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RESUMO

Ha um aumento progressivo no numero de trabalhos utilizando fibras vegetais
associadas a matrizes ceramicas ou poliméricas na producdo de compdésitos,
justificado pelas caracteristicas das fibras como: disponibilidade, biocompatibilidade
e baixo custo de aplicacdo. O presente trabalho prop6s sintetizar um compdsito de
gesso com fibra obtida da Calotropis procera para o uso como biomaterial. O gesso
e a fibra foram caracterizados por Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV),
Espectroscopia de Energia Dispersiva (EDS), Espectroscopia de Infravermelho com
Transformada de Fourier (FTIR) e Difratometria de Raios-X (DRX), além do ensaio
de resisténcia a compressao (RC). Corpos sélidos de gesso e gesso com fibra foram
preparados de acordo com a NBR 12128, razao agua/gesso de 0,6 e concentracdes
de fibra variando em 0,5%, 1,0% e 2,0%. Foram avaliados quanto a porosidade,
resisténcia a compressao e caracteristicas morfologicas. A fibra apresentou uma
estrutura interna oca, superficie lisa, grupos funcionais OH, CH,, CH3 alifatico, C=0
e C=C caracteristicos e indice de cristalinidade de 49,2%. O gesso apresentou
caracteristicas tipicas. O compdésito ndo alterou significativamente a porosidade pela
insercdo da fibra. No RC o compdsito diminuiu a resisténcia em relacdo ao gesso e
nao houve diferenca entre os grupos de compositos com 0,5 e 1% de fibra. A fibra
nao aderiu a matriz de gesso evidenciando a reducdo na RC e a atuacao da fibra
como um defeito. A fibra tem morfologia lisa, homogénea e variagdes no
comprimento e didmetro, além de ser semicristalina. A porosidade do compdsito
apesar de nao variar tendeu a aumentar e a RC diminuiu pela fraca adesao
fibra/matriz. No entanto, o compdsito se mostrou estavel e potencialmente viavel
para o0 uso como biomaterial. Exigindo, para isso, a realizagdo do ensaios de

citotoxidade, biocompatibilidade e biodegradacéo.

Palavras-chave: Calotropis procera; Fibra vegetal, Compdsito; Gesso;



ABSTRACT

There is a progressive increase in the number of works using vegetal fibers
associated with ceramic or polymer matrices in the production of composites,
justified by the characteristics of the fibers such as: availability, biocompatibility and
low cost of application. The present work proposed to synthesize a composite of
gypsum with fiber obtained from Calotropis procera for the use as biomaterial. The
plaster and fiber were characterized by Scanning Electron Microscopy (SEM),
Dispersive Energy Spectroscopy (EDS), Fourier Transform Infrared Spectroscopy
(FTIR) and X-ray Diffraction (XRD), besides the test of resistance to compression
(RC). Solid bodies of gypsum and gypsum with fiber were prepared according to
NBR 12128, water/gypsum ratio of 0,6 and fiber concentrations varying in 0,5%,
1,0% and 2,0%. They were evaluated for porosity, compressive strength and
morphological characteristics. The fiber presented a hollow internal structure, smooth
surface, functional groups OH, CH,, CHj3 aliphatic, C=0 and C=C characteristic and
crystallinity index of 49.2%. The plaster presented typical characteristics. The
composite did not significantly change the porosity by insertion of the fiber. In RC the
composite decreased the resistance to gypsum and there was no difference between
the groups of somites with 0,5 and 1,0% of fiber. The fiber did not adhere to the
plaster matrix evidencing the reduction in CR and the performance of the fiber as a
defect. The fiber has a smooth, homogeneous morphology and variations in length
and diameter, besides being semicrystalline. The porosity of the composite, although
not varying, tended to increase and CR decreased by the poor fiber/matrix adhesion.
However, the composite proved to be stable and potentially viable for use as
biomaterial. In order to do this, it is necessary to perform the cytotoxicity,

biocompatibility and biodegradation tests.

Keywords: Calotropis procera; Vegetable fiber; Composite; Plaster.
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1. INTRODUCAO

Alguns fatores tém contribuido nos Ultimos anos para o0 intenso
desenvolvimento de atividades em pesquisas com relacdo as fibras vegetais que
apresentam-se como uma alternativa de uso nas ciéncias dos materiais. Estas fibras
séo provenientes de fontes renovaveis, abundantes no Brasil e em outros paises em
desenvolvimento, além disso, sdo biodegradaveis e possuem baixo custo de
producédo (BLEDZKI; GASSAN, 2009; CUNHA, 2012).

Existem diversos relatos sobre o uso de fibras vegetais para o
desenvolvimento de compdésitos com diversas finalidades, abrangendo desde a
construcdo civil, a producdo de biomateriais com utilizacdo na area médica até a
industria automobilistica. Algumas das fibras vegetais ja utilizadas em alguns desses
contextos séo as fibras de linho, sisal, caraua e bambu (FONSECA, 2012; MISHRA
et al., 2004).

No Nordeste Brasileiro uma espécie vegetal de ocorréncia subespontanea e
muito comum na regido, é a C. procera (Asclepiadaceae), que possui 280 géneros e
2000 espécies, popularmente conhecida como “ciume”, “ciumeira”, “flor de seda” ou
“algodao de seda” tendo sua origem na Africa, india e Pérsia (COSTA et al., 2009).

Alguns trabalhos na literatura demonstram a viabilidade do uso das estruturas
C. procera. O trabalho de Andrade e colaboradores (2005) mostrou a utilizacdo da
flor de seda na nutricdo de ruminantes; e Lev-Yadun, (1999) evidenciou a atividade
analgésica e antinflamatoria de seu latex. Contudo, ainda sdo poucas as pesquisas
desenvolvidas a respeito da fibra dessa planta.

O gesso é um mineral comum que apresenta vestigios de uso por quase todo
o mundo formado pelo o sulfato de calcio hemidratado (CaS04.0,5H,0),
apresentado na forma de p6 branco (RAMOS, 2011). Sua atividade de producédo
mais antiga data desde os anos 300 a.C onde o gesso era utlizado como
argamassa e para a confeccao de elementos decorativos (ANGELERIN; CARDOSO;
SANTOS, 1982). Este material é obtido pela calcinacdo que € um processo térmico
de desidratacdo da gipsita, usado em diversas areas tém a construcao civil como a
principal area de aplicagdo a qual definem tecnicamente esse material como um

aglomerante, com pouca resisténcia inicial e um tempo de pega relativamente rapido
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(OLIVEIRA; POLISSENI, 2013). Possui um grau de pureza elevado que varia de 80
a 95% além de uma 6tima modabilidade de sua pasta, que permite obter corpos de
prova com formas pré-definidas (CANUT, 2006; SANTOS, 2008).

Desde meados de 1990 o uso do gesso vem crescendo devido a algumas de
suas caracteristicas e propriedades que particularizam o0 seu emprego
(CAVALCANTE; MIRANDA, 2011). Alternativas s&o adotadas para o beneficiamento
de gesso e sua aplicabilidade, dentre as mais citadas estdo as associadas ao uso de
fibras para serem utilizados como compadsitos. Trabalhos relacionados a utilizac&o
de gesso, como matriz para a producdo de compdsitos, tém sido desenvolvidos
incorporando-se materiais de varios tipos, inclusive as fibras vegetais e as que mais
se destacam sdo: as fibras de bambu, sisal e de coco (MAGALHAES, 2009;
OLIVEIRA et. al, 2012).

Os materiais isoladamente a fibra e 0 gesso escolhidos para este trabalho sédo
de facil obtencdo e abundantes na regido. A Calotropis procera apresenta um
crescimento rapido e é frequentemente encontrada em terrenos baldios, suas fibras
sdo leves e possuem baixo custo de aplicacdo quando comparado com as fibras
sintéticas. Do outro lado estado de Pernambuco é agraciado pelo o APL (Pélo
gesseiro do Araripe) responsavel pela producdo de 97% do gesso consumido no
pais (RANGEL; NASCIMENTO, 2011; PRATES, 2015).

A insercdo de fibra na matriz de gesso agrega valor ao material pelas
caracteristicas apresentadas pelo novo material podendo, promover alteracdo nas
suas propriedades mecanicas, além disso, 0 gesso permite a conversdo deste
material em outro como a hidroxiapatita (HAp) [Ca10(PO4)6(OH),] que é classificada
como um biomaterial cuja estrutura consiste no mineral constitutivo do osso. Com
este intuito, o presente trabalho visa sintetizar um compdsito a partir da associacao
do gesso com a fibra obtida da Calotropis procera na perspectiva de aplica-lo como
biomaterial, e apds a conversdo em HAp aplica-lo em modelos de lesdo 0ssea

experimentais, e quem sabe, em médio prazo em lesbes humanas 0sseas.
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2. OBJETIVOS

2.1. Objetivo Geral

Desenvolver um novo material compaosito a partir da associacao entre 0 gesso

e fibra vegetal de Calotropis procera para uso como biomaterial.

2.2. Objetivos Especificos

e Avaliar as propriedades morfoldgicas e estruturais das matérias primas

gesso e as fibras da Calotropis procera,

e Produzir corpos de prova com diferentes percentagens de fibra na matriz

de gesso;

e Avaliar a porosidade, comportamento mecanico e microestrutura dos

compoésitos obtidos;
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3. FUNDAMENTAGCAO TEORICA

3.1. A Calotropis procera

A Calotropis procera € uma planta exotica, tem origem na Africa Tropical,
india e Pérsia, e conhecida popularmente como: algoddo de seda, flor de seda,
ciumeira, leiteira ou horténcia. Foi introduzida no Brasil como planta ornamental. De
ocorréncia subespontanea e comum na regido do Nordeste do Brasil, seu nome
popular varia de acordo com a regido e pode ser encontrada também no centro-
oeste e sudeste do Brasil (BARROS et al., 2004; LIMA et al., 2005).

Classificada taxonomicamente, a planta pertence a familia Asclepiadaceae;
Género: Calotropis R. Br.; Espécie: Calotropis procera (Aiton) W. T. Aiton. a familia
possui 280 géneros e 2000 espécies (COELHO, 2015). A planta é de dificil
erradicacao ocorrendo principalmente em pastagens, beira de estradas, e terrenos
baldios. As plantas toleram solos pobres, acidos, salinos e com elevado teor de
aluminio e altitudes de 1000m e temperaturas entre 20 a 30°C, permitindo
desenvolver-se em montanhas ou até mesmo ao nivel do mar, demonstrando a alta
dinamica em sua ocorréncia (COSTA et al., 2009; MAGALHAES et al., 2012).

A C. procera espécie possui facil propagacéo através das sementes devido a
excelente taxa de germinacdo, sem haver a necessidade de pré-tratamentos, pois
nao apresenta dorméncia podendo ser plantada diretamente no solo (COSTA et al.,
2009).

Esta planta € um arbusto perene, de casca esponjosa, com folhas ovais ou
semiesféricas esverdeadas de consisténcia rigida, flores em forma de estrela com
pétalas brancas e pontos purpuros, medindo até 6 metros de altura. Seus ramos,
folhas, caules e frutos sé@o revestidos por uma cera, com forte presenca de latex
branco, que flui em abundancia quando alguma parte da planta é danificada. Suas
sementes sao ovoides, sendo estas presas a um filamento sedoso (painas) (Figura
1) (HINDI, 2013; KAREEM; AKPAN; OJO, 2008; SILVA E. et al., 2015).
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Figura 1 - a) Visdo geral da planta da espécie Calotropis procera e b) e ¢) Sementes
ovoides em diferentes estagios de maturacao, presas a um filamento sedoso (fibra).

&
#

A

Fonte: Autora

A planta propaga-se com muita facilidade disseminando por regides aridas e
semiaridas e sua dispersédo é favorecida devido as sementes aladas envoltas por
uma plumagem sendo facilmente transportadas pelo vento dominando, inclusive em
areas degradadas tanto fisicamente e/ou quimicamente (RANGEL; NASCIMENTO,
2011; SOUSA, 2015). Constituida de celulose, 6Oleo, polifendis, hidrocarbonetos e
proteinas (MAGALHAES, 2012; CHEEMA et al., 2010).

3.1.1. Aplicacdes da Calotropis procera

Vérios relatos sdo encontrados na literatura sobre aplicacdes de diversas
constituintes da planta.

O latex teve sua acdo antiinflamatodria testada por Alencar e colaboradores
(2006), possui atividade no tratamento anticonvulsivante (LIMA et al., 2012).
Segundo Roy e colaboradores (2005) a planta apresenta propriedade antioxidante.
Nos trabalhos realizados por Figueiredo (2011) e Figueiredo e colaboradores (2014),
gue consistiu no desenvolvimento de uma biomembrana de alcool polivinilico

contendo proteinas do latex da Calotropis procera incorporadas, houve resultados
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na melhora de remodelacdo tecidual e acelerou a cicatrizagdo de feridas cutaneas
em camundongos (Mus muscullus) machos da linhagem Swiss, sem quaisquer
efeitos adversos observados.

As folhas sao utilizadas na medicina popular com acbes antirreumaticas,
calmantes, fungicidas e bactericidas. As cascas da raiz podem ser utilizadas no
tratamento de doencas de pele, como lavagem de ferimentos e também em
maceracdo em agua fria para tratamento de infeccfes gastrointestinais, renais e de
ovarios (MURTI; YOGI; PATHAK, 2010; SILVA E. et al., 2015). Na india, a casca da
raiz é empregada como tonico e estimulante (MAGALHAES et al., 2012; SOUSA,
2015). E ainda, Basu e Nagui (1991) realizaram estudos quanto a atividade de
extratos cloroféormicos das raizes, mostrando que estes possuem potencial
antiinflamatério em pequenas doses (de 5 e 15 mg/kg por via i.p.) quando
comparado ao uso de aspirina.

A paina das sementes é utilizada na confeccéo de tecidos, brinquedos, bolsas
e enchimento de travesseiros e colchdes (CASTILHO et al., 2012, HINDI, 2013).
Além dessas aplicacdes, estudos encontrados na literatura demonstraram a eficacia
da fibra (paina) das sementes como meio filtrante para diversos tipos de precipitados
de tamanho de particulas diferentes: coagulado (AgCl), cristalino (BaSQO,) e
gelatinoso Fe,O3. A constatacéo se deu pela determinacao de ferro por gravimetria e
espectrofotometria. (MAGALHAES et al., 2012). Outro estudo mais recente avaliou o
potencial das fibras de Calotropis procera como adsorvente de petréleo, mostrando-
se adequada para a adsorcédo do petréleo em meio aquatico, devido a fibra de C.
procera ser hidrofilica, oleofilica, biodegradavel, leve e de estrutura fisica oca o que
proporciona uma adsor¢do nas superficies e nos interiores das fibras (COELHO,
2015). Outras fibras apresentam aplicacfes e estruturas semelhantes a fibra de C.
procera, como: as fibras de Gossypium hirsutum L. (algoddo) e Ceiba petandra
(Kapok). Ambas as fibras na aparéncia assemelham-se a fibra de Calotropis
procera, porém esta é mais fina e mais sedosa ao tato (ABDULLAH; RAHMAH,;
MAN, 2010; XU; CAl, 2008).
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3.2. Gesso

O gesso € o sulfato de calcio hemidratado, possui férmula quimica
CaS0,4.0,5H,0 e sua obtencdo se da pela calcinacdo do mineral gipsita
(GONCALVES; FERRAZ, 2014).

Os termos “gipsita”, “gipso” e “gesso”, geralmente sao utilizados como
sinbnimos. Todavia, a denominacao gipsita € o termo mais conhecido e adequado
ao mineral no seu estado natural e quando se refere ao produto calcinado, o termo
comumente utilizado é o gesso. A gipsita € um mineral abundante na natureza, e em
sua composicao geralmente estdo presentes, a anidrita e algumas impurezas,
geralmente argilo-minerais, calcita, dolomita e material organico (CANUT, 2006).

A gipsita (CaS0O4.2H,0), € a matéria prima para a producdo de gesso,

composta teoricamente por trioxido de enxofre (SO3), 6xido de calcio (CaO), e agua
(H20), ocorrendo principalmente em depdsitos de dissipacdo e em depdsitos
sedimentares associados com pedra calcaria, xistos, marls e argilas. Sua producao
natural consiste em quatro etapas: extracdo do gipso, preparacdo para calcinacao,
calcinacéo e selecdo (BARBOSA; FERRAZ; SANTOS, 2014; MELO, 2012; SILVA C.
et al., 2015).

A calcinacdo é compreendida por um processo térmico de desidratacdo da
gipsita para obtencdo do hemidrato a uma temperatura na faixa de 140°C a 160°C
para a retirada de cerca de 75% de agua. A calcinacédo da gipsita pode ocorrer de
duas maneiras: via seca e via imida para a obtencdo dos respectivos gessos beta
(B) e alfa (a) (BARBOSA; FERRAZ; SANTOS, 2014). O gesso hemidratado 3 é
obtido desidratando-se parcialmente o minério de gipsita a pressdes proximas a
pressao atmosférica. O gesso a é produzido desidratando-se o minério de gipsita em
uma suspensdo aquosa acida ou em presenca de eletrdlitos (pressdo de vapor) os
quais se obtém o0 gesso respectivamente para cada tipo de calcinacdo (FOLLNER et
al., 2002; SANTOS, 1996).

O gesso a e B possuem diferengas na morfologia, propriedades mecanicas e
aplicagdes. A morfologia do gesso B possui agregados finos e irregulares que séo
originados quando a agua é retirada do dihidratado e em contrapartida, o gesso a

consiste de graos grosseiros apresentando cristais com formas bem definidas e
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uniformes. O gesso a possui resisténcia a compressao entre 15 e 24 MPa, enquanto
0 gesso [ possui resisténcia menor no intervalo de 1,5 e 2,0 MPa e ainda, para os
dois tipos de gesso, a quantidade de agua exigida no preparo da pasta é de 30% e
70%, respectivamente. Os dois tipos de gesso B e a possuem aplicagdes distintas
descritas na literatura (EREMIN et al., 2016: OIVEIRA et al., 2012).

Para o gesso B as aplicagdes estdo no campo da construgao civil e pode ser
classificado em gesso B de fundigdo e gesso B de revestimento. O gesso de
fundicdo — E usado na fabricacdo de elementos pré-moldados, elementos
decorativos, blocos divisorios e placas acartonadas (“acartonados”). O gesso para
revestimento — E usado em argamassas para assentamento, cola de gesso, tanto
para alvenaria de blocos, fixacdo de elementos decorativos e acartonados, quando
usados em revestimento. Para o gesso alfa, as principais aplicacbes s&ao:
ortopédicas, nas imobilizacdes em geral; odontoldgicas, em restauracbes e na
moldagem de blocos e elementos ortodonticos; em moldes para pecas ceramicas;
em moldes para joias; na fabricacdo de argamassas para contrapisos autonivelantes
(OIVEIRA et al., 2012).

A exploragdo do gesso no Brasil apresenta-se em grande escala na regiao
nordeste nos municipios de Araripina, Trindade, lpubi, Bodocd, Exu e Ouricuri que
sdo compreendidos como polo gesseiro do Araripe. O po6lo gesseiro apresenta
otimas condicdes de mineracdo (BALANCO MINERAL BRASILEIRO, 2001; CANUT,
2006), alta concentracdo em sulfatos (cerca de 90% a 95%) e um baixo percentual
de impurezas de origens terrigenas e anidritas que se pode considerar despreziveis
(BALTAR; BASTOS; LUZ, 2005).

Nas jazidas do Araripe, localizada no estado de Pernambuco, cinco
variedades mineraldgicas de gipsita sdo conhecidas, como: cocadinha, rapadura,
Johnson, estrelinha, alabastro e selenita, além da anidrita sendo a variedade
denominada cocadinha como a principal conhecida e utilizada na fabricagcdo do
gesso B. (BALTAR; BASTOS; LUZ, 2005). A qualidade do gipso € determinada pelo
teor de gipsita presente na rocha (BARBOSA; FERRAZ; SANTOS, 2014).
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3.2.1. Microestrutura e propriedades

A gipsita em seu estado natural apresenta uma microestrutura formada por
cristais nucleados do sistema monoclinico, tendo célula unitaria cubica de face
centrada (CFC) (Figura 2) e cristais que podem ser de trés tipos diferentes:
prismaticos, tubulares ou lenticulares. A estrutura da gipsita é constituida por grupos
sulfatos que séo atrelados entre si por ions de calcio. As moléculas de agua usadas
para hidratacdo formam ligacdo de hidrogénio com os oxigénios dos grupos sulfatos,
e cada cétion de célcio sdo coordenados por duas moléculas de agua e por seis
oxigénios dos grupos sulfato, como pode ser visto na figura (KANNO, 2009; SILVA
M., 2010).

Figura 2 - Célula cristalina do mineral gipsita.

0 % Jo 0 8-)0 o 9 Ca
@ | - o < 0 J OQ O H20

Qv
© o oo | @s

Fonte: Adaptada (CANUT, 2006).

A microestrutura da pasta do gesso quando endurecida depende do tipo de
gesso utilizado, resultando na variacdo do tamanho das particulas, concentracao de
impurezas, uso de aditivos, variagdo da area superficial e alta porosidade que é
compreendida por um entrelagamento de cristais pontiagudos ou na forma de placas
(PINHEIRO, 2011).
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As caracteristicas posteriores ao tempo de pega estdo relacionadas a
natureza inicial do gesso (gesso a ou ) e do processo de obtengédo que influi tanto
nas suas propriedades microestruturais assim como a morfologia (REAL, 2009).

No Brasil, a NBR 12.128 (ABNT, 1994) normatiza a consisténcia da pasta de
gesso em que o valor da consisténcia normal € compreendido pelo o valor da massa
de agua por massa de gesso, chamados também de razdo agual/gesso (a/g). A
trabalhabilidade dessas pastas de gesso varia de acordo com dois fatores: os
tempos de pega que podem ser adequados a finalidade de uso permitindo o
manuseamento do material antes do inicio da pega, resultando em uma consisténcia
que permite o material ser moldado e coeso. A agua necessaria para que iSSo ocorra
depende também de uma distribuicdo do tamanho das particulas e de uma
superficie especifica (JOHN; CINCOTTO, 2007).

3.3. Compasitos

O desenvolvimento dos materiais compdsitos consiste em associar dois ou
mais tipos de materiais possibilitando obter uma otimizacdo das melhores
propriedades de cada material envolvido. Sdo considerados materiais multifasicos
gque possui propriedades com propor¢des significativas dos constituintes de ambas
as fases que o forma (CALLISTER JUNIOR, 2002). Os compoésitos mais simples
consistem da unido entre duas fases distintas, distribuidas no interior de uma fase
continua, denominada matriz que pode ser ceramica, polimérica ou metalica, e
envolve outra fase denominada dispersa que geralmente sao fibras ou particulas
gue atuam como carga. A associagao destas fases resulta na formac&o de um novo
material com propriedades aprimoradas em alguns aspectos com relagcdo as
propriedades dos materiais precursores (ASKELAND, 1994; ZARBIN, 2007).

Para a combinacdo dos materiais e posterior formacdo dos compdsitos
Freitas e colaboradores (2009) afirmam que a escolha correta dos materiais
constituintes € um dos fatores de grande relevancia que contribui para uma boa
adesdo entre os componentes. Este evento tem importancia fundamental nas
propriedades finais dos materiais. O resultado das propriedades desses compaositos

corresponde a propriedades de cada fase constituinte, como, geometria da fase
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dispersa compreendida pelo tamanho, distribuicdo e orientacdo das particulas, e de
cada fase do constituinte que deve ser compativel para que haja uma boa formacéo
do material (NETO, 2006).

Existem também muitos compadsitos que ocorrem naturalmente. Um exemplo
deles é a madeira que é constituida de fibras de celulose e um material rigido
conhecido como lignina. O osso é outro tipo de compdsito que também € de
ocorréncia natural e possui em sua constituicdo o coladgeno com dispersante e o
mineral apatita como matriz (TURRER; MARTINS; FERREIRA, 2008; ROCHA,

2015).

3.3.1. Compédsitos reforcados com fibra

Os materiais compdositos de matriz ceramica reforcados com fibras sao
desenvolvidos, via de regra, com a finalidade de aumentar a tenacidade a fratura
dos materiais. A resisténcia mecanica desses materiais depende da natureza da
interacdo entre a matriz e a fibra. Quando a interface é forte, as fibras tendem a
propagar trincas durante a fratura da matriz, em contrapartida, a integridade das
fibras na matriz do compdsito € favorecida pela interface fraca (HABITZEL; GARCIA;
HOTZA, 2011).

De acordo com Argawal, Broutman e Chandrashenkhara (2006) o
desempenho mecéanico desses materiais esta relacionado ao fenémeno fisico-
quimico de aderéncia entre a fibra e a matriz. Dessa forma, é importante que as
tensdes adesivas sejam grandes o suficiente para evitar falhas das fibras na matriz,
visto que a resisténcia e a tenacidade dos compdsitos sdo dependentes dessa
ligacéo.

Quanto a disposicdo das fibras na matriz podemos dizer que: As fibras
dispostas na matriz dos compoésitos podem ser organizadas de forma continua, que
pode ser unidirecional, bidirecional e multidirecional. Enquanto que as fibras
descontinuas sdo dispostas de forma unidirecional ou aleatéria como observado na
Figura 3 (CUNHA, 2012; PAULA, 2011).
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Figura 3 - Principais tipos de compdsitos reforcados com fibras.
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Fonte: Adaptada de (PAULA, 2011)

Do ponto de vista tecnologico, os materiais compdsitos em que a fase
dispersa esta na forma de fibra sdo considerados como os mais importantes. Estes
materiais incluem com frequéncia, alta resisténcia e/ou rigidez, porém, alguns
fatores como o comprimento, orientacdo e concentracdo das fibras podem
influenciar suas propriedades (CRAWFORD, 1998; RAZERA; FROLLINI, 2004).
Essas propriedades estdo associadas ao uso de fibras sintéticas como a fibra de
vidro, de nylon, de polipropileno de carbono e de aco, que sdo de grande utilizacéo
no mercado com foco em materiais compositos de matrizes cimenticias, a base de
gesso, concretos e argamassas que sdo compdsitos que possuem propriedades

desejaveis e ja consolidadas na area da construcéo civil (BRANDAO, 2015).

3.3.2. Compositos e fibras vegetais

Estudos de compositos reforcados com fibra vegetal tiveram inicio na
Inglaterra desde 1970, enquanto que no Brasil, o Centro de Pesquisa e
Desenvolvimento (CEPED) situado na cidade de Camacgari-BA desenvolveu uma

pesquisa pioneira dez anos depois, em 1980, visando a utilizagdo de fibras vegetais
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em materiais para fins construtivos (AGOPYAN et al., 1998;-SAVASTANO JUNIOR,
2000).

Como visto, as fibras utilizadas em materiais compadsitos séo classificadas
como sintéticas ou naturais quando originadas de vegetais ou e minerais (PICANCO,
2008).

As fibras vegetais sdo conhecidas também como fibras lignuceluldsicas,
compostas basicamente de celulose, hemicelulose e lignina. Estas podem ser
derivadas de fibra de sementes (algodédo), fibras de caules (juta, linho e canhamo),
fibras de folhas (bananeira, sisal, piacava e caraud), fibra de frutos (cdco) e fibras de
raiz (SILVA et al, 2009).

A celulose é o componente principal formado por polissacarideos, composto
de carbono, oxigénio e hidrogénio, cuja férmula quimica € (CsH100s) como mostra a
Figura 4. A celobiose composta por duas unidades de anidro de glicose é a unidade
repetitiva na estrutura da celulose. As ligacBes poliméricas presentes na fibra
formam longas cadeias segmentadas de moléculas préximas entre si, dando origem
a fortes ligacGes quimicas secundarias intermoleculares que sdo responsaveis pela
grande resisténcia dos materiais celulésicos (COUTTS, 1986; ROCHA, 2015;
SYNNYTSYA et al., 2003).

Figura 4 - Molécula de celulose.
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Fonte: (KLEMM et al., 2001)

A celulose € um polimero linear, com unidades de glicose, apresentando
regides cristalinas. O teor de celulose influencia diretamente na resisténcia a tragéo

e no moédulo de elasticidade. A hemicelulose é um polimero ramificado, composto
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por varios polissacarideos. Enquanto que a lignina é uma mistura amorfa e
heterogénea de polimeros aromaticos condensados e mondémeros fenilpropano, que
tem influéncia sobre a durabilidade (KLEMM et al., 2005)

O uso cada vez maior destas fibras é justificado por vantagens apresentadas
por serem abundantes, possuir baixa densidade, serem de baixo custo e
biodegradaveis (BLEDZKI; GASSAN, 1999).

Entretanto, os fatores como composicéo, superficie, geometria e comprimento
influem nas propriedades das fibras. As fibras podem apresentar variagdes em suas
propriedades em relagéo as fibras sintéticas que pode ter interferéncia na qualidade
do composito (LI, MAI, YE, 2000).

E ainda Wang, Sain e Cooper, (2006) enfatizam que as fibras possuem uma
propriedade desinteressante que é a higroscopicidade que estd associada a
composi¢do quimica. Esta propriedade esta relacionada a absorcdo de umidade
pelas fibras presentes nos compositos, isso confere ao material composito uma
reducdo nas propriedades mecanicas que por outro lado promove uma alteracdo em
suas dimensoes e a biodegradabilidade (PAULA, 2011).

Ha uma busca crescente em pesquisas que facam uso de compdsitos
reforcados com fibras vegetais, este fato tem sido justificado pela busca em unir a
necessidade de um material renovavel, abundante e ecologicamente correto
somando-se a melhorias na matriz do material (DEMIR et al, 2006; KAVELINE;
ERMOLAEVA; KANDACHAR, 2006).

O uso de fibras vegetais em materiais compositos tém levantado discussdes
com relacdo a preservagdo ambiental e em funcdo de novos procedimentos e
desenvolvimento no processamento tecnolégico de novos materiais utilizados em
varias areas como a industria téxtil, automobilistica, construcdo civil, mobiliario,
dentre outras; e esta discussao tem enfatizado a busca por melhores condi¢cdes de
sobrevivéncia e qualidade de vida para as futuras geracbes fazendo-se o uso de
materiais abundantes e disponiveis ao invés do uso de materiais sintéticos
(LAMEIRA, 2009).

N&do sdo comuns pesquisas que envolvam compositos de gesso e fibra
vegetal para finalidade de uso como biomaterial. No entanto, foram identificados

trabalhos na literatura sobre biomateriais a base do material gesso isoladamente.
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No trabalho realizado por Asadi-Eydivand e colaboradores (2016)
desenvolveu scaffolds (andaimes de engenharia de tecido 0sseo) a base de gesso
pela técnica 3DP utilizada para impressao de protétipos. Nesse trabalho obtiveram
scaffolds tratados termicamente que mostraram ser substancialmente viaveis,
mesmo nao apresentando melhora na forca de compressao comparada ao 0SSO
natural.

Em outro trabalho realizado por Trevisan Junior e colaboradores (2006)
utilizou-se o gesso (sulfato de calcio) em defeito 6sseo periodontal. Esse trabalho
relatou uma proposta de tratamento de defeitos ésseos periodontais, utilizando
enxerto 0sseo autdgeno associado ao Sulfato de Célcio, em que regeneracao
tecidual guiada foi observada utilizando o proéprio sulfato de célcio como membrana.

Ha& muitos trabalhos na literatura de compdsitos com matriz de gesso e fibra
vegetal na fase dispersa. Algo comum observado entre eles € que a maioria destas
pesquisas abordaram materiais compdésitos produzidos para finalidade na area da
construcao civil.

Nesse aspecto, Cunha e colaboradores (2013) produziram um compdésito de
gesso com fibra de coco na forma de sanduiche (gesso/fibra/gesso). Silva M. (2010)
avaliou a matriz de gesso com adicao de 1% e 5% de p6é de coco como carga para
analise mecéanica com granulometrias de 0,210 mm e 0,149 mm e Brandao (2015)
caracterizou e investigou o compoésito de gesso com manta de sisal. Esses trabalhos

apresentaram caracteristicas desejaveis para aplicacao na area da construcao civil.

3.4. Biomateriais

Os biomateriais séo definidos como aqueles materiais ndo vivos utilizados
na area médica ou biomédica, voltados para a interacdo com o sistema bioldgico
(WILLIAMS, 2009). A maioria desses materiais sdo alternativas efetivas para a
substituicdo de tecidos, inclusive do tecido 6sseo, pois ndo devem apresentar riscos
de transmissdo de doencas ou rejeicdo imunoldégica (MARCANTONIO;
MARCANTONIO-JUNIOR, 2008; OREFICE; PEREIRA; MANSUR, 2006).

Os materiais utilizados para implantes devem obedecer alguns critérios de
selecdo e ndo devem causar reacOes indesejaveis ao corpo humano. Os fatores de

maior relevancia que devem ser estudados em detalhes, séo: biocompatibilidade,
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bioatividade e biorreabsorvibilidade e porosidade (MAIA et al.,, 2010; MORAIS;
GUIMARAES; ELIAS, 2007).

A biocompatibilidade € uma caracteristica crucial na seguranca do implante.
Materiais biocompativeis ndo induzem nenhuma resposta inflamatoria aos tecidos ou
orgdos vivos, e 0s produtos resultantes do processo de degradacdo do material
implantado ndo deve produzir efeito nocivo ao organismo (MAIA et al., 2010). Os
materiais bioativos possuem capacidade de induzir uma reacao biolégica como na
formacdo Ossea entre o tecido e o implante através de ligacdes quimicas; e o0s
materiais bioabsorviveis sdo aqueles reabsorviveis que, apés um tempo variavel em
servico, sdo degradados, solubilizados ou fagocitados pelo organismo (GOMES,
2010).

Os materiais ceramicos porosos oferecem vantagens em implantes por
terem a capacidade de permitir uma melhor interacdo entre o tecido e o material. O
tecido cresce para dentro dos poros gerando um ganho mecanico devido a essa
interpenetracdo (RODRIGUES, 2013). Um dos fatores de maior relevancia do uso
desse tipo de material em implantes aplicados em ortopedia € conferido pela boa
adesdo ao osso conhecida também como insercdo de tecido-implante (SMITH,;
HASHEMI, 2013; HENCH, 1998).

3.4.1. Hidroxiapatita

Dentre o0s materiais ceramicos, 0s principais no uso de implantes
ortopédicos séo a zircbnia, Alumina, Biovidros, Hidroxiapatita e Fosfatos de Calcio.
Dentre esses materiais, a Hidroxiapatita se destaca por possuir maior versatilidade
para uso em implantes devido a sua similaridade com o 0sso e sua caracteristica de
boa adesdo com o tecido 6sseo (CRUZ et al., 2014; RODRIGUES, 2013).

O termo apatita é utilizado para referir a uma familia de compostos que
apresentam similaridade em suas estruturas representadas pela formula quimica
M10(XO4)sY2. O M é o cation bivalente (Ca?*, Sr**, Ba?*, Cd?**, Pb®*) ou monovalente
e trivalente, repectivamente (Na*, K*, e o A*"); o XO* pode ser substituido por
grupos PO,*, VO,* ou AsO,*; por fim, o Y é o anion monovalente como o OH’, F,
CI, Br, (SARTORI, 2015; VALENTE, 1999).
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A hidroxiapatita € o constituinte mineral natural encontrado no 0sso
representando de 30 a 70% da massa dos 0ssos e dentes. A sua forma sintética
possui uma boa propriedades de biocompatibilidade e osteointegracdo (COSTA A. et
al., 2009; LINDEN et al., 1996), com férmula quimica Caio(PO4)s (OH),, com uma
razdo calcio/fosforo de 1,67 (PIRES; BIERHALZ; MORAES, 2015). Além da
composi¢do quimica semelhante a fase mineral 6ssea, fornecem respostas
diferenciadas e satisfatorias, e ainda, sabe-se que esses materiais possibilitam o
crescimento 0Osseo e faciltam a integracdo do implante (RIGO; GEHRKE;
CARBONARI, 2007; SIQUEIRA, 2009).
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4. MATERIAIS E METODOS

Na Figura 5 estdo representados os materiais (gesso e fibra de Calotropis

procera) utilizados como matérias primas para a realizacdo deste trabalho. A

obtencdo dos compdsitos apresentados no decorrer do trabalho seguiu a NBR

12128, utilizando-se uma razdo agual/gesso de 0,6, variando os percentuais de fibra

em 0,5%, 1,0% e 2,0% em massa/volume. As matérias primas foram caracterizadas

por MEV, EDS, FTIR e DRX, e os compdsitos foram avaliados quanto a porosidade

do material, ensaio de resisténcia a compressdo e MEV dos corpos de prova.

Figura 5 - Diagrama da metodologia utilizada.
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4.1. Obtencao das matérias primas

4.1.1. Fibra de Calotropis procera

A fibra de Calotropis procera utilizada neste trabalho foi coletada no Campus
Sede da Universidade Federal do Vale do Sao Francisco, cujas coordenadas foram
9°39°'0,400”S 40°49’5,900”W (fonte Google maps), no municipio de Petrolina, estado

de Pernambuco.

4.1.2. Coleta dafibra de Calotropis procera

As fibras foram separadas manualmente e colhidas ainda no fruto da planta a
qual apresentava uma estrutura de “sacos” frutos que normalmente sao dispersas
pelo vento no vencimento e abertura dos frutos, (Figura 6a). Para otimizar e nao
haver dispersdo da fibra a coleta foi realizada antes da liberacdo quando ainda
estavam dispostas de forma ordenada (Figura 6b). ApGs a colheita as tricomas
foram colocadas para secar em temperatura ambiente (27 — 29 °C), armazenadas
em embalagem plasticas deixando-as aptas para caracterizacdes posteriores (Figura
6¢).

Figura 6- a) Sacos frutos presentes na planta de Calotropis procera, b) Fibra de Calotropis
procera em estagio de maturacdo de forma ordenada presa as sementes, c) Fibra de
Calotropis procera separada das sementes pos-secagem.

Fonte: Autora
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4.1.3. Gesso 3 (CaS0,4.0,5H,0)

O po de gesso utilizado neste trabalho foi fornecido pela Empresa parceira,

Igesel LTDA localizada no municipio de Araripina no estado de Pernambuco.

4.1.4. Caracterizagéo

Para as caracterizacbes da matéria prima utilizou-se as técnicas de
Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV) com Espectroscopia de Energia
Dispersiva (EDS), Difracdo de Raios-X (DRX) e Infravermelho com Transformada de
Fourrier (FTIR).

MEV e EDS

Para analisar a microestrutura e morfologia da fibra, do p6é de gesso e em seu
estado naturalalém do p6 de gesso e dos compaositos, foram feitas imagens de MEV
com o equipamento da marca VEGA TESCAN com aumentos de 200x, 399x, 400x,
998x, 1.000x, 2.000x, 3.000x e 4.00x, do Instituto de Pesquisa em Ciéncia dos
Materiais da UNIVASF, campus Juazeiro-BA. Antes da varredura, as amostras foram
metalizadas com ouro (Au) com um tempo de 300 segundos a 15 mA para impedir 0
acumulo de contaminacdo na superficie dos corpos de prova analisados. Com o
EDS acoplado ao MEV foi obtido espectro de microandlise por energia dispersiva

para observacdo quimica qualitativa da composicao da fibra e do pé de gesso.
DRX

Com o intuito de se conhecer as fases cristalinas das matérias primas utilizou
o equipamento difratbmetro da marca SHIMADZU modelo DRX-6000 do Centro de

Tecnologias Estratégicas do Nordeste - CETENE, Recife-Pernambuco, usando fonte

de radiac&o de cobre com linha em Cu Ka, em 20, passo de 0,02° e tempo de 1s por
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ponto. O indice de cristalinidade da fibra foi calculado pelo método de Segal e
colaboradores (1959) Equacéo 1.

IC = (1 — ::3“""3) % 100
(zoo)

(1)
Onde:

Ic é o indice de cristalinidade (%);
[(am) Area da curva referente a fase amorfa;

I(200 Soma das areas do principal pico que representa a fase amorfa e cristalina,;
FTIR

A identificacdo dos grupos funcionais caracteristicos das matérias primas foi
possivel por meio da técnica de FTIR. Para a realizacdo das analises, as amostras
foram misturadas mecanicamente com 0,3g de KBr e com auxilio de uma prensa
foram formadas pastilhas as quais foram submetidas as analises pela técnica de
transmitancia na regigo de 4000 a 400 cm™ e 8 scans para andlises qualitativa dos
grupos funcionais das matérias primas em estudo. O aparelho utilizado nas andlises
de infravermelho foi o Spectrum Two, modelo Spectrometer FT-IR da marca
PerkinElmer do laboratério de instrumental do Instituto Federal de Educacéo,

Ciéncia e Tecnologia do Sertdo Pernambucano, campus Industrial, Petrolina-PE.

4.2. Producao dos corpos de prova do gesso

O método de preparo dos corpos de prova ocorreu em duas etapas, conforme

fluxograma (Figura 7):
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Figura 7 — Etapas do método de obtencéo dos corpos de prova do gesso.

Etapa (a) |—» Etapa (b)

A

™

O p6 de gesso B (CaSO,. 0,5H,0) utilizado neste trabalho € um gesso de
fundicéo utilizado na construcéo civil cedido pela Empresa Igesel LTDA localizada
no municipio de Araripina-PE. Para o preparo das amostras foi utilizada a razéo
adgua/gesso de 0,6, e a pasta foi preparada a partir do pdé de gesso como
recomendado pela NBR 12128 em que 0 gesso € polvilhado sobre a agua por um
min. A suspensao do pd na agua € mantida em repouso por dois min e a pasta é
misturada durante um min.

ApOGs a mistura ser homogeneizada a pasta foi vertida no molde cilindrico a
fim de obter os corpos de prova e colocados para secar em temperatura ambiente
(27°C — 29°C), por um periodo de 24h. Os corpos de prova foram retirados dos
moldes e aparelhados com auxilio de uma lixadeira, modelo Politriz PLR-IV RISITEC
do Laboratério de Metalografia da UNIVASF, campus Juazeiro-BA.

A Figura 8 - a) E uma representacdo do formato cilindrico do molde com as
respectivas dimensdes e a Figura 8 - b) Apresenta o corpo de prova obtido. Os
moldes utilizados para obter os corpos de prova deste trabalho foram
confeccionados a partir de um tubo plastico de seringa de 3mL. As seringas tiveram
as pontas retiradas e émbolos descartados ficando apenas com o tubo onde
posteriormente foi cortado para ajustar a altura do molde de acordo com o diametro.

36



A dimensdao média dos moldes utilizada foram 20 mm de altura (h) e 10 mm de
diametro ().

Figura 8 - a) Desenho esquematico do molde cilindrico para obter os corpos de prova, b)
Corpo de prova produzido.

10mm
a)

20mm
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Depois dos corpos de prova serem devidamente aparelhados suas massas e
medidas geométricas foram anotadas para o célculo da porosidade, por meio da
Equacédo (2) e posteriormente submetidos a ensaios de resisténcia a compresséo

(oc) para a caracterizacdo mecanica do material.

g(%)=1—-(pg/eps ) x 100 (2)

Onde:

€ - Porosidade;

¢g — Densidade geométrica;

¢g — Densidade especifica do solido;

4.2.1. Producdo dos compositos de gesso com fibra da Calotropis procera

A obtencéo dos corpos de prova do compadsito seguiu 0 mesmo procedimento

experimental utilizado para a preparacao dos corpos de prova do gesso puro, sendo
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a Unica diferenca a adicdo da fibra na 4gua que antecedeu as etapas (a) e (b),

conforme fluxograma da Figura 9.

Figura 9 — Método de obtencédo dos compasitos.

Etapa (a)

\ 4

Etapa (b)

Antes da adicdo da fibra ao gesso, a mesma foi reduzida mecanicamente
por meio do corte com tesoura (Figura 10b) e sua preparacdo seguiu 0 mesmo
procedimento para o corpo de prova (CP) de gesso puro onde houve a diferenca,
adicao de 0,5, 1,0 e 2,0% (m/V) da fibra e misturadas durante um min e em seguida

a massa de gesso foi vertida no molde para obtencao dos CP’s.

Figura 10 - a) Fibra intacta de Calotropis procera, b) fibra reduzida mecanicamente.

Fonte: Autora
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Dez corpos de prova foram preparados de cada percentual de fibra descrito
anteriormente. Para obter a porosidade dos compdésitos foi necessario o célculo da

densidade que foi obtida pela Equacéo 3.

@g do composito
(¢t do gesso x Y% de gesso) + (gt da fibra x % de fibra)

E(%)=1- ( )x 100 @

Onde:
€ — Porosidade;
¢g — Densidade geométrica do compasito;

@t — Densidade tedrica;
4.3. Ensaio de resisténcia a compresséo dos blocos de gesso e compdsitos

Para o ensaio de resisténcia a compressdo os corpos de prova foram
aparelhados em uma lixadeira nivelando as superficies dos CP’s permitindo assim o
encaixe na maquina de ensaio.

Os ensaios foram realizados em uma maquina universal para ensaio
mecanico (Emic-DL 10000) do laboratério de mecanica da UNIVASF (campus
Juazeiro-BA). Foi utilizada uma célula de carga de 2.000 Kg a uma velocidade de
deslocamento de 2 mm min™. Os ensaios foram realizados para os 10 (dez) corpos
de prova de cada grupo a fazer: gesso puro e gesso com 0,5, 1,0 e 2,0% de fibra de
C.procera.

Os valores em MPa obtidos no ensaio pode ser calculados pela equacgao (4).
O'C = Fm/As (4)

Onde:

Oc - Resisténcia a compresséo;

Fm - Forca aplicada (N);

As - Area de secédo transversal (mm?);
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Para avaliar a influéncia da adicdo de diferentes percentuais da fibra na
resisténcia a compressdo dos compgositos, os dados obtidos no experimento foram
submetidos a andlise estatistica, sendo aplicado o Teste t ao nivel de 5% de

significancia, utilizando o software Prisma Graph Pad verséo 5.0.
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5. RESULTADOS E DISCUSSAO

5.1.Caracterizacdo das matérias primas

Para a caracterizacdo das matérias primas (gesso e fibra de Calotropis procera)
foram obtidas micrografias a partir do MEV, andlise de EDS, espectros de

infravermelho e difratogramas de raios-X.

5.1.1. Fibra de Calotropis procera

Os aspectos morfologicos da fibra da Calotropis procera visualizados por
MEV demonstraram que a fibra possui uma superficie uniforme, homogénea e lisa,
sua estrutura é tubular, oca sem porosidades ou rugosidades (Figura 1la e b),
apresentando assim menor ponto de ataque para modificacbes quimicas quando

comparado a outras fibras, tais como, de algodéao e kapok.

Figura 11 - a) Superficie da Calotropis procera, b) Fibra da C. procera de forma aleatéria, c)
fibra de algodao e d) fibra de Kapok.
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Além disso, a fibra apresenta um comprimento muito maior que sua largura, o
que, pela observacdo da micromicrografia (Figura 12 a), confere uma razao
comprimento/diametro (L/D) dezenas de vezes maior. No entanto, esta medida ndo
foi precisada pelo grande numero de fibras amontoadas, e pelo enorme
comprimento das fibras, que ultrapassam o campo de observacdo da imagem.
Através da andlise das imagens foi possivel identificar o didmetro externo e interno,
e constatou-se diametro médio externo (@m) de 23,95 + 3,0 um nas fibras e diametro
interno médio de 15,12 um (Figura 12 a e b). Foi evidenciada a presenca de pontos
esbranquicados ndo definidos que podem referir-se a uma contaminacao
proveniente do porta amostra do equipamento, ou mesmo presente naturalmente na

prépria fibra.

Figura 12 - Micrografia eletrénica de varredura com a) os didmetros e b) circunferéncia das
fibras de Calotopis procera.

SEM HV: 5.0 kV l WD: 16.98 mm VEGA3 TESCANJ] SEMHV:5.0 kV | WD: 16.99 mm I | VEGA3 TESCAN
View field: 346 pm Det: SE 100 pm View field: 69.2 pym | Det: SE l 20 ym
SEM MAG: 400 x \ Date(m/dly): 02/08/17 Performance in nanospace SEM MAG: 2.00 kx iDate(mldIy): 02/08117 \ Performance in nanospace

De acordo com Hindi (2013) o comprimento da fibra varia de 2 — 3,5 cm.

Esse tipo de fibra apresenta como caracteristicas a variabilidade em comprimento,
sendo o diametro, em geral, pequeno.
A variacdo de comprimentos da fibra depende de sua disposicéo no fruto e

apresenta caracteristica de producdo muito fina, longas comparada a outras fontes
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de fibras naturais, como exemplo a fibra de algoddo. Além disso, sdo ocas e
associadas com sementes (CHEEMA et al., 2010). Embora a fibra se mostre em sua
maioria uma superficie lisa, apresenta sulcos poucos profundos. Estes sulcos séo
associados a rugosidade presente na fibra que € uma caracteristica favoravel a
interagc&o da fibra com a matriz (KALLIA; KAITH; KAUR, 2009).

Dados obtidos por MEV combinados com espectros de EDS das fibras
(Figura 13) apresentaram picos de carbono, oxigénio, que sao elementos

predominantes na composi¢cao quimica de uma fibra celulésica.

Figura 13 - Espectro obtido por microandlise de raios-X caracteristicos por EDS dos
elementos analisados.

B spectrum B
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Estes elementos sé&o previstos tendo em vista que quando Coelho (2015) ao
trabalhar com a fibra de Calotropis procera e kapok, fibras de origem vegetal, (EDS)
detectou a presenca de carbono e oxigénio, que sdo elementos caracteristicos de
fibras lignocelulésicas, da mesma forma foi observada para a fibra em estudo.

A Figura 14 representa um espectro de FTIR caracteristico da fibra de
Calotropis procera com picos referentes aos grupos funcionais, modos de vibragéo e
ligacbes. O comprimento de 3376 cm™ é atribuido a um pico bem definido
caracteristico de ligacdes de hidroxila (-OH). Em 2919 cm™ o pico é referente a -CH,
e -CHj3 alifatico indicando a presenca de cera vegetal que geralmente consiste de n-
alcanos, em menor porgcao de alcoois, acidos gordos, aldeidos, cetonas e ésteres de

n-alquil, em 1738 cm™ a presenca da ligacdo da carbonila (C=0) que est4 associada
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aos aldeidos alifaticos, ésteres e cetonas. Em 1633 cm™, a presenca da hidroxila (-
OH) de forma livie no meio. No pico 1430 cm* ocorre a flexdo simétrica de -CH, e
alongamento de "C-O e C=C caracteristicos de lignina presente nas fibras vegetais.
Em 1375 cm™ ocorre a flexdo de "CH, em 1314 cm™ ocorre vibragdes de "CH,, no
pico 1245 cm™ ocorre a ligacdo de C=O com estiramento, em 1044 cm™ ligac&o
simples C-O e em 896 cm™ sdo apresentados as vibraces de deformacdo e
alongamento COC, CCO e CCH.

Figura 14 - Espectro de FTIR da Fibra de Calotropis procera

5 |—— Fibra de Calotropis procers|

Transmitancia (%)

T I T T T I T I T I T I
2000 3500 2000 2500 2000 1500 1000

Mirero de onda (cmi )
O conjunto de picos similares foi observado no FTIR para as fibras de
Calotropis procera e Kapok confirmando a composicdo da fibra, composta por
celulose, lignina, ceras e gorduras a qual é responsavel pela caracteristica
hidrofobica. Os picos encontrados para a fibra em estudo estdo de acordo com os
trabalhos de Silva (2016) e Rengasamye, Das e Karan (2010).
Mais adiante na Tabela 1 serdo representadas bandas identificadas por FTIR

para a fibra de Calotropis procera com suas respectivas atribuigoes.
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Tabela 1. Frequéncias vibracionais para a fibra de Calotropis procera.

Expzacrri:)gntal (Coe(l(k:\r?q,_ l2)015) (Sil\(lgr,n?l())m) Atribuices

808 ] 896 Deformacéo e alongamento
COC, CCO e CCH

1044 1042,6 1034 Ligacédo C-O
1245 - 1240 Ligacdo C=0 com estiramento
1314 - 1314 Vibracdes CH,
1375 - 1368 Flexdo CH,
1430 - 1424 Flexdo simétrica CH,
1633 - 1625 OH forma livre
1738 1742 1734 Ligacdo C=0
2919 2920,2 2908 CH; e CHzalifaticos
3376 3347,4 3340 Ligacéo OH

No difratograma de DRX da fibra de Calotropis procera visualizados na
Figura 15 observa-se a presenca de um ombro na regido 20 = 16,79° e um pico

na regiao 20 = 22,33° , ambos correspondem respectivamente as fases, amorfa e

cristalina da fibra.

Figura 15 — Difratograma de Raios-X da fibra de Calotropis procera.
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O pico de maior intensidade é referente a celulose presente na fibra que fase
cristalina. No entanto, a fibra possui uma caracteristica semicristalina apresentando
um indice de cristalinidade (IC) de 49,4% obtido pela equacdo de Segal (1959)
(Equacéo 1).

O valor do IC calculado para a fibra deste trabalho esté entre os valores do IC
encontrados na literatura (62,0%, 46,2 e 37,5%) (HINDI, 2013; SILVA, 2016; SILVA

et al., 2016). E pode variar dependendo de onde se considera a area para o célculo.
5.1.2. Caracterizagdo do gesso 3 hemidratado e dihidratado

Na micrografia (Figura 16) pode-se observar uma morfologia com
caracteristica lamelar para os cristais de gesso, disposta de forma aleatéria e

irregular.

Figura 16 - Microestrutura do p6 de gesso B hemidratado (CaS0O,.0,5H,0).

SEMHV:10.0kV | WD:17.03mm | ~ VEGA3 TESCAN
View field: 46.1 pm J Det: SE

SEM MAG: 3.00 kx | Date(m/dly): 02/08117 Performance in nanospace
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A morfologia obtida por MEV para o p6é de gesso correspondeu aquela
descrita na literatura, uma vez que estas caracteristicas encontradas foram também
evidenciadas por Barbosa, Ferraz e Santos (2014).

A microestrutura do gesso [ dihidratado (Figura 17) apresenta cristais
maiores em relagdo ao gesso hemidratado, com formas e tamanhos variados,

aglomerados e alguns cristais na forma de agulhas prisméticas.

Figura 17 - Gesso [ dihidratado (CaS04.2H,0).

X

SEM HV: 10.0 kV WD: 5.82 mm I | | I VEGA3 TESCAN

View field: 46.1 pm [ Det: SE 10 pm
SEM MAG: 3.00 kx \ Date(m/dly): 07/04/17 Performance in nanospace

Na MEV observou-se que o gesso dihidratado apresentou uma morfologia
atipica para os cristais em relacdo aos trabalhos encontrados na literatura. N&o
foram visualizadas micrografias de cristais na forma predominante de agulhas
prismaticas, forma esta que € comumente encontrada em outros trabalhos
(ISHIKAWA, 2010; OCHOA et al., 2017; SILVA, 2010). Foi observada também uma
porosidade nas amostras que € resultante da agua utilizada no processo de

hidratagdo do gesso 3 hemidratado (p6 de gesso). A agua restante que n&o reage
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com o po, ocupa um volume entre os cristais e apds 0 endurecimento do gesso, a
dgua evaporada deixa espacgos vazios no material, como da mesma forma foi
observada por Kanno (2009).

A Figura 18 apresenta a analise semiquantitativa por EDS apresentando os
elementos com seus respectivos percentuais em massa para o oxigénio (O), calcio
(Ca) e enxofre (S) do gesso hemidratado que s&o os constituintes da estrutura

quimica do material.

Figura 18 - Espectro de EDS do p6 de gesso (CaS0,.0,5H,0).
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A analise do espectro de EDS do p6 de gesso permitiu confirmar a pureza
da matéria prima com a presenca somente dos picos correspondente aos elementos
O, Ca e S presentes na composi¢cao do material.

Com relacdo a andlise EDS para o gesso dihidratado (Figura 19), os
mesmos elementos (O, Ca e S) foram identificados. Um pico de Al (Aluminio)
identificado foi proveniente do porta amostra utilizado durante as analises, cuja

composicado € o aluminio.

Figura 19 - Espectro de EDS do gesso dihidratado (CaS0O,4.2H,0).
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Os mesmos elementos (Ca, O, S) séo identificados no espectro de EDS tanto
para o gesso hemidratado quanto para o gesso dihidratado, porque o material de
origem é o mesmo, sendo a Unica diferenca, a presenca de agua usada para
hidratacdo na obtencdo dos corpos de prova de gesso dihidratado. Estes dados
estdo de acordo com os de Barbosa; Ferraz; Santos (2014) e Costa (2013).

A Figura 20 mostra o espectro de FTIR do gesso
hemidratado. As bandas de absorcéo identificadas na regido dos comprimentos de
onda conforme a Tabela 1 s&o, 3615 - 3553 cm™ (bandas de estiramento) que estdo
associadas ao grupo O-H das moléculas de 4gua e a banda de absor¢do de 1623
cm™ é referente a molécula de agua ligada ao sulfato por ligacdo de hidrogénio
sendo a unica curva de flexdo no gesso hemidrato, enquanto que as bandas
identificadas na regido de 1147, 1010 cm™, sdo atribuidas a vibracées dos grupos
sulfatos e as bandas na regido de 678, 614 cm™ s&o correspondentes aos grupos
sulfatos e 596 cm™ é atribuida a vibrages dos grupos sulfatos.

Figura 20 - Espectro de FTIR do gesso hemidratado.

50 |——Gesso Hemidratado |

——

] ]f\

H-O ==
H-Gl 1623
_E#DS 1010

A7 8

=53]

Transmitancia (%)

H'O 3615

LN
o)

|
Lt

L)

I .
e
FOS an

T T T T T T T ! T ! T ! T !
4000 3500 3000 2500 2000 15040 1000 500

Nimeroc de onda (cm ')

49



Para o gesso B dihidratado (Figura 21) as bandas de absor¢&o dos grupos O-
H s&o: 3545 - 3241 cm™ (estiramento vibracional) e as bandas 1686 e 1625 cm™
(vibracdo por flexdo) correspondem respectivamente a banda de agua livre mais
fraca ligada ao calcio e a banda de agua fortemente mantida ligada ao grupo sulfato,
diferente do gesso hemidratado que possui apenas ligagbes de agua fortemente
ligadas. J& as bandas de absorcdo para os grupos sulfatos (SO4%) foram: 1131,
1003 e 671 cm™ (bandas de estiramento).

Figura 21 - Espectro de FTIR do gesso dihidratado.
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Através das analises observou-se que, 0s espectros do gesso hemidratado e
dihidratado diferem basicamente pela presenca da banda de agua acrescentada
para a hidratacdo do gesso, essa banda pode ser identificada na regido de 1686 cm’
! sendo a mesma caracteristica apenas do gesso dihidratado. As bandas de
absorcao sdo semelhantes, pois, a composi¢cdo do material inicial € a mesma.

Os valores experimentais apresentados sdo semelhantes aos encontrados na
literatura (MANDAL, 2002; SOARES, 2005). Esses autores mostraram em Sseus

trabalhos o aparecimento das bandas correspondentes aos grupamentos
observados neste trabalho.
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A caracterizacdo por FTIR permitiu através das vibracdes apresentadas no
espectro a identificacdo dos grupos funcionais (hidroxilas e sulfatos) confirmando a
composicdo da amostra de gesso. Os valores das bandas de absorcédo encontradas
no espectro de FTIR para o gesso B hemidratado e gesso [ dihidratado empregado

neste trabalho podem ser vistas na Tabela 2 a seguir.

Tabela 2 - Frequéncias vibracionais na regido do infravermelho para o gesso (f3)
hemihidratado (cm™) e dihidratado (cm™).

Experimental (cm™) Literatura (cm™) (Barbosa, 2012; Soares, 2005)
Gesso (B) Gesso (B) Gesso (B) Gesso (B) Atribuicbes
hemidratado dihidratado hemidratado dihidratado
- - 488 416 V, SO~
- 597 - 582 V+(O-H)
596 - 630 625 V, SO%
678 671 672 672
1010 1003 1017 1010 Vi, S0.*
- 1131 1080 1120 Vs, SO,”
- - 1110 -
1147 - 1124 - Vi SO~
1623 1625 1620 1620 5 (O-H)
- 1686 - 1680
- 3241 - 3245 v(O-H)
- 3411 - 3405
- 3545 - 3491
3553 - 3550 -
3615 - 3600 -

A partir do difratograma de raio-X para o po de gesso apresentado na Figura
22 é possivel identificar as fases cristalinas caracteristicas do gesso hemihidratado
com picos de maior e menor intensidade bem definidos. Os picos de maior
intensidade sdo encontrados em 20 = 14,74°; 25,47° e 29,81° correspondentes aos
seus respectivos planos (200), (220) e (400). Picos de menor intensidade foram
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observados em 20 = 31,93°% 42,27°; 49,33°; 52,13°; 54,09° e 55,12°, estes sdo
associados aos respectivos planos (204), (422), (424), (207), (604) e (620). Os
planos apresentados para os respectivos picos também foram identificados por Silva
(2010).

Figura 22 - Difratograma do gesso hemidratado.
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Neste difratograma foi possivel identificar as fases cristalinas caracteristicas
de um Uunico mineral e com picos identificados conforme outros trabalhos da
literatura (BARBOSA; FERRAZ; SANTOS, 2014; PINHEIRO; 2011).

Os picos de minima intensidade em 26 = 39,71° e 47,69° correspondem a
Anidrita 1ll que consiste em uma fase encontrada no mineral de origem, a gipsita. A
presenca desta fase esta associada a uma instabilidade a qual possui caracteristica
de se transformar rapidamente em hemihidrato, devido a seu carater hidrofilico
(BARBOSA, 2012).

Na Figura 23, pode ser observado o difratograma de raio-X para 0 gesso
dihidratado com seus respectivos picos e planos cristalinos apresentados de acordo
com os dados de outros trabalhos (BARBOSA, 2012; COSTA, 2013). Os picos de
maior intensidade apresentados em 20 foram: 11,60°, 20,68° e 29,11°
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correspondente aos planos (200), (221) e (041). Em contrapartida os planos de
menor intensidade séo referentes a transicdo do sulfato de calcio no seu estado
hemidratado para o dihidratado identificados em 26 = 23,33°, 28,07°, 31,06° e 33,33°

estes picos estdo associados aos planos (040), (111), (221), respectivamente.

Figura 23 - Difratograma de DRX do gesso dihidratado.
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O difratograma apresentado corrobora com 0 mesmo encontrado por
Trovao (2012) confirmando assim a presenca de picos predominantes para 0 gesso
dihidratado.
5.2. Caracterizacdo dos compositos de gesso fibra de Calotropis procera
5.2.1. Porosidade
A Figura 24 apresenta a porosidade dos corpos de prova de gesso puro e do

composito considerando o percentual de fibra inserida na matriz de gesso. Os

valores experimentais obtidos e descritos para a porosidade das amostras foram:
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(51,31 + 1,38%) para o gesso puro, (53,04 + 1,63%) para o composito com 0,5%,
(52,70 £ 3,24%) do composito com 1,0% de fibra.

Figura 24 - Gréfico de porosidade das amostras.
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De acordo com os dados apresentados observou-se que ndo ha diferenca
significativa de porosidade para os diferentes percentuais de fibra adicionada a
matriz de gesso. Apesar deste fato, ha uma tendéncia a um aumento da porosidade
com o aumento do percentual de fibra no compdsito ou se faz necessario mais
repeticbes de experimentos para se observar este evento com maior seguranca.

Tendo em vista que a fibra possui uma estrutura interna oca, a agua utilizada
durante o processo de hidratacdo do gesso ocupa esse interior. Porém, nem toda a
agua contida no interior da fibra interage com a fibra, sendo expelida do interior pelo
crescimento dos cristais durante o tempo de secagem, quando ocorre a evaporacao
da agua da matriz de gesso, resultando em espacos vazios denominados como
poros.

O racional é que guanto mais fibra mais este fenbmeno ocorre demonstrando
maior porosidade. H4 uma dificuldade de dispersdo da fibra na matriz de gesso
durante a preparacdo do compa0sito 0 que nao permitiu 0 uso de percentuais maiores

da fibra de Calotropis procera para formacdo de mais grupos de compagsitos.
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Este fato corrobora com Magalhdes (2009) que a agua utilizada no processo
de amassamento do compdésito induz o fluxo de agua em direcdo as fibras,
observado no nosso material. A quantidade de &gua aprisionada pelas fibras
influencia na maleabilidade da fibra na matriz de gesso pelo fenbmeno de
aprisionamento e evaporacao de agua que ocorrem simultaneamente, acarretando
em microfissuras devido as variagfes dimensionais ocasionadas pela perda de agua

da matriz para as fibras durante a mistura do compaésito.

5.2.2. Ensaio de resisténcia a compressao

A Tabela 3 a seguir mostra os valores médios correspondentes aos ensaios
de resisténcia a compressao do gesso puro e dos compésitos com, 0,5%, 1,0% e

2,0% de fibra de Calotropis procera incorporada na matriz de gesso.

Tabela 3 - Ensaio de tensdo de compressao obtido para o gesso e compadsitos.

Amostra Ensaio de compresséao (oc)
(MPa)
Gesso puro 7,86+ 1,14
Gesso + 0,5% fibra 6,15+ 1,05
Gesso + 1,0% fibra 6,74 £ 1,32
Gesso + 2,0% fibra 5,10+ 0,80

No ensaio de resisténcia a compressdo o corpo de prova € deformado com o
uso de uma prensa sob a acdo de cargas externas em que o0 ponto de ruptura &
expressa em MPa. Como consequéncia da compressdo ha um alargamento de
secao transversal com fraturas e trincas macroscopicas que ocorrem na superficie
do material que esta sendo testado.

A Figura 25 expressa os resultados obtidos no ensaio de resisténcia de
compresséao e o nivel de significancia dos compdésitos em relacdo ao percentual de

fibra inserida na matriz de gesso.
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Figura 25 - Tenséo de compresséo x percentual em fibra de Calotropis procera.
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*(p = 0,0462); **(p = 0,0030); ***(p <0,0001).

Foi verificado que todos os valores de tensdo de compressdo para 0S
compositos apresentaram diferencas significativas entre si. De maneira geral, os
compadsitos apresentaram menor resisténcia a compressdo em relacdo ao gesso
puro. Dentre os compositos produzidos, ndo houve diferenca na resisténcia entre os
grupos com 0,5 e 1,0% de fibra, no entanto ha evidente diminuicdo quando se
compara aos corpos de prova com 2% de fibra de Calotropis procera. O compdésito
com 2,0 % de fibra apresentou a menor tensdo de compressao como era esperado.

Esse resultado corrobora com Oliveira e colaboradores (2012) em que o
aumento dos percentuais de adicdo da fibra ocasionou a reducdo da resisténcia a
compressdo dos compositos. Como foi mantida constante a razdo agua/gesso neste
experimento, verificou-se que esta reducdo ocorre a medida que se aumenta a
concentracdo da fibra vegetal. Com o aumento no teor de fibra adicionado a matriz
de gesso, aumentam os defeitos na matriz, ocasionados pela fraca interacdo entre
as fases do compdsito, (fibra/gesso) consequentemente, gerando a evidéncia

mostrada.
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5.2.3. MEV da superficie de fratura

Na Figura 26 estdo representadas as micrografias das superficies de fraturas
dos corpos de prova produzidos neste estudo. A partir dessas fraturas é possivel
observar a disperséo das fibras no compdsito. Foi observado que o corpo de prova

apresentado é classificado como um compdésito de fibra descontinua orientada

aleatoriamente conforme descrito por Paula (2011).

Figura 26 - Micrografias de uma regiao fraturada do compasito.
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S&o observadas alteragfes na morfologia da fibra em relagéo a seu diametro.
Este resultado tem embasamento nas medidas de diametro realizadas para dez
corpos de prova distintos. A alteracdo nos diametros € atribuida a agua usada na
hidratacdo absorvida pelas fibras dos compdésitos que no momento de secagem é
evaporada e a fibra sofre uma reducdo na sua superficie interna causando esse
efeito de compactacédo (Figura 26 b). Foram observadas dobras e ndo fraturas na
fibra. Esta caracteristica ressalta a maleabilidade da fibra na matriz de gesso e gera
mais um indicio de baixa interacdo da fase dispersa/matriz quando a fibra nao

fratura junto com o gesso submetido ao regime de cargas.
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Nas micrografias (Figura 27 a e b) estdo representadas as interfaces do
composito onde é possivel observar a integridade da fibra na matriz de gesso

decorrente da fraca interacéo da fibra com a matriz.

Figura 27 - Micrografia das interfaces do compdsito.
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N&o foi evidenciada nenhuma fratura da fibra apds o ensaio mecanico, o que
indica que ndo houve transferéncia de esforcos da matriz para a fibra, isso sao
indicios de que a fibra possui uma adeséo relativamente fraca a matriz de gesso o
gue se confirma pelo 0 ensaio de resisténcia a compressao. Essa fraca adeséo pode
estar associada a composi¢ao e a caracteristica da fibra que possui uma superficie
lisa e uniforme ndo propicia a interagdo. Corroborando com 0s nossos resultados,
Paula (2011), discute que o comportamento mecanico final de um material
composito depende também do grau de adesdo entre a fase dispersa (fibra) e a
matriz. Ou seja, quanto maior a interacdo e, por conseguinte a adesdo matriz e fase
dispersa, maior a resisténcia a compressao deste compaosito.
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6. CONCLUSAO E PERSPECTIVAS

6.1. Conclusao

Com base nesses resultados, a fibra da Calotropis procera composta por
monossacarideos apresenta morfologia lisa, homogénea, didmetro médio externo de
23,95 £ 3,00 um nas fibras e diametro interno de 15,12 um, além disso, apresentou
um IC igual a 49,2% e caracteristica de um material semicristalino. A porosidade do
composito produzido tendeu a um aumento, mas este evento ndo foi significativo
com o aumento do percentual de fibra neste trabalho. Quanto a resisténcia de
compressdo do material, o aumento do percentual de fibra, diminui a resisténcia do
composito quando comparado ao gesso puro. Foi possivel observar também que
ndo houve interacdo entre a fibra e a matriz de gesso. Outro dado importante é que,
uma vez considerado que seu uso neste trabalho ndo tem fins construtivos, as
caracteristicas analisadas do gesso puro e do compdsito podem ser consideradas,
portanto passiveis de serem testados como biomaterial. O compdsito apresentado
sugere, pelas caracteristicas apresentadas, poder ser utilizado como biomaterial
apos o processo de conversdo em Hidroxiapatita € uma nova caracterizacdo, dessa
forma, pode compor um material para o uso em modelos de lesdo 6ssea induzidas
experimentalmente em animais em um primeiro momento podera constituir, se
atender aos requisitos para tal, um novo material para protese e reconstrucdo de

lesdes 6sseas em humanos.

6.2. Perspectivas

Pretende-se dar seguimento ao presente trabalho aprimorando os compaositos

produzidos e para isso propde-se:
e Otimizar o uso da fibra em relacdo a resisténcia mecanica fazendo-se um

tratamento quimico de mecerizacdo que consiste no tratamento com solucéo

alcalina.
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Utilizacdo do biomaterial produzido apdés o processo de conversdao em

Hidroxiapatita em modelos experimental de leséo ortopédica;
Avaliacdo de biocompatibilidade, citotoxicidade do compasito In vitro e In vivo;

Submissao de projetos para proposi¢do de ensaios clinicos de fase 1 com a
utilizacdo do compdésito em lesGes 6sseas humanas.
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