XXVII Jornada de Iniciagdo Cientifica do Centro de Tecnologia da Informagdo Renato Archer - JICC 2025
PIBIC/CNPg/CTI - Qutubro de 2025 — Campinas — S&o Paulo

Obtencao e caracterizacao de scaffolds ceramicos de
Biosilicato®: avaliaciao da fidelidade de forma

Veronica Alves Calegari', Vinicius Braga?, Karina Santos', Marcos Sabino!, Juliana
Daguano'”

veronica.calegari@cti.gov.br
{karina.santos;juliana.Daguano}@cti.gov.br

Divisdo de Tecnologias para Producio e Satide — DITPS

CTI/MCTI Renato Archer — Campinas/SP

Abstract. This study aims develop ceramic compositions in the form of pastes
and gels, in addition to evaluating the shape fidelity of scaffolds obtained by 3D
printing. Bioactive biomaterials play a fundamental role in bone regeneration,
as they promote osseointegration, the formation of new tissue, and the
functional restoration of the injured area. Therefore, we sought to obtain
biocompatible and structurally adequate formulations capable of supporting
cell growth and bone tissue formation. To this end, PEG/Laponite (P7L) gel
compositions with the addition of Biosilicate (PLB) enabled the manufacture of
structures with controlled architecture. The samples were characterized
compositionally by Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR); by
scanning electron microscopy (SEM) to investigate the morphology and
microstructure of the printed scaffolds,; and by computed microtomography (u-
CT) to characterize porosity and internal organization. The results indicated
good chemical stability and good shape fidelity, maintaining structural integrity
after printing and sintering at 900°C. u-CT analysis demonstrated that the
scaffolds maintained adequate porosity (PR = 0.97 £+ 0.03), with a balanced
distribution of open and closed pores, characteristics relevant to both
mechanical performance and nutrient diffusion and subsequent cell growth.

Resumo. O objetivo deste estudo foi desenvolver composi¢oes ceramicas na
forma de pastas e gel, aléem de avaliar a fidelidade de forma dos scaffolds
obtidos por impressdo 3D. Biomateriais bioativos tém papel fundamental na
regenera¢do 0ssea, pois favorecem a osteointegragdo, a formag¢do de novo
tecido e a restauragdo funcional da drea lesionada. Buscou-se, portanto, obter
formulagoes biocompativeis e estruturalmente adequadas, capazes de atuar
como suporte ao crescimento celular e a formacdo de tecido dsseo. Para isso,
composicgoes de gel PEG/Laponita (P7L) e com adi¢oes de Biosilicato (PLB)
possibilitaram a fabricagdo de estruturas com arquitetura controlada. As
amostras foram caracterizadas composicionalmente por espectroscopia no
infravermelho com transformada de Fourier (FTIR); por microscopia
eletronica de varredura (MEYV), para investiga¢do da morfologia e da
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microestrutura dos  scaffolds impressos; e por microtomografia
computadorizada (u-CT), para caracteriza¢do da porosidade e da organizagdo
interna. Os resultados indicaram boa estabilidade quimica e boa fidelidade de
forma, mantendo a integridade estrutural apos a impressdo e sinterizagdo a
900°C. A andalise por u-CT demonstrou que os scaffolds mantiveram adequada
porosidade (PR = 0,97 + 0,03), com distribui¢do equilibrada de poros abertos
e fechados, caracteristicas relevantes tanto para o desempenho mecdnico
quanto para a difusdo de nutrientes e posterior crescimento celular.

1. Introducio

O desenvolvimento de scaffolds para a engenharia de tecido dsseo (ETO)
representa um desafio central na regeneragdo de defeitos 6sseos complexos, uma vez que
requer a reprodugdo precisa da arquitetura tridimensional do osso nativo, incluindo
porosidade, interconectividade e geometria estrutural [1]. Nesse cenario, a impressao 3D,
especialmente a escrita direta de tintas (Direct Ink Writing — DIW), tem se consolidado
como uma técnica promissora para a fabricacdo de scaffolds personalizados,
possibilitando controle rigoroso da forma, da distribui¢do de poros e das dimensdes
internas [2]. Esses aspectos sdo fundamentais para garantir estabilidade mecanica e
difusdo eficiente de nutrientes e oxigénio em potenciais aplicagdes clinicas [6].

Entre os materiais empregados, pastas ceramicas a base de compostos bioativos,
como o Biosilicato®, destacam-se em fun¢do de sua bioatividade, biocompatibilidade e
propriedades mecanicas adequadas [3]. Essas caracteristicas sdo essenciais para a
producdo de scaffolds que mantenham integridade dimensional e resisténcia a esforcos
mecanicos. Para aprimorar a extrudabilidade e a estabilidade durante a impressao, podem
ser incorporados modificadores reologicos, como polietilenoglicol (PEG) e Laponita®,
0s quais permitem ajustar pardmetros como viscosidade, comportamento ao cisalhamento
e limite de escoamento [4]. Dessa forma, a pasta adquire comportamento pseudopléstico,
facilitando a extrusdo e garantindo a manuten¢ao da forma projetada, evitando colapsos
ou deformacdes ao longo da deposi¢cdo camada a camada [4].

A fidelidade de forma, definida como a capacidade do scaffold impresso em
reproduzir com precisdo o modelo digital, configura-se como um parametro critico para
o desempenho estrutural das construcdes ceramicas. Esse fator influencia diretamente a
porosidade, o tamanho e a interconexdo dos poros, bem como a robustez mecanica das
estruturas [5]. Variagdes geométricas, mesmo sutis, podem comprometer a distribui¢ao
de cargas e a integridade estrutural, refor¢ando a importancia de formulagdes que
conciliem imprimibilidade, estabilidade dimensional e propriedades reologicas
adequadas. A comparagdo com gg€is precursores permite compreender como a
composi¢ao da pasta impacta esses parametros e direciona a otimizacao das propriedades
finais das pegas impressas [6].

Diante desse contexto, o presente estudo teve como objetivo desenvolver pastas
ceramicas a base de Biosilicato®, avaliar sua capacidade de processamento via DIW e
comparar os scaffolds resultantes com os géis precursores, investigando a influéncia da
formulagdo sobre a fidelidade de forma e as propriedades estruturais. A compreensdo
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dessas relagdes ¢ fundamental para viabilizar a produgdo de scaffolds com elevada
precisdo geométrica, robustez mecanica e estabilidade estrutural, estabelecendo
fundamentos para futuras aplicagcdes em regeneragao Ossea.

2. Materiais e métodos
2.1 Materiais

Foram utilizados como precursores: polietilenoglicol (PEG—400, MM 380420
g-mol™!, Synth, Brasil), nanoargila Laponita XLG (BYK/Colormix Ltda., Brasil) como
modificador reologico do gel sacrificial e a vitroceramica Biosilicato® (VETRA
Biomaterials, Brasil).

2.2 Preparacio do gel PEG-Laponita e da pasta ceramica de Biosilicato

Para a realizacdo deste estudo, foi desenvolvido um hidrogel denominado P7L,
constituido predominantemente por PEG—400 a 80% (v/v) em agua destilada, ao qual foi
adicionado o modificador reoldgico, a Laponita, na concentragao de 7,5% (m/v) (Figura
1) [4]. A mistura foi homogeneizada com auxilio do Speedmixer (Hauschild™) por 1000-
100 rpm.

Peg 80% (v/v)
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\
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Figura 1- Preparacao do hidrogel P7L.

A pasta ceramica PLB foi obtida a partir do hidrogel P7L, mediante a
incorporagdo de po6 de Biosilicato. A homogeneizagao da mistura foi realizada novamente
com o auxilio do SpeedMixer por dois minutos, sob rotacdes entre 900 e 1100 rpm, a fim
de assegurar a dispersdo uniforme das particulas ceramicas no meio polimérico (Figura
2).



XXVII Jornada de Iniciagédo Cientifica do Centro de Tecnologia da Informagédo Renato Archer - JICC 2025
PIBIC/CNPg/CTI - Qutubro de 2025 — Campinas — S&o Paulo

Hidrogel P7L
T

+

Pé de Bios

Pasta Ceramica

Figura 2- Preparacédo da pasta ceramica de Biosilicato®.

Apos a formulacdo da tinta ceramica, foram conduzidos ensaios para
caracterizacdo da printabilidade. Entre eles destacam-se: (i) ensaio de extrudabilidade,
voltado a formacdo de filamentos continuos e estaveis; (ii) ensaio de colapso, realizado
em plataforma com distancias conhecidas (0; 0,5; 1; 1.5; 2 ¢ 2,5 cm), para avaliar a
estabilidade estrutural apos a extrusdo. A fidelidade de forma quantificada pela medigao
do poro geométrico Equagdo (1) (Pr) e da diagonal das hastes Equagdo (2) (DCR) [3],
utilizando o software livre e aberto /mageJ como pode ser observado:

LZ
Pr=——
T
Eq. (1)
Ideal
DCR = -
Experimental
Eq. (2)

2.3 Processo de impressao e de sinterizacdo da pasta ceramica de Biosilicato®

Os scaffolds foram fabricados por meio de impressao 3D por extrusdo (593, iCan),
utilizando os seguintes parametros de processamento: dimensdes de 10 x 10 x 2 mm,
velocidade de impressao de 8 mm/s, bico de extrusdo de 580 um, 10 camadas de
deposicdo e espagamento entre linhas (air-gap) de 0,7 mm, resultando em uma porosidade
teorica de 78%.

Apbs a impressdo, os scaffolds foram submetidos a secagem em estufa a
aproximadamente 30 °C, visando a remog¢ao controlada da umidade. Em seguida,
realizou-se o processo de sinterizagdo em forno a 900 °C por 2 h, com taxa de
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aquecimento de 1 °C/min, promovendo a consolidagdo da fase ceramica. A Figura 3
apresenta as etapas do processo descrito.

Sinterizad —
a 900°

Seco a 30°

Figura 3 - Processo se impressao e sinterizacdo dos scaffolds.

Por fim, os scaffolds sinterizados foram caracterizados por meio de técnicas
analiticas complementares, incluindo microtomografia computadorizada (uCT) para
analise da porosidade e pela microscopia eletronica de varredura (MEV) para andlise
morfoldgica.

3. Resultados

A Figura 4 apresenta os espectros da andlise do FTIR, que confirmam a
composi¢do quimica dos géis P7L e PLB. A interacao entre diferentes grupos quimicos,
como na combinagdo do gel precursor P7L com a pasta ceramica PLB, pode resultar no
desaparecimento ou na reducdo da intensidade de determinadas bandas, quando
comparadas aos materiais precursores, em fun¢do da sobreposicdo ou atenuagdo das
vibragdes moleculares [3].

O espectro do gel P7L evidencia uma banda de absor¢ao entre 3658 e 3003 cm™!,
atribuida ao estiramento do grupo hidroxila (O—H). O pico em 1638 cm™* estd associado
a vibracdo da liga¢ao dupla carbono—oxigénio (C=0), enquanto a banda em 1063 cm™!
corresponde ao estiramento do grupo Si—O-Si, caracteristico da fracdo inorgénica da
Laponita [3]. J& no espectro da pasta ceramica PLB, a banda entre 3658 e 3003 cm™
permanece presente, embora com menor intensidade, possivelmente devido a interagdo
do Biosilicato® com os grupos hidroxila. Observa-se ainda o aumento da intensidade dos
picos em 998 e 913 cm™!, atribuidos ao maior numero de grupos Si—O-Si decorrente da
incorporagao do Biosilicato® [3].
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Figura 4- Gréafico de absorbancia gerado no equipamento FTIR. Fonte: autoral.

A Figura 5 apresenta os resultados do ensaio de formagéo de filamentos das
amostras P7L e PLB, realizado com bico de 580 um acoplado em seringa de 10 mL. Esse
teste permitiu avaliar a capacidade de extrusdo do compoésito PEG-Laponita. Os
resultados indicam que o material apresenta adequabilidade ao processo de impressao 3D,
0 que é corroborado pelos dados de viscosidade mostrados na Figura 5(a). Essa
adequabilidade é evidenciada pela formacdo de filamentos continuos, requisito
fundamental para a deposi¢do sucessiva de camadas. Além disso, a Figura 5(b) demonstra
gue, mesmo apoOs a incorporacdo do Biosilicato®, os filamentos mantiveram perfil
uniforme, confirmando que ambas as formulagdes exibem comportamento compativel
com 0s requisitos de impressdo 3D por extrusdo, em concordancia com achados da
literatura [4].

A

Figura 5- Imagens ilustram a capacidade de formacgédo de filamento de cada
material; A) Compdésito PEG/ Laponita; B) Pasta PLB. Fonte: autoral.

A Figura 6 apresenta o ensaio de colapso, conduzido manualmente para verificar
a capacidade dos filamentos em manter a estrutura apos a deposi¢do. A formulagdo de
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hidrogel P7L, Figura 6(a), exibiu menor deflexdo, possivelmente em fungdao da menor
pressdo aplicada durante o processo. Em contrapartida, a pasta ceramica PLB, Figura
6(b), apresentou deflexdao mais acentuada, comportamento esperado em razao da maior
densidade conferida pela adi¢do de particulas ceramicas, da for¢a empregada na extrusao
ou ainda a a¢do da gravidade.

Apesar da deflexao inicial observada, os filamentos ndo sofreram ruptura ao longo
do tempo, mantendo a estabilidade estrutural. Esses resultados indicam que o material
apresenta propriedades minimas adequadas para impressdo, com comportamento
pseudoplastico caracterizado pela recuperagao da forma ap6s a extrusao e manutengao da
fidelidade geométrica.

- -
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Figura 6 - Teste de colapso do gel P7L (a) e da pasta ceramica PLB (b). Fonte:
autoral

Apos a validacao da fidelidade de forma, dos testes de colapso e da formacgao de
filamentos, a pasta ceramica demonstrou-se adequada para o processo de impressao.
Conforme ilustrado na Figura 7(a), o gel P7L apresentou boa extrudabilidade. Com a
adi¢do do Biosilicato®, Figura 7 (b), os scaffolds mantiveram a integridade estrutural,
sem colapsar durante a deposi¢ao camada a camada da pasta, confirmando a estabilidade
da formulagdo para impressao 3D.
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Figure 7- Imagens registradas no estéreomicroscopio: scaffold de P7L (a) e
scaffold de PLB (b). Fonte: autoral.

Ap6s as etapas de impressao e sinterizacao, os scaffolds foram caracterizados para
analise da superficie e da morfologia dos filamentos. A Figura 8(a) apresenta a imagem
obtida por estereomicroscopia, utilizada para o registro dos macroporos e mensuragdes
das diagonais, filamentos e porosidade (Pr). O detalhamento dessa regido pode ser
observado na Figura 8(c), permitindo melhor visualizacdo da organizagdo estrutural. A
caracteriza¢ao por microscopia eletronica de varredura (MEV), mostrada na Figura 8 (b),
possibilitou examinar a superficie com maior resolugdo, evidenciando a morfologia dos
filamentos depositados € os macroporos formados entre eles. A ampliagao da Figura 8(d)
refor¢a essa andlise, destacando a distribui¢do e a interconectividade dos poros. Os
valores médios de Pr, DCR ¢ retragdo, referentes as amostras P7L e¢ PLB, estdo
apresentados na Tabela 1, permitindo o comparativo entre a geometria projetada e a

obtida apos a impressao.

Os scaffolds obtidos com P7L apresentaram poros de geometria muito proxima a
projetada, com coeficiente de porosidade de 1,00 + 0,22, correspondendo a uma
fidelidade de forma de praticamente 100% em relagdo ao modelo original. O valor
ligeiramente superior ao esperado pode estar associado ao efeito de inchamento dos géis
poliméricos, que tende a aumentar as dimensdes iniciais da estrutura impressa. Contudo,
verificou-se retra¢do gradual do material ao longo do tempo, evidenciada pelo coeficiente
de retragdo de 9,98 + 0,30. Em contrapartida, os scaffolds obtidos com PLB apresentaram
coeficiente de porosidade de 0,97 £ 0,03, equivalente a aproximadamente 97% da

geometria projetada, e retragcdo de 6,83 + 1,61. Esse comportamento esta de acordo com
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o esperado apos a sinterizagdo, em decorréncia da fusdo parcial da fase cerdmica e da

degradacdo da tinta sacrificial incorporada [5].
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Figura 8 — Caracterizagdo dos scaffolds: a) Imagem por estéreomicroscopia, b)
por MEV, c) indicacdo da regido de determinacéo do Pr e do DCR, d) Ampliacédo
do filamento por MEV. Fonte: autoral.

Tabela 1. Valores médios dos parametros Pr, DCR e retragdo determinados
para as amostras P7L e PLB.

Parametros P7L PLB
Impresso e ndo sinterizado Sinterizado 900°C - 2 h
Pr 1,0+0,2 10+0,1 1,0+0,1
DCR 15+0,1 15+0,1 08+0,1
Retracdo 10,0+ 0,3 10,6 + 0,2 6,8+ 1,6

Apos sinterizagdo das amostras, foi realizada a anélise da porosidade do material
para observar a distribui¢ao de poros, como mostrado na Figura 9.
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Figura 9 — Analise por uCT: a) o escaneamento do scaffold de PLB, b) grafico
da distribui¢cdo dos poros do scaffold de PLB. Fonte: autoral.

A Figura 9 apresenta as analises por micro-CT dos scaffolds de PLB. Apos a
sinterizacdo, observou-se uma porosidade significativa na peca cerdmica, fortemente
influenciada pelas condigdes térmicas aplicadas. A analise por micro-CT permitiu avaliar
a microarquitetura dos scaffolds e quantificar os poros. Na Figura 9(a) sdo exibidas as
vistas frontal e lateral, evidenciando a organizagdo estrutural apds impressdo e
sinteriza¢do. A Figura 9(b) mostra a distribuicdo dos poros, revelando menor propor¢ao
de poros fechados (destacados em verde) e predominancia desses poros com dimensodes
entre 60—156 pm. Observa-se, ainda, uma ampla faixa de porosidade aberta, indicativa de
potencial para difusdo de nutrientes e colonizagado celular.

4. Conclusao

Os resultados demonstraram que foi possivel desenvolver pastas ceramicas com
adequada processabilidade para impressdao 3D, resultando em scaffolds com elevada
fidelidade em relacdo ao modelo projetado. A anélise por FTIR confirmou a incorporagdo
do Biosilicato a matriz, enquanto os ensaios de extrusdo e colapso evidenciaram
comportamento pseudoplastico, essencial para a deposi¢do de camadas estaveis. As

imagens obtidas por estéreomicroscopia € MEV mostraram filamentos regulares e poros
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interconectados, e as analises de u-CT revelaram uma distribuicao de poros favoravel a
difusdo de nutrientes, com presenga de poros abertos e fechados que contribuem,
respectivamente, para o desempenho bioldgico e mecanico da estrutura.

Dessa forma, pode-se concluir que as formulagdes desenvolvidas apresentam
potencial promissor para aplicagdo em engenharia tecidual 6ssea, atendendo a parametros
fundamentais de morfologia, porosidade e estabilidade estrutural, constituindo base
solida para estudos futuros de modificagao superficial e avaliagao bioldgica.
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