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RESUMO: O beta fosfato tricalcico (B-TCP) € uma bioceramica amplamente estudada
devido a sua excelente biocompatibilidade, osteocondutividade e potencial na regeneracao
Ossea. Este trabalho teve como obijetivo sintetizar 3-TCP nanométrico por uma rota verde
utilizando extrato de Aloe vera e por uma rota quimica convencional (método Pechini),
realizando uma analise comparativa de suas caracteristicas estruturais e morfologicas. As
amostras foram calcinadas a 800 °C por 1 hora e caracterizadas por difracao de raios X
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(DRX), espectroscopia no infravermelho com transformada de Fourier (FTIR) e microscopia
eletrbnica de varredura (MEV). Os resultados de DRX confirmaram a formacéao de B-TCP
em ambas as rotas, embora a rota verde também tenha gerado pirofosfato de célcio. O FTIR
evidenciou bandas caracteristicas do grupo fosfato (PO,*). A MEV revelou morfologias
distintas entre as amostras. Ambas as rotas foram eficazes, apresentando diferengas
estruturais e morfolégicas.

PALAVRAS-CHAVE: Sintese Verde. Aloe Vera. B-TCP.

SYNTHESIS OF BETA TRICALCIUM PHOSPHATE (B-TCP) NANOPARTICLES VIA
DIFFERENT ROUTES: GREEN AND CHEMICAL METHODS

ABSTRACT: Beta tricalcium phosphate (B-TCP) is a bioceramic widely studied for its
excellent biocompatibility, osteoconductivity, and potential in bone regeneration. This study
aimed to synthesize nanometric B-TCP via a green route using Aloe vera extract and a
conventional chemical route (Pechini method), followed by a comparative analysis of their
structural and morphological characteristics. The samples were calcined at 800 °C for 1
hour and characterized by X-ray diffraction (XRD), Fourier-transform infrared spectroscopy
(FTIR), and scanning electron microscopy (SEM). XRD results confirmed the formation of
B-TCP in both methods, although the green route also produced calcium pyrophosphate.
FTIR spectra showed characteristic phosphate group (PO,*") bands in all samples. SEM
analysis revealed distinct morphologies depending on the synthesis route. Both methods
were effective for B-TCP synthesis, but differences in structural and morphological properties
were observed.

KEY-WORDS: Green Synthesis. Aloe vera. 3-TCP

INTRODUCAO

A engenharia tecidual tem se destacado na busca por recursos e rotas tecnoldgicas
que oferegam suporte a saude humana, com o objetivo de minimizar danos causados pela
perda ou falha de tecidos e 6rgaos, por meio da mimetizagdo do microambiente fisioldgico.
Nesse contexto, o desenvolvimento de novos materiais substitutos 6sseos, que apresentem
osteocondutividade, funcionalidade biolégica e propriedades mecanicas aprimoradas,
torna-se altamente relevante.

Atualmente, as bioceramicas a base de fosfatos de calcio, como a hidroxiapatita (HAp)
e 0 beta fosfato tricalcico (3-TCP), estdo entre os materiais mais utilizados na engenharia
tecidual e na regeneracgao 6ssea, devido a sua semelhanga quimica com a fase inorganica
do osso, além de apresentarem elevada biocompatibilidade e osteocondutividade (Hossen
etal., 2025). Entretanto, a HAp possui limitacbes associadas a sua baixa taxa de degradagao
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e as propriedades mecanicas insatisfatorias, o que restringe parte de suas aplicagdes (Jang
et al., 2024; Liang et al., 2024).

Nas ultimas décadas, diversas rotas quimicas de sintese foram desenvolvidas para
a obtencéo dessas bioceramicas (Alam et al., 2024). Dentre elas, destacam-se o método
Pechini, uma rota derivada do processo sol-gel. Essa técnica baseia-se na formagao
de uma resina polimérica produzida pela poliesterificacdo entre um complexo metalico
quelatado usando acidos hidroxicarboxilicos e um alcool polihidréxi. O aquecimento dessa
mistura resulta em uma resina polimérica homogénea que, apds calcinagéo, origina 6xidos
ceramicos com elevada pureza e alta homogeneidade composicional. O intermediario
polimérico formado é constituido por uma rede tridimensional de complexos metal—
organicos interligados por ligagbes de oxigénio, o que favorece a distribuicdo uniforme das
especies precursoras e a formacéo de fases cristalinas bem definidas (Nguyen et al., 2019).
O método Pechini apresenta vantagens significativas, como controle do tamanho de gréos,
homogeneidade quimica em escala atdmica e menor temperatura de processamento,
quando comparado a outras rotas convencionais (Alhaji et al., 2017).

Paralelamente as rotas convencionais de sintese, tem crescido o interesse por
meétodos baseados nos principios da quimica verde, visando reduzir impactos ambientais,
consumo energético e utilizagdo de reagentes toxicos durante a obtengao de biomateriais.
As chamadas rotas de sintese verde empregam frequentemente extratos vegetais, residuos
bioldgicos, solventes menos agressivos e condi¢gdes brandas de processamento, permitindo
a producao de nanoparticulas de fosfatos de calcio com elevada biocompatibilidade e
propriedades fisico-quimicas adequadas para aplicagbes biomédicas (Osman et al.,
2024; Kharissova et al., 2024; Oladele et al., 2024). Além disso, essas abordagens podem
favorecer o controle morfolégico e a estabilidade das particulas devido a agédo de compostos
naturais como agentes redutores, quelantes ou estabilizantes (Alam et al., 2024). Estudos
recentes demonstram que a sintese verde de fosfatos de calcio e nanocompdésitos bioativos
apresenta potencial significativo para aplicagdes em regeneragéo 6ssea, engenharia tecidual
e liberagao controlada de farmacos, associando sustentabilidade ambiental e desempenho
biolégico aprimorado (Silveira et al., 2024).

A sintese verde mais popular para obtencido de nanoparticulas € o método mediado
por extrato vegetal (Baladi et al., 2023; Xiao et al., 2024; Naik et al., 2024; Wellia et al., 2024),
pois leva a uma formacédo bem-sucedida de nanoparticulas com menos tempo e recursos,
resultando em um ambiente de sintese estavel. Dentre as diversas espécies de plantas,
a Aloe vera, uma planta medicinal bem conhecida, demonstrou notaveis capacidades de
sintese verde. As propriedades antibacterianas, antifungicas, antioxidantes, antinflamatérias
e anticancerigenas inerentes da Aloe vera, atribuido a sua rica composic¢ao fitoquimica, a
torna uma candidata ideal para a sintese controlada de nanoparticulas (Rashid et al., 2024;
Jose et al., 2021).
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Porém, nado foram encontrados estudos na literatura utilizando extrato de aloe vera
para obtencao do B-TCP, e o método Pechini, também é pouquissimo relatado na literatura
para obtencao do B-TCP (Pena e Vallet-Regi, 2003).

Neste sentido, este trabalho tem por objetivo a sintese de B-TCP nanométrico pelo
método da sintese verde usando extrato de Aloe Vera, e por uma rota quimica através
do método Pechini, visando uma analise comparativa das caracteristicas estruturais e
morfolégicas das amostras obtidas através das diferentes rotas de sintese.

MATERIAIS E METODOS

Os reagentes utilizados foram: agua destilada, alcool etilico absoluto (99,5% P.A.),
p6 comercial de Aloe vera; acido citrico monoidratado, etileno glicol, nitrato de calcio e
fosfato de amonio dibasico.

A sintese do B-fosfato tricalcico (B-TCP) pelo método Pechini foi conduzida a partir
da dissolucao do acido citrico em 100 mL de agua destilada a aproximadamente 70 °C, sob
agitacao magnética constante, adotando-se uma razdo molar acido citrico/cations metalicos
(AC/CM) de 3:1. Apbs completa dissolugao, os precursores nitrato de calcio e fosfato de
amonio dibasico foram adicionados de forma gradual, visando melhor homogeneizagao do
sistema. Em seguida, foi adicionado o etilenoglicol como agente polimerizante, mantendo-
se a agitacao continua. A temperatura foi elevada até cerca de 120 °C para promover as
reacoes de esterificacao e poliesterificagcao, resultando na formacao de um gel polimérico
homogéneo.

O gel obtido foi submetido a uma calcinagéo inicial a 400 °C por 1 hora, com taxa
de aquecimento de 10 °C/min, para eliminagdo da matéria organica, formando um material
poroso (puff). Esse material foi entdo desaglomerado em almofariz, peneirado em malha
ABNT n° 200 (0,074 mm) e submetido a calcinagdo final a 800 °C por 1 hora, com taxa de
aquecimento de 10 °C/min, visando a obtencéo da fase cristalina 3-TCP.

Para a rota de sintese verde, inicialmente foi preparado o extrato de Aloe vera pela
dissolugéo de 20 g do p6 em 100 ml de alcool etilico absoluto. A mistura foi submetida a
extragdo em rotoevaporador a 60 °C e 120 rpm por 3 horas. Em seguida, o extrato obtido
foi filtrado e armazenado para uso na sintese. Para obtencao do p6 de b-TCP, o nitrato de
calcio foi dissolvido em agua destilada (solugé&o 1). Paralelamente, o fosfato de aménio
dibasico foi dissolvido em uma mistura contendo o extrato alcoolico de Aloe vera e agua
destilada (solug&o 2), garantindo completa solubilizagdo. Em seguida, as solu¢des foram
combinadas sob agitagdo por aproximadamente 30 minutos, promovendo a formacgao de
um sistema homogéneo. O material resultante foi seco em estufa a 60 °C por 48 horas, e
posteriormente, foi realizada uma calcinacao inicial a 200 °C por 2 horas para remogao de
compostos organicos residuais. Apos essa etapa, o material foi desaglomerado, peneirado
(ABNT n° 300) e submetido a calcinacgao final a 800 °C por 1 hora. As amostras obtidas
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foram nomeadas de B-TCP-800 e B-TCP-Verde 800, quando sintetizadas pelo método
Pechini e por sintese verde, respectivamente.

As amostras foram caracterizadas por difragdo de raios X (DRX), para identificagao
das fases formadas, quantificacdo das fases, cristalinidade e tamanho de cristalito. O
equipamento utilizado para essa analise foi o difratdmetro de raios X modelo D2 PHASER
da Bruker, com radiac&o ka do cobre e varredura de 10 a 60°. Ainterpretacao foi efetuada por
comparagao com padrées JCPDS, 31 do International Centre for Diffraction (anteriormente
conhecido como Joint Committee on Powder Diffraction Standards). A identificacdo e
quantificacado das fases foi realizada por meio do programa HighScore Plus. A cristalinidade
foi determinada pela razdo entre a area integrada referente a fase cristalina e a area total
utilizando a Eq. (1) :

Xc(%) = (Area Cristalina ) / (Area Total ) *100 (1)

O calculo do tamanho de cristalito foi realizado a partir da deconvolugéo do pico de
reflexdo basal de maior intensidade conhecida como equacao de Scherrer (Scherrer, 1918)
utilizando a Eq. (2) :

D=(KA)/(B.Cos®) (2)

Na formulacdo, D corresponde ao tamanho médio do cristalito. K € uma constante
que depende da configuragao experimental utilizada e da geometria da amostra, que neste
caso corresponde a 0,90. A é o comprimento de onda da radiagao incidente, que neste caso
e 0,15 referente ao comprimento de onda do anodo de cobre. 3 € a largura a meia altura
dos picos de difragdo (FWHM — Largura Total a Meia Altura) e 6 € o angulo de difragdo do
plano cristalino ou &ngulo de Bragg.

Foram realizadas analises por espectrometria de infravermelho (FT-IR), usando
um espectrémetro Bruker Vertex 70 ATR equipado com um moddulo de refletancia total
atenuada (ATR), cobrindo a faixa espectral de 4000 a 400 cm™, com resolugdo de 4 cm™
e 32 varreduras por espectro. Os aspectos morfoldégicos foram analisados por meio da
Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV) usando um equipamento Tescan VEGA3 SBH.

RESULTADOS E DISCUSSOES

A Figura 1 apresenta os difratogramas de raios X das amostras obtidas pelo método
Pechini (a) e por sintese verde (b), ambas calcinadas a 800 °C.
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Figura 1. Difratogramas de raios X das amostras obtidas pelo método Pechini (a) e por sintese verde (b).
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Os difratogramas de ambas as amostras exibem picos caracteristicos da fase B-TCP,
confirmando sua formacgéo independentemente da rota de sintese. Os principais picos
observados entre 20 = 25° e 35° correspondem as reflexdes tipicas dessa fase cristalina, em
concordancia com o padrao JCPDS n° 09-0169 e para a determinagéo da fase pirofosfato
foi usada a ficha de banco de dados da NATIONAL BUREAU OF STANDARDS (U.S.),
Monograph 25, 7, 95 (cédigo referencial: 00-020-0024, para o pirofosfato)

Porém, os difratogramas evidenciaram diferengas significativas entre as amostras
sintetizadas por rota verde e pelo método Pechini. Na amostra 3-TCP verde nota-se a
formagao de uma cerémica bifasica, constituida de B-fosfato tricalcico (B-TCP) e pirofosfato
de calcio (CPP), sendo a fase predominante. A formacgédo dessa fase de pirofosfato de
calcio pode estar relacionada ao desbalanceamento estequiométrico entre calcio e fésforo,
evidenciando que n&o ocorreu uma mistura homogénea entre os ions de forma tao eficiente,
na sintese verde (Enderle et al., 2005). Outros estudos relatam a formag¢ado de compostos
secundarios, como o CPP, durante a sintese de B-TCP (Furko, 2025).

Por outro lado, a amostra B-TCP 800 sintetizada pelo método Pechini apresentou
apenas picos caracteristicos da fase B-TCP, indicando elevada pureza de fase e alta
cristalinidade. Esse comportamento demonstra a eficiéncia do método Pechini na
homogeneizagao dos ions precursores, favorecendo a formagao de uma unica fase cristalina
apos a calcinacao.

Os resultados do tamanho de cristalito mostraram valores de 67,34 nm para a amostra
B-TCP 800°C e 71,73 nm para a B-TCP-verde, confirmando o carater nanométrico das
particulas. O maior grau de cristalinidade foi observado na amostra sintetizada via Pechini,
com 81%, indicando melhor organizagao estrutural quando comparada a rota verde, com
74% de cristalinidade.

A Figura 2 mostra os espectros infravermelhos (FTIR) das amostras sintetizadas
pela rota verde e pela rota Pechini.
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Figura 2. Espectros infravermelhos da amostra via Pechini (B-TCP-800) e pela rota verde (B-TCP-verde-800).
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A analise por espectroscopia no infravermelho com transformada de Fourier (FTIR)
revelou a presenca de bandas caracteristicas dos grupos fosfato (PO,*") em ambas as
amostras, indicando a formagéao do B-fosfato tricalcico (B-TCP). De acordo com a literatura,
o B-TCP apresenta bandas de estiramento (v, € v3) na regido de 900-1200 cm™ e bandas
de flexdo (v, e v,) entre 400—-650 cm™, o que foi observado nos espectros analisados
(Pereira et al., 2024). Na amostra obtida por sintese verde, foram identificadas bandas
em aproximadamente 1190 e 920 cm™, atribuidas as vibragdes de estiramento do grupo
PO,*. As bandas em ~537 e ~454 cm™ correspondem as vibragdes de flexdo do grupo
fosfato (O—P—-0). Além disso, a presengca de uma banda em torno de 730 cm™, associada
a ligagbes P-O-P, indica a formacao de pirofosfato de calcio (Ca,P,0,). Para a amostra
sintetizada pelo método Pechini, observaram-se bandas em ~963 cm™ (estiramento
assimétrico P-0), ~591 cm™ e ~442 cm™ (modos de flexao do grupo fosfato), confirmando
também a formagao de B-TCP. No entanto, a presenga de uma banda intensa em ~1300
cm™', atribuida ao estiramento assimétrico do grupo carbonato (CO327), indica incorporagao
de carbonatos na estrutura. Essa carbonatagdo pode estar relacionada a decomposigao
incompleta dos precursores organicos ou a absorcao de CO, durante o tratamento térmico
(Eknapakul et al., 2024). Dessa forma, os resultados de FTIR corroboram com os dados da
difragao de raios X (Figura 1).

A Figura 3 exibe as morfologias obtidas por microscopia eletrénica de varredura das
amostras via Pechini (a) e sintese verde (b), com ampliagdo de 20 kx.
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Figura 3. Microscopia eletrénica de varredura das amostras via Pechini (a) e via sintese verde (b), com

ampliagao de 20 kx.

a) B-TCP 800 b) B-TICP'VERDEX800

‘& <

A anadlise morfolégica das amostras de B-fosfato tricalcico (B-TCP) calcinadas a
800 °C revelou diferencas significativas relacionadas ao método de sintese empregado.
A amostra sintetizada pelo método Pechini (a) apresentou particulas mais aglomeradas e
de formato irregular. Essas diferencas indicam que o método de sintese exerce influéncia
direta sobre a morfologia do B-TCP, podendo afetar suas propriedades fisico-quimicas
e biologicas em aplicagdes de regeneragdo ossea. Por outro lado, A amostra obtida por
sintese verde (a) apresentou particulas alongadas com aspecto lamelar, organizadas na
forma de placas sobrepostas.

CONCLUSAO

O estudo demonstrou que o B-fosfato tricalcico pode ser eficientemente obtido tanto
pela rota tradicional (Pechini) quanto pela rota verde. Porém, na rota verde foi formada uma
ceramica bifasica, com B-TCP e pirofosfato de calcio, enquanto pela rota Pechini o b-TCP
foi obtido como fase unica. Por ambos os métodos, as amostras apresentaram cristalitos na
ordem de nandmetros e elevadas cristalinidades. A analise de FTIR confirmou a presenca
dos grupos fosfato caracteristicos do B-TCP em ambas as amostras. O uso dos diferentes
métodos influenciou na morfologia das amostras, onde a amostra verde formou particulas
alongadas com aspecto lamelar, organizadas na forma de placas sobrepostas. Por outro
lado, a amostra sintetizada pelo método Pechini apresentou particulas mais aglomeradas
e de formato irregular
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