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Compositos Bioativos Obtidos a Partir da Insercéo de
Vidro Bioativo em Matriz de Poli(Metacrilato de Metila)

Paulo E. Silva Junior, Rodrigo L. Oréfice
LEPCom, Departamento de Engenharia MetalUrgica e de Materiais, UFMG

Resumo: Vérias bioceramicas sao capazes de se ligarem a tecidos vivos (bioatividade), no entanto apresen-
tam propriedades mecanicas muito diferentes daquelas exibidas por tecidos naturais. Tal fato acaba por
restringir o uso desses materiais em um mais extenso numero de aplicagdes biomédicas. Compdsitos de
matriz polimérica reforgada com uma fase bioativa podem combinar o comportamento bioativo caracteris-
tico de algumas bioceramicas com propriedades mecanicas préximas a de tecidos humanos. O presente
trabalho tem como objetivo sintetizar e caracterizar compdsitos de matriz polimérica reforcada por parti-
culas de vidro bioativo. Os compositos foram produzidos a partir da polimerizagdo em massa de metacrilato
de metila na presenca de particulas de vidro bioativo (vidro de silicato de célcio, fdsforo e sédio). Particu-
las de vidro foram adicionadas ao mondmero em diversas concentracGes para permitir a variacdo das
propriedades mecanicas e da bioatividade desses compdsitos. A bioatividade dos materiais produzidos foi
avaliada através de testes in vitro realizados a 37°C em uma solu¢do simuladora do fluido humano por
periodos de tempo de 0 hora a 30 dias. Em seguida, os compdsitos submetidos aos testes in vitro foram
caracterizados por espectroscopia de infravermelho. O procedimento de sintese mostrou-se eficaz na pro-
ducdo de compdsitos com diferentes fracdes volumétricas de particulas distribuidas homogeneamente pelo
material. Os resultados dos testes in vitro revelaram a deposi¢do de uma camada de hidroxiapatita
carbonatada (HCA) na superficie dos materiais, comprovando a bioatividade dos compdsitos. Foi ainda
observado que a cinética de deposicdo da camada de HCA pode ser controlada pela fragdo volumétrica da
fase bioativa.

Palavras-chave: Compésitos, biomateriais, bioatividade, poli(metacrilato de metila), vidros bioativos.
Bioactive Composites Obtained from Bioactive Glass Particles into Poly(Methyl Methacrylate)

Abstract: Some bioceramics have the ability to bind to tissues but they show mechanical properties very
different from the ones of natural tissues. This fact restricts the use of these materials in a wider range of
applications. The goal of this research is to synthesize and characterize polymer matrices reinforced with
bioactive glass particles that potentially can combine ability to bond to tissues (bioactivity), with mechanical
properties comparable to damage tissues. The composites were produced by bulk polymerization of methyl
methacrylate in the presence of bioactive glass particles and an initiator at 60°C. Bioactive glass particles
were added to the monomer in several concentrations to modify the mechanical properties and bioactivity
of the composites. The bioactivity of the materials was evaluated by in vitro tests performed at 37°C in a
simulated body fluid for periods of time ranging from 1 hour to 30 days. The composites submitted to in
vitro tests were characterized by infrared spectroscopy. The results revealed the deposition of a hidroxy-
carbonate-apatite layer on the surface of the composites, confirming their bioactivity. It was also observed
that the fraction of the bioactive phase in the composites can be used to control the overall kinetics of the
bioactivity process.

Keywords: Composites, bioactive glasses, biomaterials, poly(methylmethacrylate), bioactivity.
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Introducéo

A introduc&o de biomateriais no corpo humano é
uma das formas mais usuais de se restaurar ou subs-
tituir partes ou a totalidade de tecidos ndo-produti-
vos, fruto de traumas ou tumores. Uma série de fatores
tem incentivado o desenvolvimento de novos
biomateriais com comportamento superior e para
novas aplicagdes. Dentre esses fatores, destaca-se:
fraco desempenho dos materiais utilizados atualmente
que séo projetados para executarem suas fungdes por
um periodo maximo de 10 anos (com o aumento do
tempo de vida médio da populagéo, torna-se neces-
sério o desenvolvimento de biomateriais com proprie-
dades superiores e capazes de cumprir suas atividades
por tempos mais prolongadost™?); necessidade de se
reduzir o nimero de cirurgias de revisdo destinadas
a substituir implantes danificados!l; (no Brasil) ne-
cessidade de se atender a uma crescente demanda
interna do produto e de se reduzir o custo dos mate-
riais envolvidos; falta de doadores para transplantes.

Mais de 50 diferentes dispositivos constituidos de
mais de 40 diferentes materiais s&o usados atualmente
como forma de reparo, substituicdo ou auxilio a partes
do corpo. A escolha de um material para ser usado
como biomaterial passa necessariamente pela analise
de um conjunto de requisitos que devem ser encontra-
dos. Assim sendo, um material apto a ingressar na clas-
se de biomateriais deve exibir propriedades coerentes
com a funcdo especifica do implante (mecénica, no
caso do sistema Gsseo, e dptica, no caso de lentes intra-
oculares). Além disso, o efeito do ambiente organico
no material (corroséo, degradacéo) e o efeito do mate-
rial no organismo sdo fendmenos que devem ser estu-
dados com extremo cuidado, pois a eles esta associado
a chamada “biocompatibilidade”. A interagdo dos te-
cidos vivos com o biomaterial, associada com o tipo
de resposta do organismo a presenca do material, é 0
ponto mais desafiador no desenvolvimento de
biomateriais. Os tipos de interacdo entre tecido e im-
plante sdo fundamentalmente dependentes do tipo de
material e podem ser reunidos nos seguintes grupost:
toxica, ndo-toxica (muitas vezes chamada de bioinerte),
bioativa e biodegradavel. Mais recentemente, o desen-
volvimento de materiais considerados bioativos e
biodegradaveis vem sendo enfatizado ja que, além de
substituir tecidos traumatizados, estes materiais tam-
bém podem propiciar a recuperagdo do tecido danifi-
cado através da atuacdo em metabolismos intra e
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extracelulares responsaveis pela reproducéo celular e
propagacdo dos tecidos em crescimento.

A bioatividade de materiais foi inicialmente descri-
ta para as chamadas biocerdmicas (hidroxiapatita, vi-
dros bioativos, etc.)Bl. A bioatividade foi associada a
capacidade de materiais se ligarem, ou aderirem a teci-
dos vivos. Deve-se salientar que quando da introducdo
de materiais ditos inertes no corpo, como o silicone, 0
poli(metacrilato de metila), ouro, platina, e outros, héd a
formacéao de uma fina camada fibrosa ao redor do im-
plante que impede uma ades&o entre o implante e o teci-
do receptor. No entanto, a obtengdo desta adeséo
mostra-se de fundamental importancia para implantes
introduzidos com o objetivo de substituir partes do cor-
po que exercam funcdes estruturais. Dessa maneira, per-
cebe-se a importancia do conceito de bioatividade. Tal
conceito deve ser entendido de forma mais geral como
a capacidade dos materiais de interagir com os tecidos
vivos de tal modo a estimular processos fisico-quimi-
cos inerentes a sistemas biolégicos capazes de permitir
a integragdo do biomaterial no ambiente receptor.

Quando um material bioativo € implantado no cor-
po humano, uma série de reagdes bioquimicas e
biofisicas ocorre na interface implante-tecido. Estas
reaces resultam em uma forte interagdo interfacial
associada a formacao de uma camada de hidroxiapatita
carbonatada (HCA) na superficie do implante!.

A bioatividade dos materiais pode ser avaliada
tanto in vivo quanto in vitro. Os ensaios in vitro sdo
capazes de evidenciar algumas das reagdes caracte-
risticas da bioatividade de materiais. Tais testes ain-

Tabela 1. Reagdes na interface de um compésito biotivo para a formagédo
da camada de HCA

Estagio Processos Fisicos Quimicos

Trocaidnica de Na* pertencentes ao material com
1 H*eH,0* dasolugdo. S-O-Na' +H*+OH - SIOH*
+ Na" + OH"

(solucéo)
Perda de silica solivel do material na forma de
2 Si(OH), para a solugéo e formagéo da camada de
Si-OH.

Policondensacdo da camada rica em silica na
superficie do materid. S-OH + S-OH - Si-O-S

Migraggo dos grupos Ca™ e PO, para a superficie
através da camada rica em silica e posterior
crescimento da camada amorfaricaem CaO —P,O,
pelaincorporagéo do Ca'? e PO, da solugéo.

Cristalizagd@o da camada de Hidroxiapatita
Carbonatada (HCA)
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da sdo importantes para estudar e estabelecer os esté-
gios do mecanismo de ligacdo entre os tecidos vivos
e 0s materiais bioativos, 0s quais sdo descritos na
Tabela 1121,

Bioceramicas apresentam alto grau de bioati-
vidade. Por outro lado, apresentam propriedades
mecanicas, em geral, ndo adequadas a necessidade
de producéo de implantes para fins estruturaist*l. Ce-
ramicas sdo caracterizadas por apresentar baixa
tenacidade a fratura (por exemplo, vidro bioativos
apresentam valores de k¢ inferiores a 1 MPa.m*?) e
altos médulos de elasticidade (o0 moédulo de elastici-
dade de vidros bioativos é igual a 80 GPa) quando
comparadas com o 0sso cortical humano (médulo de
elasticidade varia de 7-20 GPa)!®! que comprometem
0 UsSO e processamento desses materiais para aplica-
¢Bes biomédicas. Como solucédo para a necessidade
de producéo de materiais bioativos com proprieda-
des mecanicas mais comparaveis a de tecidos como
0 0sso cortical, pode ser citada a producdo de
compositos envolvendo a fase bioativa (ceramica) e
um segundo componente.

O objetivo deste trabalho esta relacionado com a
producdo de materiais bioativos que apresentem o
comportamento bioativo tipico de ceramicas bioativas
(capacidade de ligagdo com tecidos), além de pos-
suir propriedades mecanicas comparaveis a de teci-
dos como o 0sso. Como forma de se compatibilizar
tais fatores (bioatividade e propriedades mecanicas),
propde-se aqui a preparacdo de compdsitos de ma-
triz polimérica reforcados por fases ceramicas
bioativas. Nesse caso, tais fases cerdmicas seriam
responsaveis ndo apenas por reforgar a matriz
polimérica, como usualmente ocorre quando da in-
trodugdo de fibras de vidro em polimeros, mas tam-
bém por prover as caracteristicas bioativas desejadas.
Este trabalho faz parte de uma linha de pesquisa vol-
tada para o desenvolvimento de Biomateriais capazes
de elucidarem respostas inflamatérias e imunoldgicas
controladas quando em contato com tecidos vivos.

Experimental

Na sintese dos compositos foram utilizados os
seguintes reagentes: metacrilato de metila (Aldrich
Chemical Company, Inc), poli(metacrilato de metila)
(Metacril), peroxido de benzoila (VETEC — Quimica
Fina Ltda.) (iniciador) e particulas de vidro bioativo.
Utilizou-se particulas de vidro bioativo com tama-
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nho médio de 75 um e composicdo molar de 46,1 %
de SiO,, 24,4 % de Na,0, 26,9 % de CaO e 2,6 % de
P,Os. O vidro bioativo foi obtido via fusao de pés, a
seguir este material sofreu resfriamento rapido, moa-
gem e classificacdo granulométrica por peneiras.

Neste trabalho foram sintetizados compdsitos
com 0%, 10%, 20% e 50% em massa de particulas
de vidro bioativo.

Procedimentos

Sintese

O metacrilato de metila foi purificado em uma
coluna de cromatografia preenchida com alumina. A
introducdo do poli(metacrilato de metila) no
mondmero foi realizada visando aumentar a viscosi-
dade do mesmo (25% em massa), de modo que as
particulas ficassem em suspensdo.

A essa mistura, acrescentou-se o iniciador
perdxido de benzoila (1% em massa de mondmero) e
as particulas de vidro. A mistura foi agitada até a com-
pleta homogeneizagdo e, entdo, vazada num molde
produzido por duas placas de vidro separadas por uma
mangueira elastica. Por fim, levou-se 0 molde bem
vedado até estufa a cerca de 60°C por doze horas.
Visando eliminar residuos de mon6meros néo
polimerizados, submeteu-se as amostras a um trata-
mento térmico final a 130°C por cerca de vinte minu-
tos em estufa.

A superficie de fratura de compdésitos foi
investigada por Microscopia Eletronica de Varredura.
Amostras do polimero contendo particulas de vidro
foram fraturadas, apds resfriamento a temperaturas
criogénicas. A superficie de fratura foi recoberta com
liga Au-Pd e em seguida observada em microscopio
eletronico de varredura (Jeol).

Testes in vitro

A fim de revelar as particulas introduzidas, as su-
perficies das amostras foram lixadas com lixas de carbeto
de silicio (#320, #600). As amostras foram entdo corta-
das em dimensdes médias de 1 x 1 x 0,3 cm.

A bioatividade dos compdsitos produzidos foi
avaliada seguindo um procedimento usualmente uti-
lizado para a caracterizacdo in vitro de vidros
bioativos. Estudos prévios in vivol®l mostraram que
a condicdo essencial para um material se ligar com o
tecido é a formacédo de uma camada de hidroxiapatita
carbonatada (HCA) em ambiente orgéanico. O teste
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in vitro se constituiu em introduzir compositos pre-
parados com diferentes concentragfes de vidro
bioativo (0%, 10%, 20%, 50% em massa) em uma
solucdo simuladora do fluido humano (SBF). A SBF
apresenta uma composicao idnica similar & do san-
guel®l, Os testes foram realizados a 37°C por diferen-
tes periodos de tempo variando de 1 hora a 30 dias.
Depois de realizados os testes in vitro, 0s comp6sitos
foram caracterizados através de espectroscopia por
reflexdo difusa no infravermelho médio com trans-
formada de Fourier (FTIR).

O volume de solucdo SBF empregado no ensaio
de bioatividade depende da area superficial da amos-
tra. Estudos anterioresl® demonstraram que uma re-
lacdo entre a area superficial da amostra e o volume
da solucdo SBF (SA/V) igual a 0,1cm™ representa
satisfatoriamente ambientes de implantag&o.

A caracterizacdo dos compoésitos obtidos foi fei-
ta atraves de analise térmica, espectroscopia por refle-
xdo difusa no infravermelho médio com transformada
de Fourier e absor¢do atdbmica. As analises térmicas,
através das técnicas de Termogravimetria (Shimadzu,
TGA-50H) e Calorimetria Exploratéria Diferencial
(Shimadzu, DSC-50), avaliaram respectivamente a
porcentagem de material particulado inserido na ma-
triz polimérica e a temperatura de transi¢&o vitrea das
amostras. Na técnica de Termogravimetria, amostras
pesando aproximadamente 10 mg foram colocadas
no equipamento e submetidas a uma temperatura de
1000°C, sob uma taxa de aquecimento de 10°C/min
e atmosfera de nitrogénio. Para a andlise de
calorimetria explorat6ria, amostras pesando aproxi-
madamente 10mg foram colocadas no equipamento
e aquecidas até 250°C a uma taxa de aquecimento de
10°C/min. A técnica de espectroscopia por reflexdo
difusa no infravermelho médio com transformada de
Fourier (Perkim-Elmer, Paragon 1000) foi escolhida
devido a sua capacidade de prover informacdes de
superficies rugosas, particulados e outros. A técnica
de absor¢do atbmica avaliou quantitativamente alte-
ragBes da concentragdo do ion célcio na solucédo SBF
em funcdo do tempo de ensaio nos testes in vitro.

Resultados

O termograma mostrado na Figura 1 permite
observar a presenca de residuos nas curvas TGA e a
correlagdo da quantidade de residuo com o contedido
de particulas inseridas no compdsito. Observa-se pelo
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Figura 1. Anélise termogravimétrica de compésitos PMMA-vidro
bioativo.

resultado que a massa ap6s a queima do polimero em
temperaturas acima de 600°C confirma as fracfes de
particulas de vidro bioativo inseridas no compdsito
(10%, 20% e 50%).

Termogramas DSC de PMMA puro e do
composito PMMA-particulas de vidro bioativo com
20% em massa de particulado mostraram que a tem-
peratura de transi¢do vitrea do PMMA (em torno de
105°C) é deslocada para temperatura 5°C maior com
a adicdo do material particulado. Sabe-se que o erro
do equipamento € de + 3°C, demostrando que o au-
mento de Tg é significativo. Este resultado indica
gue as particulas introduzidas no composito estéo
modificando o comportamento viscoelastico da ma-
triz polimérica através da introducédo de empecilhos
ao deslocamento livre das cadeias. Assim, tem-se
uma forte indicacdo de que interacdes interfaciais
estdo sendo responsaveis por um aumento da visco-
sidade relativa do polimero em regifes proximas a
interface. A presenca de interacGes interfaciais per-
mite prever que niveis médios a elevados de resis-
téncia mecanica interfacial existam no composito
preparado.

A Figura 2 mostra uma micrografia obtida por
Microscopia Eletronica de Varredura da superficie de
fratura do compdsito com 20% em massa de particu-
las de vidro bioativo. A andlise desta superficie per-
mite identificar a presenca de particulas de vidro. Tal
presenca de particulas na superficie sugere, através
de uma analise da morfologia da superficie de fratu-
ra, que a resisténcia mecénica interfacial entre par-
ticulas e matriz pode ser classificada como
intermedidria em magnitude. Resisténcias interfaciais
baixas sdo geralmente identificadas em superficies
de fratura pela auséncia de particulas, o que denota a
propagacdo das trincas pela regido interfacial. Ja re-
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Figura 2. Micrografia (MEV) da superficie de fratura de compésito
com PMMA-20% em massa de particulas de vidro bioativo.

sisténcias interfaciais elevadas sdo comuns para su-
perficies de fratura caracterizadas pela presencga de
filmes poliméricos sobre particulas. No caso da su-
perficie de fratura em analise, a presenca de particu-
las com superficies reveladas caracteriza a existéncia
de niveis de resisténcia intermediarios entre 0s casos
extremos citados (resisténcias interfaciais altas e bai-
Xas).

A Figura 3-a exibe o espectro de FTIR do
poli(metacrilato metila) puro, no qual se observam as
bandas de absor¢do de nimero de onda caracteristico
dos grupos carbonila (1706 cmt), metila (2800 cm'Y),
C-0 (1100 cm™) do polimero, entre outras. Nas Figu-
ras 3-b, 3-c e 3-d, observa-se 0s espectros relativos a
superficie dos compositos de 10%, 20% e 50% em
massa de particulas respectivamente, antes dos testes
in vitro. A diferenga entre os espectros de compositos
e de PMMA puro se revela principalmente nas regides

1400 1200 1000 800 600 400

(a) PMMA
(b) PMMA - 10% BG
(¢c) PMMA - 20% BG
(d) PMMA - 50% BG

L (b)
%R
relativa |
(©)

L I I |
4000 3000 2000 1500 1000
-1
Numero de onda / cm

400.0

Figura 3. Espectros de FTIR do PMMA e dos compdsitos contendo
10%, 20% e 50% em massa de particulas de vidro bioativo em uma
matriz de PMMA antes do teste in vitro
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(a) PMMA
(b) PMMA 10% BG
(c) PMMA 20% BG
(d) PMMA 50% BG
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4000.0 3000 2000 1500 1000

400.0

. -1
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Figura 4. Espectros FTIR para compdsitos apés 20 horas in vitro

de nimero de onda caracteristico das ligagdes Si-O-Si
(estiramento, 1090 cm™?), SiOH (estiramento, 950 cm™)
e SiO (flexdo, 400 cm™?), como mostrado no espectro
situado na parte superior esquerda da Figura 3, o qual
foi obtido pela subtracdo dos espectros (a) e (d) da
mesma figura.

Os resultados dos testes in vitro estdo mostrados nas
Figura 4 e 5. Nestas figuras, espectros de FTIR foram
obtidos para analisar o processo de transformacéao su-
perficial que usualmente ocorre durante a introducdo de
materiais bioativos em ambiente corp6reo (ou simula-
dor do ambiente corpdreo). A Figura 4 mostra os es-
pectros de FTIR para todas as composicOes estudadas
apds vinte horas in vitro, enquanto que na Figura 5, es-
pectros para as mesmas composicdes relativas & Figura
4, mas ap6s 30 dias in vitro, sdo exibidos. Observa-se
bioatividade apenas nos compdsitos de 50% em massa
de particulas, nos periodos de vinte horas e 30 dias, que

(a) PMMA
(b) PMMA 10% BG
(c) PMMA 20% BG
(d) PMMA 50% BG

%R relativa

1000 400

1500

3000 2000

Numero de onda / cm”

Figura 5. Espectros de FTIR para compositos ap6s 30 dias in vitro
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Figura 6. Evolugéo da concentragéo de Célcio na solucdo SBF durante
0 ensaio in vitro para todas as composi¢des estudadas

pode ser claramente verificada pelas bandas de 1040,
600 e 560 cm referentes a formacéo da camada de HCA
(ligagBes P-O). Para os compdsitos com outras compo-
sicOes, os espectros de FTIR obtidos se mostram muito
semelhantes aos espectros dos compoésitos antes do tes-
te in vitro, o que sugere a auséncia de um filme espesso
e uniforme de hidroxiapatita carbonatada por toda a su-
perficie do composito.

As reacgdes superficiais que ocorrem durante o
teste in vitro podem ser acompanhadas através das
alteracBes da concentracdo do fon Ca?* presente na
solucdo SBF empregada durante o ensaio. Na Figura
6 observa-se a variacdo da concentragdo do Ca®* na
solucdo SBF, em funcdo do tempo de ensaio. Este
resultado, quando associado aos espectros de FTIR,
permite analisar a bioatividade in vitro e identificar
0s estagios de reagdes que culminam com a forma-
¢do da camada de HCA, de acordo com a Tabela 1.

Discussao

Os resultados revelados nas Figuras 1 a 3 permitem
indicar a efetividade do método usado no processamento
dos compositos em se obter materiais com composi-
¢Oes previamente projetadas (Figura 1, TGA), elevado
grau de homogeneidade de distribuicdo das particulas
na matriz polimérica (Figura 2, MEV, sendo que este
resultado pode ser estendido para as demais composi-
¢Bes uma vez que a metodologia utilizada foi a mesma)
e indicacdo de interacdes interfaciais (interface polimero-
particula) medianas (Figura 2 MEV).

Além disso, as informac0es fornecidas nas figuras
4, 5 e 6 sdo importantes para uma analise mais com-
pleta da bioatividade desses materiais. Estudos ante-
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riorest® identificaram a existéncia de 5 estagios de rea-
¢Oes que ocorrem nos materiais bioativos (como nos
vidros bioativos puros), que resultam na ligacdo es-
pontdnea com os tecidos vivos, designada de fixa-
¢ao bioativa. Estas rea¢des produzem uma camada
superficial de hidroxiapatita carbonatada no material
implantado que é reconhecida por entidades biologi-
cas como parte do sistema corpéreo. Este bioreconhe-
cimento promove interacdo e finalmente adesao entre
essas entidades e a superficie do material (caracteri-
zando a bioatividade). Nas figuras 4-d e 5-d, sdo mos-
trados os picos referentes a formacéo de HCA para o
compdsito com 50% de particulas, apos respectivamen-
te 20 horas e 30 dias. Além disso, nesses espectros as
bandas relativas ao polimero puro ndo sdo identificadas,
o0 que indica a presenca de um filme de HCA espesso e
uniformemente distribuido por toda a superficie do
material. A ndo formacdo desta camada uniforme e
espessa de HCA nas amostras com composi¢cdes mais
pobres em particulas até 30 dias, revela que serdo pos-
sivelmente necessarios tempos mais longos de ensaio.
Assim a cinética de deposicdo de HCA depende da
composicéo do composito. Além disso, este resultado
mostra a possibilidade de se manipular a bioreatividade
dos compdsitos a partir de variaveis de projeto do
compdsito, como a fracéo de particulas.

Através da anlise quimica quantitativa do ion cél-
cio presente na solucdo SBF, em fungdo do tempo de
ensaio in vitro, € possivel estabelecer uma relagdo com
0s estagios de formagao da camada de HCA. A concen-
tracdo de Ca* foi medida em funcéo do tempo de en-
saio para 0 PMMA puro e para os compdsitos contendo
10%, 20% e 50% em massa de particulas. O PMMA
puro, por ndo apresentar qualquer nivel de bioatividade
devido a auséncia desse ion em sua composi¢ao, ndo
proporcionou nenhuma variagdo na concentragdo de
célcio da solucéo. As variagdes apresentadas pela curva
do compésito contendo 10% em massa de particulas
estdo dentro da faixa de erro de medicdo constatada.

Na curva referente as amostras de 20% em massa
de particulas de vidro bioativo, observou-se uma eleva-
¢ao da concentracdo de célcio até 3 dias, sendo este pico
resultado da migracdo dos ions Ca*2do compdsito para
a solucéo SBF, relativos aos estagios 1 e 2 (Tabela 1). A
redugéo suave na concentracdo de célcio na solugéo ap6s
este tempo pode significar a deposi¢do de uma camada
de pequena espessura e dispersa de HCA na superficie
do material, a qual néo foi notada por FTIR.

A solugdo referente ao teste in vitro, realizado no
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compdsito com composi¢do com 50% em massa de par-
ticulas, apresentou uma elevacédo pronunciada da con-
centragdo de calcio até 20 horas, sendo isto resultado do
processo de lixiviacdo do célcio presente na estrutura
do compdsito para a SBF (estagios 1 e 2 - Tabela 1).
Nesse ponto, a solucéo atinge a saturagdo e a concentra-
¢éo de célcio comega a cair, pois os grupos Ca*?e PO,
da solucdo migram para a superficie do biomaterial,
formando uma camada amorfa de CaP (estagio 4). Fi-
nalmente a incorporagdo dos anions OH-e CO52 con-
duz a cristalizacdo da camada de HCA (estégio 5).

A relacéo entre fragdo dos componentes e a
cinética de indugdo para precipitacdo da camada de
hidroxiapatita carbonatada esta associada ao tempo
necessario para que ocorra uma supersaturagao da so-
lucéo com os ions liberados pelas particulas do siste-
ma. Assim, 0 comportamento in vitro de compdsitos
com pequena fragdo volumétrica de fase bioativa pode
ser assim proposto: particulas de vidro dispostas na
superficie dos compdsitos contribuem de maneira
quase imediata com a liberacdo de ions (Ca®*, Na* e
PO, %) moveis presentes em sua estrutura para a solu-
¢do SBF; o aumento de concentracdo resultante des-
sa liberacdo inicial ndo é suficiente para induzir a
precipitacdo de HCA; com o passar do tempo, ions
oriundos de particulas mais distantes das superficies
sdo liberados para a solugdo através de processos de
migracdo pelas interfaces dos compésitos; finalmen-
te a concentracdo da solucdo SBF atinge niveis de
supersaturacdo que podem, entdo, levar a precipita-
¢do da camada de HCA.

A presenca de superficies multiplas em compo-
sitos pode também explicar o fato de que compositos
com 50% em massa de material bioativo foram capa-
zes de reproduzir o comportamento de materiais
bioativos puros, quanto a cinética de precipitacdo da
camada de HCA®!, Ou seja, tanto os compdsitos com
50% em massa de particulas de vidro bioativo como
vidros bioativos puros, induzem a precipitacéo da ca-
mada de HCA ap@s as primeiras 20 horas em contato
com uma solugdo simuladora do ambiente corporeo.
Visto que tais compositos apresentam inerentes maio-
res facilidades para processamento (usinabilidade, por
exemplo) e potenciais maiores resisténcia mecénica
e tenacidade a fratura que as proprias bioceramicas
puras, percebe-se que os materiais desenvolvidos nes-
te trabalho apresentam-se extremamente interessan-
tes do ponto de vista de substituir com ganhos as
bioceramicas em aplica¢bes biomédicas.
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Conclusdes

Este trabalho demonstrou a possibilidade de se pro-
duzir compdsitos PMMA-vidro bioativo através da
polimerizacdo em massa do metacrilato de metila na
presenca de particulas de vidro. Os compdsitos produ-
zidos apresentaram-se com boa homogeneidade de dis-
tribuicdo de particulas na matriz e com resisténcias
mecénicas interfacial (particula-matriz) de magnitude
intermedidria a elevada, como sugerido pelas anélises
DSC e MEV. Os compositos obtidos com 50% em mas-
sa de particulas apresentaram bioatividade ap6s vinte
horas quando submetidos & ensaios in vitro em solucéo
simuladora de ambiente corpéreo a 37°C. Tal bioa-
tividade foi atestada a partir da detecgéo da presenca de
uma camada de hidroxiapatita carbonatada na superfi-
cie do compdsito. Assim sendo, compositos contendo
vidro bioativo apresentam bioatividade in vitro caracte-
ristica dos materiais bioativos e controlavel a partir da
composigao do sistema. Tais compositos surgem, as-
sim, como potenciais candidatos a substituir, com gan-
hos, bioceramicas em aplicacdes biomédicas.
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