5% diminui o angulo de contato, tornando o material mais
hidrofilico (maior afinidade com a agua) e para os valores e 10, 15 e 20% o angulo
de contato nédo se altera tanto, pode-se inferir que sdo valores acima do limite de
incorporacao da HAp.

Dessaforma, foi possivel perceber que o filme com PBAT/HAp 5% teve umamelhor
incorporagcéao se comparado com 0s outros, pois todas as caracterizagdes tiveram um
melhor resultado. Concluindo-se que é possivel a incorporacdo da hidroxiapatita aos
filmes biodegradaveis sintetizados, tendo um limite de 5%.
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