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RESUMO

O objetivo deste trabalho consiste no desenvolvimento de um novo cimento
aplicado em endodontia a base de aluminato de célcio e estréncio, com
adequadas propriedades fisicas, quimicas, mecéanicas e biologicas, como: curto
tempo de cura e facil trabalhabilidade, bem como propriedades bioativas. Os
aluminatos foram obtidos pela sintese de combustdo de solugdo por ser um
método simples e eficaz na obtencao de materiais em nano-escala. Os reagentes
utilizados para a sintese foram o nitrato de calcio tetrahidratado, nitrato de
aluminio nonahidratado e carbonato de estroncio, como fontes de calcio,
aluminio e estréncio, respectivamente. A ureia foi utilizada como combustivel e
0 acido nitrico foi utilizado para dissolugéo do carbonato de estroncio em nitrato
de estroncio. Apds a sintese, os materiais foram caracterizados por Difracéo de
Raios X (DRX), Microscopia Eletrénica de Varredura com Emissdao de Campo
(MEV-EC), Superficie especifica e Tamanho de particulas. Na sintese do
aluminato de célcio foi obtida uma uUnica fase cristalina referente ao
heptaluminato dodecélcico (C12A7) e na sintese do aluminato de estréoncio foi
obtido o aluminato de tri-estréncio (SsA) como fase principal, ambos aluminatos
apresentaram estrutura submicrénica com superficie especifica de 1,3 e 0,2 m?/g
e tamanho médio de particula, ap6s moenda, de 8,2 e 3,1 um, respectivamente.
A seguinte etapa foi a preparacao dos cimentos aluminosos de calcio e estroncio,
nas seguintes composi¢oes: CS1 (100% C12A7), CS2 (80%C12A7 + 20%S3A),
CS3 (60%C12A7 + 40%S3A), CS4 (40%C12A7 + 60%S3A), CS5 (20%C12A7 +
80%S3A) e CS6 (100%Ss3A), tendo sido analisados: radiopacidade,
trabalhabilidade com o emprego de aditivo e tempo de cura final. O cimento CS5
apresentou radiopacidade superior a 3 mm na escala de aluminio, estando em
conformidade com a norma ISO 6876-2012. Outra caracteristica avaliada foi a
trabalhabilidade do cimento CS5 quando este foi hidratado com agua (CS5A) e
com a adicao de polietilenglicol 4000 (PEG) como plastificante e retardante de
cura, na seguintes composigdes: CS5B (20% de PEG em massa/volume), CS5C
(30% de PEG em massa/volume) e CS5D (40% de PEG em massa/volume),
onde observou-se que os cimentos hidratados com o aditivo PEG apresentaram
boa trabalhabilidade, com destaque para o cimento CS5C hidratado com 30%
em massa de PEG, com curto tempo de cura, de aproximadamente 60 minutos.
Esse cimento apresentou baixa temperatura de reacao de hidratacao, resisténcia
a compressao suficiente para a finalidade de sua aplicacdo, o ensaio de
biodegradacdo in vitro evidenciou a liberagdo dos ions Sr?*, Ca®* e Al*,
responsaveis pelo pH alcalino do meio o que favoreceu a atividade
antimicrobiana frente a todas as cepas bacteriologicas. Como também
apresentou capacidade bioativa, e satisfatéria adesao e desenvolvimento celular
in vitro. Gom os resultados apresentados pode-se concluir que o cimento CS5C
torna-se muito promissor para potencial aplicacdo em endodontia.

Palavras chaves: Combustao. Cimentos. Endodontia.



ABSTRACT

The objective of this work is the development of a new cement applied in
endodontics based on calcium aluminate and strontium, with adequate physical,
chemical, mechanical and biological properties, such as: short setting time and
easy workability as well as bioactive properties. The aluminates were obtained
by the combustion synthesis of solution because it is a simple and efficient
method to obtain nanoscale materials. The reagents used for the synthesis were
calcium nitrate tetrahydrate, aluminum nitrate nonahydrate and strontium
carbonate, as sources of calcium, aluminum and strontium, respectively. Urea
was used as fuel and nitric acid was used for the dissolution of strontium
carbonate in strontium nitrate. After the synthesis, the materials were
characterized by X-ray Diffraction (XRD), Scanning Electron Microscopy with
Field Emission (SEM-FEG), Specific Surface and Particle Size. In the synthesis
of the calcium aluminate, a single crystalline phase was obtained for dodecalcium
heptaluminate (C12A7) and in the synthesis of the strontium aluminate the tri-
strontium aluminate (SsA) was obtained as the main phase, both aluminates
presented a submicron structure with specific surface area of 1,3 and 0,2 m?/g
and average particle size, after grinding, of 8,2 and 3,1 pm, respectively. The
following step was the preparation of calcium and strontium aluminous cements
in the following compositions: CS1 (100% C12A7), CS2 (80%C12A7 + 20%S3A),
CS3 (60%C12A7 + 40%Ss3A), CS4 (40%C12A7 + 60%S3A), CS5 (20%C12A7 +
80%SsA) and CS6 (100%SsA), having been analyzed: radiopacity, workability
with the use of additive and final setting time. The CS5 cement showed
radiopacity greater than 3 mm in the aluminum scale, being in compliance with
ISO 6876-2012. Another characteristic evaluated was the workability of CS5
cement when it was hydrated with water (CS5A) and with the addition of
polyethylene glycol 4000 (PEQG) as plasticizer and curing retarder in the following
compositions: CS5B (20% PEG in mass/volume), CS5C (30% PEG in
mass/volume) and CS5D (40% PEG in mass/volume), where it was observed
that the cements hydrated with the PEG additive showed good workability, CS5C
cement hydrated with 30% by mass/volume of PEG, with short setting time, of
approximately 60 minutes. This cement had low temperature of hydration
reaction, sufficient compressive strength for the purpose of its application, the in
vitro biodegradation test evidenced the release of ions Sr?*, Ca®* and AP,
responsible for the alkaline pH of the medium, which favored the antimicrobial
activity against all the bacteriological strains. It also presented bioactive capacity
and satisfactory cell adhesion and development in vitro. With the results
presented, it can be concluded that the CS5C cement becomes very promising
for potential application in endodontics.

Keywords: Combustion. Cements. Endodontics.
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1 INTRODUCAO

A endodontia, especialidade da odontologia, esta voltada para o bem-estar
morfoldgico, fisiolégico e patoldogico da polpa dentaria humana e tecidos
perirradiculares (consistem em cemento, ligamento periodontal e osso alveolar). O
tratamento endodéntico € realizado quando ocorre uma lesdo na polpa dentaria ou
nos tecidos perirradiculares. Os tratamentos que envolvem a utilizagcao de materiais
dentarios incluem a recuperacdo da polpa exposta, selando o espaco do canal
radicular quando ocorre a remogao da polpa, com a reconstrugao endodéntica. Duas
principais causas de exposicao pulpar sdo a céarie dentaria e o desgaste dentario,
como também a exposicao acidental durante procedimentos operatorios, por exemplo,
perfuracdes radiculares, fratura de instrumentos, restauracées com infiltracées e
trauma dental (Noort, 2007).

Um material de obturacdo endodéntico deve selar as vias de comunicacao
entre o sistema de canais radiculares e seus tecidos circundantes. Também deve ser
antimicrobiano, nao carcinogénico, ndo genotdxico, biocompativel, insoluvel nos
fluidos corporais, e dimensionalmente estavel. Um dos materiais mais comercializado
e utilizado na endodontia como um material retrobturador e selador de perfuragdes
radiculares é o Agregado Triéxido Mineral (MTA, sigla em inglés) (Oliveira et al., 2011;
Parirokh; Torabinejad, 2010a).

O MTA é composto basicamente por 80% de cimento portland ((2Ca0.SiOz2)
e (83Ca0.Si02)) e 20% de um agente radiopacificante, sendo o éxido de bismuto
(BizO3) um dos mais utilizados, no entanto, pesquisas evidenciaram que o 6xido de
bismuto afeta o mecanismo de hidratacdo do cimento, reduzindo a precipitacao do
hidréxido de calcio na pasta hidratada (Camilleri, 2007) sendo prejudicial para as
propriedades fisicas do material final, afetando particularmente a resisténcia a
compressao (Coomaraswamy et al., 2007) e retardando seu tempo de cura,
necessitando alteragdes em sua composicao bem como desenvolvimento de novos
materiais (Oliveira et al., 2011).

Assim, surge a necessidade de produzir novas composi¢coes de cimentos
endodonticos, que promovam radiopacidade suficiente para fins clinicos sem a
incorporacgao de 6xido de bismuto, visando melhorar as propriedades fisicas, quimicas
e biolégicas destes cimentos.
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O cimento proposto sera a base de aluminato de calcio e aluminato de
estrdbncio. O aluminato de calcio por apresentar propriedades fisico-mecanicas
adequadas para utilizagdo em materiais dentérios, devido ao seu mecanismo de
fixacdo e endurecimento (dissolucdo seguido por precipitacdo) que garante uma
vedagdo impermeavel entre o material e o dente (L66f, 2008). E o aluminato de
estrdcio, principalmente por apresentar um carater radiopaco, devido sua eficacia na
absorcdo de raios X, assim apresentando uma maior radiopacidade que 0s seus
homélogos de célcio, além disso, o Sr?+, tem se mostrado ativo na regeneragédo 6ssea
de defeitos causados por osteoporose (Luo et al., 2015; Lin et al., 2013).

Dentre os varios métodos para obtencao desses pds ceramicos, podemos
destacar a Sintese por Combustao de Solugéao (SCS), que vem se mostrando como
um método simples e eficaz na sintese de materiais em nano-escala, sendo utilizado
para uma variedade de aplicagées avancgadas (Varma et al., 2016).

Neste contexto, a principal motivacdo deste trabalho consiste no
desenvolvimento de um novo cimento com propriedades com adequadas
propriedades fisicas, quimicas, mecanicas e biologicas, como: curto tempo de cura,
facil trabalhabilidade, propriedades bioativas, além de baixo custo de fabricagao,
empregando pds submicrénicos e reativos de heptaluminato dodecaélcico e aluminato
de tri-estroncio sintetizados por combustao de solucédo (SCS), por ser um método

simples e rapido.
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2 REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.1 Biomateriais

A reconstrucao e remodelamento da anatomia humana tem sido, nos ultimos
anos, um dos maiores desafios da ciéncia. Varias estratégias estdo sendo usadas
para a reparagao de defeitos de tecidos vivos, com o desenvolvimento de varios
dispositivos para medicina regenerativa avangcada e odontologia (Arvidson et al.,
2011).

Alguns deles sdo implantaveis, como fios de suturas, cateteres, valvulas
cardiacas, implantes mamarios, placas de fixagdo de fratura, pregos e parafusos em
ortopedia, véarias formulagbes de enchimento, fios ortodénticos, préteses de
substituicdo de articulacao, etc. No entanto, para serem aceitos pelo corpo humano
sem efeitos colaterais indesejados, todos os dispositivos implantaveis devem ser
preparados a partir de uma classe especial de materiais toleraveis, chamados
materiais biomédicos ou biomateriais (Ratner; Hoffman, 2013; Ducheyne et al., 2011).

Um biomaterial na terminologia médica € "qualquer material natural ou
sintético (que inclui polimero, ceramica ou metal) que se destina a implantacdo em
tecidos vivos como parte de um dispositivo médico ou implante" (Bhat; Kumar, 2013).

De acordo com Williams, (2009), um biomaterial € uma substancia que foi
desenvolvida para assumir uma forma que, sozinha ou como parte de um sistema
complexo, € usada para direcionar, através do controle de interacbes com
componentes de sistemas vivos, o0 curso de qualquer procedimento terapéutico ou de
diagnéstico, em medicina humana ou veterinaria.

Para serem utilizados na medicina os biomateriais devem apresentar os
seguintes requisitos, em ordem de importancia: clinico, processamento e econémico.
Clinicamente, o biomaterial deve possuir propriedades fisicas, quimicas e biolégicas
adequadas para cumprir a sua funcdo. Além do desempenho especifico para a
aplicacdo, um biomaterial também deve apresentar praticidade no processamento,
demonstrando facilidade de uso em aplicacdes especificas, ter custo razoavel e
atender aos requisitos legais de comercializacao (Kulinets, 2015).

Particularmente, os biomateriais ideais para implantacdo em odontologia
devem ser biocompativeis, ndo téxicos e promover a regeneragao do tecido 6sseo
dentario (Nie et al., 2011).
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Dentre as varias classes dos biomateriais, as bioceramicas vem se
destacando em aplicacbes odontoloégicas e ortopédicas, como por exemplo, na
regeneracao o0ssea. Na forma de pd, elas podem ser utilizadas associadas com
polimeros na formacao de cimentos, utilizados para preenchimento de cavidades
Osseas (Kulinets, 2015).

2.1.1 Bioceramicas

O termo bioceramicas refere-se a um material ceramico biocompativel devido
a sua similaridade com o processo bioldgico de formacao de hidroxiapatita, induzindo
uma resposta regenerativa no corpo humano. Estes materiais desempenham um
papel fundamental, principalmente na regeneracao do tecido 6sseo. Muitas classes
de bioceramicas estao disponiveis para diversas aplica¢gées. Sua aplicacdo depende
da natureza dos defeitos, com a finalidade de reparar e reconstruir de partes doentes
ou danificadas do sistema musculoesqueléticos. Além disso, seus produtos de
degradacdo nao sao nao-téxicos, apresentando assim, baixa citotoxicidade,
estabilidade quimica e capacidade osteoindutiva, pois absorvem substancias
osteoindutoras proporcionando a cicatrizagdo 6ssea (Best et al., 2008; Candeiro et al.,
2016; Cheng et al., 2010; Jain; Ranjan, 2013; Koch; Brave, 2009; Nasseh A., 2009;
Prati; Gandolfi, 2015a; Ree; Schwartz, 2014; Thomas et al., 2018; Utneja et al., 2015).

Em geral, as bioceramicas apresentam elevado pH quando em contato
inicialmente com o ambiente biolégico, 0 que favorece um carater antimicrobiano,
além de apresentar natureza hidrofilica, ou seja, hidrata-se facilmente em contato com
a agua (Best et al., 2008; Jitaru et al., 2016; Kalita et al., 2002; Koch et al., 2012;
Torabinejad et al., 1995b).

O desenvolvimento de implantes bioceramicos revolucionou sua aplicacéo
em cirurgia ortopédica, na substituicdo de tecidos, preenchimento de defeitos 6sseos
ou no recobrimento de metais, com a finalidade de aumentar sua biocompatibilidade
e, na odontologia, como material reparador e selador. As bioceramicas a base de
alumina, zircénia, hidroxiapatita, fosfato de célcio, silicato de célcio, aluminatos e
vitroceramicas sdo amplamente empregadas para as mais diversas aplicacdes
(Malhotra et al., 2014; Koch et al., 2012).
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2.2 Endodontia

O sistema estomatognatico humano (composto por 0ssos, dentes e musculos)
€ muito suscetivel a danos traumaticos, exposicao a ataques microbianos e doencas
congénitas. Uma vez que a denticdo humana desempenha um papel determinante na
mastigagéo, fonagao e estética, a procura de materiais promissores e mais eficientes
para restabelecer a sua funcionalidade tem sido importante (Amrollahi et al., 2016).

O tratamento endoddntico tem como objetivo evitar a contaminagao
microbiana do sistema radicular e/ou remover micrébios para garantir o sucesso
clinico. A endodontia esta focada também na manutencao da polpa vital garantindo a
salde dos tecidos circundantes. Assim, além do tratamento do canal radicular, os
procedimentos indiretos (n&o atinge a polpa), diretos (quando expde a polpa),
pulpotomia (remogéao da polpa), reparacao de perfuragdes, preenchimento radicular e
obturacdo de dentes com apices abertos, bem como para obturacdo de canais
radiculares de dentes permanentes com apices fechados, sdo partes integrantes da
terapia endodéntica (Diogenes; Ruparel, 2017; Debelian; Trope, 2016). Na Figura 1

observa-se as aplicagdes clinicas dos cimentos endodénticos.

Capeamento ;
pulpar indireto e

.\\'\\ ‘

\ A /
Te e (s,
Reparagdo de ZeT (‘_/ — ) [ \\_ Capeamento

perfuragao N = = pulpar direto
Reabsorgéo - - " Pulpotomia
radicular s N
I - Vedagao e
I} Obturagéo
Apicificaggo —, /)

Preenchimento
de raiz

[§ o S—

Figura 1 - Aplicagdes clinicas dos cimentos endod6nticos. Fonte: http://avalonbiomed.com/

O tratamento do canal radicular é dividido na fase de controle microbiano
(instrumentacgao, irrigacdo, medicacao intracanal), seguido da fase de enchimento
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(enchimento de raiz e enchimento superior) (Debelian; Trope, 2016), como ilustrado

na Figura 2:
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Figura 2 - Etapas do tratamento do canal radicular. Fonte:

www.saudebemestar.pt/pt/medicina/dentaria/endodontia/

A moldagem mecénica das paredes internas do canal radicular é necessaria
para permitir efetivamente a limpeza e desinfeccdo dos espacos radiculares internos
e facilitar a vedagcédo dos materiais de enchimento. Sabe-se que a limpeza adequada,
bem como o preenchimento completo dos espacos dos canais radiculares, promovem
a cicatrizagao pos-tratamento. Para ser bem sucedido, o preenchimento precisa se
estender ao longo de todo o comprimento do canal, terminando pouco antes da ponta
da raiz, onde o sistema de canais termina e se espalha (Ng et al., 2008).

Portanto, um canal bem preparado e manuseado adequadamente favorece o
sucesso do tratamento (Estrela et al., 2008). Os critérios desejaveis para um material
de enchimento em endodontia sdo delineados na Tabela 1:
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Tabela 1 - Propriedades e critérios para um material de enchimento ideal.

Propriedades Critério

Deve ser adesivo quando | O material deve aderir ao material de
misturado, proporcionando boa | obturacao, geralmente gutta percha, quando
aderéncia entre o material e a|colocado no canal, e superar as

parede do canal quando ajustado. | irregularidades do canal radicular
preenchendo completamente o interior do
canal.

Deve ser radiopaco. O material deve proporcionar radiopacidade

para visualizacdo em radiografias e para uma
avaliacao eficiente.

Deve ser dimensionalmente | Qualquer encolhimento do material tende a
estavel. criar lacunas na interface dentinaria ou dentro
do proprio material, comprometendo a
vedacéao do canal.

N&o deve manchar a estrutura | Os componentes do material ndao devem
dentéria. ocasionar a descoloracdo dos dentes.

Deve ser antimicrobiano, ou pelo | Esta propriedade é fundamental para o
menos nao incentivar o crescimento | sucesso pds-tratamento.
dos microrganismos.

Deve ser biocompativel Pois estardo em contato com tecidos vivos.

Fonte: Akhavan et al., 2017; Bodrumlu, 2008; Cintra et al., 2010; Lachowski et al.,
2012; Murray, 2017; Scarparo et al., 2009; Sonmez et al., 2008; Viapiana et al., 2014.

O campo da Endodontia estd em constante mudanga devido a introducéo de
novas técnicas e avancgos tecnolégicos. Os avangos na ciéncia dos materiais
endoddnticos contribuem significativamente para o crescimento e sucesso
exponencial da endodontia. As bioceramicas estdo entre os materiais recentemente

introduzidos na endodontia (Raghavendra et al., 2017).

2.2.1 Cimentos bioceramicos disponiveis para o tratamento endodoéntico

by

A introducdo de materiais a base de Bioceramicas nos tratamentos
endoddnticos no inicio dos anos 90, foi considerada como um dos avangos mais

importantes na odontologia reparadora (Abusrewil et al., 2018).
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Cimentos bioceramicos tem se destacado na endodontia como material de
reparacao de perfuragcdes nas raizes e cimento obturador de canal radicular
agregando todos os beneficios das bioceramicas, sendo considerado uma tecnologia
vantajosa em endodontia (Al-Haddad; Aziz, 2016; Mukhtar-Fayyad, 2011).

Os materiais bioceramicos utilizados na terapia endoddntica ndo se destinam
a fornecer reforgo estrutural/mecénico das raizes. Em vez disso, estes possuem
mddulos elasticos muito menores que os tecidos dentarios que eles preenchem (Tay;
Pashley, 2007). Seu objetivo principal é preencher os espacos irregulares do canal
radicular ndo ocupados pela guta-percha, eliminando microrganismos infecciosos,
impedindo seu crescimento e saida para os tecidos circundantes; favorecendo a
sobrevivéncia, diferenciagdo e funcdo mineralizante dos osteoblastos, participando
ativamente do processo de cicatrizacao (Giacomino et al., 2019).

As tecnologias de regeneracao para Orgaos/tecidos orais complexos, tais
como a polpa dentéria, ainda nao atingiu o estado clinico ideal devido a sua
complexidade estrutural e de desenvolvimento (Gilbert Triplett; Budinskaya, 2017).

Existem inimeras bioceramicas atualmente em uso em endodontia, como por
exemplo bioceramica pré-misturada, cimento a base de resina epdxi, biodentina e
Agregado Trioxido Mineral (MTA).

2.2.1.1 Bioceramica pré-misturada

Neste tipo de bioceramica existem 2 selantes pré-misturados a base de
silicato de calcio com composi¢cao quimica similar, iRoot SP (Innovative Bioceramics,
Vancouver, BC, Canada) e EndoSequence BC (Brasseler USA, Savannah, GA) (Silva
Almeida et al., 2017). Os principais componentes inorganicos incluem silicato de
tricalcio, silicato de dicalcio, fosfatos de calcio, silica coloidal, hidréxido de calcio e
oxido de zirconio como radiopacificador, contendo agente espessantes sem agua para
permitir que o selador seja aplicado sob a forma de uma pasta pré-misturada (Kong
etal., 2011).

Além da atividade antibacteriana (Wang et al., 2014; Zhang et al., 2009a), os
cimentos bioceramicos apresentam citocompatibilidade (Zhang et al., 2010), boa
capacidade de vedacdo (Zhang et al., 2009b) e boa ligagdo a dentina do canal
radicular, mesmo sob varias condi¢cdes de hidratacdo da dentina (Ersahan; Aydin,
2013; Nagas et al., 2012). No entanto, este material apresenta um longo tempo de
cura, de aproximadamente 4 horas (Kong et al., 2011).


https://www.sciencedirect.com/topics/medicine-and-dentistry/root-canal
https://www.sciencedirect.com/topics/medicine-and-dentistry/root-canal
https://www.sciencedirect.com/topics/medicine-and-dentistry/gutta-percha
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2.2.1.2 Cimento a base de resina epoxi

O cimento a base de resina epdéxi AH Plus (Dentsply DeTrey GmbH, Konstanz,
Alemanha) é considerado padrao ouro no que diz respeito a propriedades fisicas, pois
apresenta elevada forga de ligagdo a dentina quando comparado a outros cimentos
aplicados em canais radiculares (Ersahan; Aydin, 2010). O AH Plus tem sido
amplamente utilizado por aproximadamente 2 décadas, exibindo baixa solubilidade e
desintegracao (Versiani et al., 2006) e estabilidade dimensional adequada (Zhou et
al., 2013). No entanto, este selante ndo mostrou propriedades bioativas (Borges et al.,
2012) ou potencial osteogénico (Kim et al., 2013).

2.2.1.3 Biodentina

Biodentine ® (Septodont) é considerado um material bioceramico de segunda
geracao, possuindo propriedades semelhantes ao bem conhecido Agregado Triéxido
Mineral (MTA) (Debelian; Trope, 2016).

E um material de dois componentes. O p6 é composto principalmente de
silicato tricalcio, silicato de dicalcio e carbonato de céalcio como enchimento. E o 6xido
de zirc6nio como agente radiopacificante. O liquido contém cloreto de calcio como um
acelerador de cura e um agente redutor de agua (Laurent et al., 2008).

Suas vantagens em relacdo ao MTA é o seu tempo de cura mais curto
(aproximadamente 10-12 min.) e sua resisténcia a compressdo semelhante a
dentina. Uma grande desvantagem deste material € que ele é triturado por
30 segundos em uma quantidade pré-determinada numa capsula, tornando inevitavel
o desperdicio, uma vez que na grande maioria dos casos endoddnticos, € necessaria
apenas uma pequena quantidade (About, 2016; Ree; Trope et al., 2015; Schwartz,
2014).

2.2.1.4 Agregado Trioxido Mineral (MTA)

O MTA foi desenvolvido pela equipe liderada pelo Prof. Torabinejad na
Universidade de Loma Linda na Califérnia (EUA) do ano de 1992 a 1993 (Torabinejad
et al., 1995b) com o objetivo de atender a demanda por um cimento ideal para o
tratamento endoddntico (Daniele, 2017).

A composicao do MTA consiste em 80% de cimento Portland, ((2Ca0.SiO2) e
(3Ca0.Si0z2)), com tamanho de particulas variando entre (< 1 pum a 30 - 50 um) e 20%



27

de agente radiopacificante, em muitos casos € utilizado o éxido de bismuto (Bi20s3),
com tamanho de particulas entre 10 - 30 um (Camilleri, 2007; Dammaschke et al.,
2005).

Ele apresenta propriedades caracteristicas das bioceramicas, ou seja, tem
elevado pH durante o processo de cura, € biocompativel e fornece uma excelente
vedacdo do canal por um longo tempo (Parirokh; Torabinejad, 2010a; Torabinejad;
Parirokh, 2010).

No entanto, estudos apontaram algumas desvantagens do MTA como
material de enchimento de raiz ideal:

o O Bi20s afeta o0 mecanismo de hidratagdo do cimento, reduzindo a
precipitacdo do hidréxido de calcio na pasta hidratada (Camilleri, 2007; Dammaschke
et al., 2005), se mostrado prejudicial para as propriedades fisicas do material final,
afetando particularmente a resisténcia a compressao (Coomaraswamy et al., 2007).

o Dificuldade de trabalhabilidade por sua consisténcia arenosa e reacao
de ajuste muito lento, cerca de 2h 45min. (Lee, 2000; Torabinejad et al., 1995a), o que
pode contribuir para vazamento (Reeh; Combe, 2002), desintegracdo da superficie
(Davis et al., 2003; Yatsushiro et al., 1998), perda de adaptagéo e descontinuidade do
material (Peters; Peters, 2002)

. Dificil de aplicar em canais estreitos, tornando o material pouco
adequado para uso como selante juntamente com guta-percha (Belobrov; Parashos,
2011; Parirokh; Torabinejad, 2010b).

o Descoloracao dos dentes (Camilleri, 2014; Vallés et al., 2013).

o Alto custo (Parirokh; Torabinejad, 2010b)

Na Tabela 2 estéo listados alguns cimentos com base na formulagéo original
e/ou com pequenas modificagdes do MTA que sdo comercializados para tratamentos
endodonticos.
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Tabela 2- Resumo dos materiais utilizados para procedimentos de capeamento pulpar,
reparacao de perfuracdo de raiz, selador de canal e procedimentos de apicigénesis.

Uso Propriedades
Material (fabricante) Fabricante Composicao afetadas * Experimental
Pé: 75% cimento
ProRoot CP, Ag, AER, | Dentsply Tulsa, Portland, 20% Nao
MTA PR, Af Johnson City, oxido bismuto, 5% -
TN, USA sulfato de calcio.
Liquido: 4gua
Angelus dental | P6: 80 % cimento
MTA CP, Ag, AER, solutions, Portland, 20% Tempo de presa Nao
Angelus PR, Af Londrina, PR, oxido bismuto.
Brazil Liquido: agua
<60%, cimento
TheraCal Bisco Inc, portland tipo Ill, < | Tempo de presa e
CP, Ag Schaumburg 50% Manejo Sim
polietilenglicol
dimetacrilato, <
10% zirconato de
bério
Angelus dental | P6: 80 % cimento
MTA Bio CP, Ag, AER, solutions, Portland, 20% Tempo de presa Sim
PR, Af Londrina, PR, 6xido bismuto.
Brasil Liquido: agua
Prevest Detpro Pé: igual W-
MTA Plus | CP, Ag, AER, | Limited, Jammu, ProRoot MTA
PR, Af, SCR India Liquido 1: dgua Manejo Sim
Liquido 2: gel
polimérico
Micromega, Pé: silicato di e Consisténcia,
MM-MTA | CP, Ag, AER, Besancon, tricalcico, Manejo
PR, Af Franca carbonato de e Tempo de presa Sim
célcio. Liquido:
agua
Harvard Dental
Harvard CP, Ag, AER, International Igual ao ProRoot Sim
MTA caps PR GmbH MTA Manejo
ProRoot MTA. Bioatividade,
Nano-MTA | CP, Ag, AER, - Incorpora tempo presa e Sim
PR, Af estréncio e porosidade
diminui o tamanho
de particulas
Cimento Portland
MedCem | CP, Ag, AER, | Medcem GmbH, | branco e 6xido de | Radiopacidade e Sim
MTA PR, Af Suica zirconio Alto custo

Abreviaturas: CP, capeamento pulpar e pulpotomia; Ag, apicigénesis; AER, apicectomia-extremidade da
raiz; SCR, selador de canal e raiz; PR, perfuracbes radiculares e reabsorcbes; Af, apicificacdo em

pulpotomia

Fonte: Prati; Gandolfi. (2015).

2.3 Mecanismo de hidratacao de cimentos

A compreensdo dos mecanismos cinéticos da hidratagdo do cimento

cruza interesses académicos e praticos. Os fendmenos quimicos e microestruturais
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que caracterizam a hidratacdo do cimento sado bastante complexos e
interdependentes, dificultando a resolugdo dos mecanismos individuais ou dos
parametros que determinam suas taxas. O estudo fundamental da hidratacao,
portanto, oferece desafios cientificos significativos em técnicas
experimentais e métodos de modelagem tedrica em varias escalas (Moses; Perumal,
2016).

O mecanismo de hidratacdo do cimento Portland (PC) e do cimento de
aluminatos de calcio (CAC) tem sido bastante investigado, de acordo com a literatura.
Embora os principais processos de hidratagcdo sejam similares, existem diferencas
especificas de hidratagcdo (Wang et al., 2018a). Isto € devido a complexidade do
processo de hidratacdo do CAC que é altamente dependente da temperatura em
contraste com o PC, onde esta dependéncia € muito menos pronunciada (Ukrainczyk,
2010).

2.3.1 Hidratacao do Cimento de aluminato de calcio

O processo de hidratacdo compreende inumeras reacdes quimicas
simultdneas com mecanismos individuais, incluindo dissolucéo de cimento, nucleacao
e crescimento de produtos de hidratacao (Ukrainczyk, 2010).

A Figura 3 exibe o diagrama esquematico dos processos de hidratacdo do
cimento de aluminato de calcio (CAC).
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‘ ‘ ‘ \\ \ / / Estado endurecido
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. Cimento O Hidratos

Figura 3- Diagrama esquematico do processo de hidratacdo do CAC. Adaptado de (Wang et
al., 2018a).
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O processo de hidratacdo de todos os cimentos aluminosos comega no
contato inicial do ligante com a agua (Figura 3 (1)) (Chatterjee, 2009). Este processo
comeca com a dissolucao, quando a agua entra em contato com uma superficie de
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particula de cimento. A dissolucdo das fases de cimento anidro aumenta as
concentragbes dos ions Ca?* e AI(OH)4 em solucdo (Oliveira et al., 2009).

Quimicamente, podemos observar esta etapa representada na Equagéo 1:

Ca(AlO2): + 4H0 — Ca*" + 2AI(OH) 4 (1)

A concentracdo desses ions na agua atinge o limite de solubilidade, que é
seguido pela precipitacao de uma fase de aluminato de calcio hidratado, favorecendo
a dissolugao adicional das fases anidras (Figura 3 (Il)). Como resultado, um processo
ciclico de precipitacao por dissolucao ibnica continua até que a maioria (ou todas) as
particulas de cimento anidro expostas a dgua tenham sido consumidas. Uma certa
quantidade de calor é liberada, dando origem a uma reagdo exotérmica, devido a
hidratacdo das fases mais reativas, aumentando a temperatura da pasta de cimento
e favorecendo a reacdo das fases mais inertes (Oliveira et al., 2009).

Devido a hidratacdo da superficie do cimento durante o processo de
hidratacdo, o processo de dissolugdo do cimento é inibido no periodo de
desaceleracao (Figura 3 (lll)) (Wang et al., 2018a). Ent&o inicia-se um lento processo
de nucleacao. Este periodo, que é conhecido como o "periodo de indugao”, e
permanece até que os primeiros nucleos de hidratos cristalinos sejam formados
(Oliveira et al., 2009)

Quando a camada de hidratacao atinge uma espessura critica, ocorre o seu
rompimento finalizando a etapa de inducao (a reacdo como um todo acelera), com o
crescimento dos nucleos cristalinos por um mecanismo de dissolugao-cristalizacao
(Figura 3 (1V)) (Lee et al., 2001). Como a nucleacao heterogénea na superficie da
particula é favorecida, as fases hidratadas precipitadas tendem a formar conexdes
fortes entre as particulas vizinhas, o que resulta no chamado fenbmeno de cura
(Qliveira et al., 2009).

Além dos aspectos relacionados ao mecanismo de hidratagdo do CAC, um
segundo aspecto contribui para o interesse em se estudar o processo de cura desta
classe de cimento. Isto esta relacionado ao fato do cimento de aluminato de calcio
proporcionar um rapido desenvolvimento de resisténcia mecanica (uma das principais
vantagens desse cimento) (Parr et al., 2013). No entanto, este comportamento pode
acarretar problemas em relagéo ao tempo de trabalhabilidade.
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Um curto periodo de trabalhabilidade pode comprometer a formacéao da peca
ou o bombeamento do concreto até o molde. Por esse motivo na elaboracao de
concretos refratarios pode ser necessaria a inclusédo de aditivos que controlem o
processo de endurecimento do cimento. Alguns aditivos podem atuar como
retardadores ou aceleradores, dependendo do teor utilizado, sendo esse
comportamento claramente entendido por meio das propriedades quimicas dessas
substancias (Garcia et al., 2007).

2.4 Aditivos

Os aditivos sao utilizados para controlar as propriedades fisicas e mecanicas
de cimentos, concretos e argamassas a fim de alcangar um desempenho eficaz e
propriedades adequadas para sua aplicacdo, tornando-os mais faceis de manipular
(Nagrockiene et al., 2017).

Muitas vezes é necessario modificar o tempo de cura, seja por aceleradores
ou retardadores. Se um cimento deve ser colocado em uma profundidade rasa, entdo
a aceleracao de cura sera desejavel para evitar tempos de espera desnecessarios.
Por outro lado, em um local profundo mais tempo de cura € necessario, o0 que pode

exigir a adicao de retardadores (Fink, 2015).
2.4.1 Aditivos retardadores

Aditivos retardadores sao substancias quimicas que retardam a osmose da
agua nos graos do cimento durante o processo de hidratacao, retardando assim o
endurecimento desse material. De uma maneira geral, o mecanismo de atuagéo
desses aditivos é atribuido a um aumento no tempo requerido para que o processo de
dissolugdo das fases anidras do cimento alcancem os valores de concentragdes
necessarias para iniciar o periodo de indugao (saturacao da solucdo) (Garcia et al.,
2007).

Pode-se destacar também os aditivos dispersantes, que agem como agente
retardador, melhorando as propriedades reoldgicas dos cimentos. Em particular, os
dispersantes sao adicionados a cimentos para facilitar a trabalhabilidade, diminuindo
a quantidade de agua para hidratacdo, aprimorando o comportamento de fluxo da
pasta de cimento (Fink, 2015).
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A Tabela 3 apresenta diferentes substancias quimicas, dividas em grupo, que

sédo classificadas na literatura como agentes retardadores e dispersantes.

Tabela 3 - Substancias quimicas utilizadas como agentes retardadores e dispersantes de
cimentos.

Grupos Quimicos Exemplos de Compostos Referéncias
Acidos hidro-carboxilicos e | Acido Citrico e Citrato de Sédio (Zhang et al., 2017b;
seus sais Acido Tartarico e Tartarato de Kastiukas et al., 2015;
Sodio Méschner et al., 2009)
EDTA
Sais de fosfato Tripolifosfato de sodio (Sugama et al., 2000)
Metafosfato de sédio
Carboidratos Acucar, Amido, Celulose (Fuetal., 2017)
Aditivos dispersantes em Sulfato de poli (oxietileno), (Handal et al., 2015; Tian
geral Poliacrilato de s6dio et al., 2013; Roy et al.,
Polietilenoimina, Polietileno e 2012)
derivados
Acido bérico e seus sais Acido borico, Borax (Tan et al., 2017; Yang;
Qian, 2010)
Cétions metélicos Sais de Ba, Mg, Na, K, Pb, Hg, (Zhang et al., 2017a;
Cu, Zn, etc Zezulova et al., 2016;
Weeks et al., 2008)
Compostos contendo CI NaCl, HCI (Shi et al., 2016, 2017;
Xu et al., 2016)

2.4.1.1 Polietilenoglicol (PEG)

O Poli(etilenoglicol) € um poli (éter) altamente biocompativel, soluvel em
solugdes aquosas e solventes orgéanicos, o que contribui para sua biocompatibilidade
e processabilidade, respectivamente, incluido na Lista GRAS (Geralmente
Reconhecido Como Seguro) do FDA (Administracdo de alimentos e medicamentos,
Estados Unidos da América do Norte) (lvanova et al., 2014).

Entre os varios polimeros sollveis em agua, os polietilenoglicois (PEG) séo
um dos aditivos poliméricos mais promissores utilizados em aplicacoes farmacéuticas,
por ser um polimero nao téxico e biocompativel (Mech; Sangwai, 2016; Mikhailova;
Rovnanik, 2016).

Pesquisas clinicas evidenciam que a aplica¢ao do polietilenoglicol em cimento
de MTA melhorou as propriedades de trabalhabilidade e favoreceu a fluidez do

material, contribuindo para atingir uma melhor adaptacdo a varias irregularidades
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presentes no sistema do canal radicular, melhorando a capacidade do material
infiltrar-se em perfuracdes (Natu et al., 2015).

De acordo com Duarte et al., (2012) a adicdo do PEG ao MTA Angelus,
aumentou o tempo de presa, melhorou a fluidez e o0 aumento do pH, proporcionando
a liberacao de ions célcio.

Sua aplicacdo em cimentos 6sseos resultou numa diminuicao significativa da
temperatura maxima do cimento, sem alterar seu tempo de presa e nem sua
microestrutura (Krol; Pielichowska, 2016), facilitando a ades&o, proliferacdo e

diferenciacao celular (Roy et al., 2012).
2.4.2 Aditivos Aceleradores

Ao contréario dos retardadores, os aceleradores s&o aditivos que proporcionam
uma antecipagcdo no processo de hidratacdo do cimento, acelerando o seu
endurecimento. De uma maneira geral, esses aditivos agem alterando o processo de
precipitacdo dos hidratos, diminuindo o tempo necessario para a nucleagao,
possibilitando que a precipitacdo acontega assim que o estado de saturagdo da
solucdo seja atingido. A Tabela 4 apresenta alguns compostos quimicos que atuam
como aditivos aceleradores do processo de hidratacdo do cimento (Garcia et al.,

2007).
Tabela 4- Substancias quimicas utilizadas como agentes aceleradores de cura.
Grupos Quimicos Exemplos de Compostos Referéncias
Sais de litio Li2COs, LiOH (Cau Dit Coumes et al.,
2017; Niziurska et al., 2015;
Gosselin et al., 2010)
Silicatos NazSiOs (Aitcin, 2016; Salvador et
al., 2016)
Sais de célcio CaClz (Wang et al., 2017;
Shanahan et al., 2016; Pang
et al., 2015)
Compostos alcalinos NaOH, trietanolamina (Yaphary et al., 2017; Han

et al., 2015; Francisconi et
al., 2009; Xu et al., 2009)
Compostos contendo SO4* H2SO4, Na:SO4, CaSO4 (Mohammed; Safiullah,
2018; Chen et al., 2013;

Huan; Chang, 2007)
Compostos contendo COs* Na>COs, KoCO3 (Yuan et al., 2017; Kovtun et
al., 2015)
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Alguns aditivos ja foram aplicados ao MTA, em substituicdo a 4gua destilada,
como veiculo da mistura, ou em conjunto a ela. Sado exemplos: soro fisiolégico,
hipoclorito de sdédio, K-Y gel (Jafarnia et al., 2009; Kogan et al., 2006), solugbes
anestésicas (Jafarnia et al., 2009; Watts et al., 2007; Kogan et al., 2006), gluconato
de clorexidina (Kogan et al., 2006), fosfato de sddio (Shie et al., 2009; Ding et al.,
2008; Huang et al., 2008), gluconato lactato de calcio (Kang et al., 2013; Ji et al., 2011;
Hsieh et al., 2009), metilcelulose (Ber et al., 2007), nitrito e nitrato de célcio, formiato
de calcio (McNamara et al., 2010; Wiltbank et al., 2007) e o polietilenoglicol (Marciano
et al., 2016; Salem Milani et al., 2013; Holland et al., 2007).

2.5 Meétodos de sintese de Bioceramicas

A sintese de bioceramicas em formas progressivamente complexas, tem sido
uma area ativa de investigacoes. Varias rotas de sintese tem sido desenvolvidas para
a obtencédo de bioceramicas, como por exemplo, o0 método de estado sélido, de
precipitacdo quimica, sol-gel (Shu et al., 2007; Liu et al., 2002; Silva et al., 2001) e 0
método hidrotérmico (Lin et al., 2007; Zhang; Vecchio, 2007), (Dorozhkin, 2017).

Na reacdo em estado sélido, o problema estd na utilizagdo de alta
temperatura, ndo homogeneidade quimica, tamanho de particula relativamente
grande e introducéo de impurezas durante o processo de moagem (Wang et al., 2018;
Hessien et al., 2008).

O método de precipitacdo quimica continua sendo um dos métodos mais
faceis na fabricacdo de bioceramicas sintéticas, porque é simples e facil de usar. No
entanto, o produto de sintese €, neste caso, um precipitado amorfo, que precisa ser
tratado termicamente para obter um material altamente organizado (Bucur et al.,
2017), sua precipitacdo incompleta resulta na alteracdo da estequiometria e na
presenca de fases indesejaveis (Hong et al., 2010).

O método sol-gel pode reduzir a segregacdo dos elementos metalicos e
melhorar a homogeneidade quimica durante a decomposicdo dos precursores
poliméricos a altas temperaturas, mas as principais desvantagens do processo sol-gel
sao o alto custo do material de partida, presenca de grandes quantidades de solventes
e problemas associados a secagem além do dificil controle das condi¢des de reacao
(Wang et al., 2012).
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O método hidrotérmico € geralmente limitado a uma escala de laboratério
devido ao custo e a necessidade de uma instalacao especifica, como também o pés
sintetizados por este método apresentam baixa cristalinidade (Montoya-Cisneros et
al., 2017; Zhou et al., 2018a).

Recentemente, tem havido um crescente interesse em sintetizar materiais

ceramicos através da sintese por combustdo de solugéo (SCS).

2.6 Sintese por Combustao de Solucao (SCS)

A SCS vem se destacando por ser um método versatil, simples e rapido, o
que permite que uma variedade de materiais sejam sintetizados sem decomposi¢cao
intermediaria e/ou calcinagdo. E considerado um processo auto-sustentavel pois, a
sintese ocorre em uma temperatura que € muito mais baixa que a temperatura real de
transformacao da fase (Rodriguez et al., 2012).

Desde a origem da técnica, ocorreu crescimento significativo nas publicagoes.
Pesquisas mostram que mais de 5000 artigos sobre SCS surgiram nos ultimos 20
anos, mais de 650 sé em 2015. Esse crescimento é atribuido a simplicidade da
técnica, juntamente com uma variedade impressionante de aplicacdes do produto
obtido (Varma et al., 2016).

O SCS é baseada em uma reagdo exotérmica auto-sustentavel dos
componentes, oxidantes e redutores. Oxidantes, como por exemplo, os nitratos
metalicos, que sao muito utilizados devido a sua elevada solubilidade em agua e pelo
potencial oxidante dos grupos NO?%*, j& como redutor/combustivel podem ser
utilizados, glicina, ureia, acido citrico, por exemplo. (Novikov et al., 2017).

Inicialmente, os precursores séo dissolvidos em um solvente liquido,
geralmente utiliza-se agua, obtendo-se uma solugdo reativa com reagentes
misturados em nivel molecular (Nersisyan et al., 2017).

O segundo passo do processo SCS consiste em aquecer a solugéo final até
atingir as temperaturas de ignicdo do combustivel, normalmente na faixa de 300 —
450°C, o que leva a solucao a desidratar, gerando uma consisténcia semelhante a um
gel devido a evaporagéo do solvente e fusdo dos nitratos. O aumento continuo da
viscosidade, juntamente com a liberacdo de gas devido a decomposicao dos
reagentes, atinge rapidamente a temperatura de combustdo (reacao
autossustentavel), desencadeando a nucleacao espontanea das particulas sélidas e
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o rapido crescimento do produto sélido (Nersisyan et al., 2017; Varma et al., 2016;
Ghose et al., 2013).

A mistura molecular de cations e o calor liberado pela reacdo de combustao
garantem a formagédo de estruturas complexas a baixas temperaturas (Li et al.,
2015). Além disso, a combustdo de combustiveis organicos gera uma grande
quantidade de produtos gasosos, como COz, H20, Hz, N2, etc., levando a formacao de
estruturas porosas. Os gases liberados resfria rapidamente os produtos sintetizados,
impedindo o crescimento de particulas (Nersisyan et al., 2017; Pourgolmohammad et
al., 2017; Mukasyan et al., 2015). Na Figura 4 observa-se o perfil de caracteristico da
sintese de combustéo.
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Figura 4 - Perfil de caracteristico da sintese de combustao (Munir, 1988).

A Figura 5 representa a evolugdo da sintese de combustdo utilizando
Ca(NOs)2, Al(NOs)s, B-alanina e ureia (lanos et al., 2009), uma chama intensa é

observada, indicando que a sintese atingiu a temperatura maxima de combustao.

Figura 5 - Evolugao da sintese de combustéo (lanos et al., 2009).
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Esse tipo de sintese tem a vantagem de produzir rapidamente pos
submicrénicos com elevada pureza, boa homogeneidade, com elevada area
superficial e reatividade. Estes pds podem ser utilizados para diferentes aplicagdes
avangadas, incluindo catalisadores, células de combustivel, biotecnologia, detector de
radiacao, propriedades fotoluminescentes e biomateriais (Kavitha et al., 2015; Rojas-
Hernandez et al., 2015a; Aghayan; Rodriguez, 2012; Gomes et al., 2007; Mukasyan
et al., 2007).

2.7 Aluminatos de Calcio

O cimento de aluminato de célcio (CAC) tem ganhando popularidade na
América do Norte como um material de reparo rapido devido a sua capacidade de
ganhar forca rapidamente, mesmo em baixas temperaturas de cura (Adams; ldeker,
2017), particularmente nas primeiras 6 horas (Older, 2010).

O CAC como biomaterial tem sido avaliado ha mais de duas décadas em
relacdo as propriedades fisicas, mecéanicas e biocompativeis (Hermansson, 2011),
apresentando um grande potencial para ser usado em aplicacées ortopédicas devido
a sua alta viscosidade (o cimento pode ser injetado logo apds a etapa de mistura) e
alta biocompatibilidade (Burger et al., 2013; Engqvist et al., 2008).

Existem 5 compostos no sistema CA (CaO = C, Al20s = A), contendo
principalmente, aluminato monocaélcico (CaO.Alz03, CA), dialuminato de -calcio
(Ca0.2Al203, CA2 ), hexaaluminato de célcio ( CaO.6Al203, CAe ), aluminato tricalcico
(3Ca0.Al206, C3A), e heptaluminato dodecalcico (12Ca0.7Al203, C12A7 ) (Liao et al.,
2016), conforme observado no diagrama do sistema CaO-Al203 de acordo com Ball et
al., (1993), apresentado na Figura 6.
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Figura 6 - Diagrama de fase do sistema CaO-Al.Os (Ball et al., 1993).

O CAC foi aplicado como material de preenchimento de raiz, uma vez que
supera algumas desvantagens do produto comercial (0 Agregado Tridxido Mineral,
MTA) usado para tal finalidade, como por exemplo, longo tempo de endurecimento,
alto nivel de porosidade e baixa resisténcia mecéanica (Parreira et al., 2016).

O cimento de aluminato de calcio apresenta algumas caracteristicas
desejaveis para a aplicacdo endodbOntica, como, melhor fluidez e tempo de
preparo (Oliveira et al., 2010), reologia ajustavel e um tempo de cura a temperatura
ambiente, resultando em alta resisténcia mecanica inicial (Engqvist et al., 2008),
biocompatibilidade (Aguilar et al., 2012; De Castro-Raucci et al., 2011), capacidade
para induzir a deposigao de apatita em fluido corporal simulado (Oliveira et al., 2013;
Engqvist et al., 2004), vedacéo, impedindo a microinfiltragéo bacteriana (Jacobovitz et
al., 2009), compatibilidade adequada ao considerar suas propriedades mecanicas
(Oliveira et al., 2014), baixa expansao favorecendo boa retencdo e aderéncia aos
dentes (Engqvist et al., 2004), endurece no meio bucal, sem necessitar de agente de
cura, mantendo as suas propriedades fisicas e mecéanicas durante um longo tempo

(L&BS, 2008).
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2.7.1 Heptaluminato Dodecalcico (Ca12Al14033, C12A7)

O C12A7 (48,6% de CaO e 51,4% de Al203, em peso) é conhecido como uma
fase principal dos cimentos de alta alumina (50-56% Al20s3), e apresenta estrutura
cubica, pertencente ao grupo espacial 1-43d, com parametros de rede a = 11,99 A B
=90,00°, V = 1720,24 A3, Z =2 (Palacios et al., 2007), com uma densidade de 2,69
g/cm3, e peso molecular de 1.387 g/mol, fundindo congruentemente em
aproximadamente 1.415 °C (Rivas Mercury et al., 2003). A Figura 7 apresenta a
estrutura cubica do Cai2Al140a3a.

Caz* AP+ 02
Figura 7 - Estrutura cubica do Cai2Al14033 (Kurashige et al., 2006).

O C12A7 é classificado como um ligante hidraulico que apresenta varias
vantagens, tais como o endurecimento rapido a temperatura ambiente e as
propriedades reolégicas adequadas, quando comparado aos materiais tradicionais.
As reacoes envolvendo C12A7 e as solucdes aquosas nao sao altamente exotérmica
e este material apresenta biocompatibilidade adequada e tempo de presa que pode
ser ajustado pela adicdo de aditivos a mistura (Parreira et al., 2016).

2.7.1.1 Hidratacao

O C12A7 se hidrata mais rapidamente que o CA e CA2, devido a elevada
proporcao de calcio presente em sua férmula, apresentando uma razao molar (Ca/Al
=1.71), este aluminato de calcio forma uma menor quantidade de gel de hidréxido de
aluminio (AI(OH)s ¢e1) € gibbsita (Al(OH)s cristalina) que 0s demais aluminatos de calcio,
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podendo ser utilizada com o intuito de controlar o tempo de cura de cimentos (Rivas
Mercury et al., 2003).

A reacao de CAC com agua geralmente leva a geracao de varias fases
conhecidas como hidratos, tais como: CaAl204.10H20 (CAH10), Ca2Al205.8H20
(C2AHs), CasAl206.6H20 (C3AHs) e Al(OH)s (AHs) (C = CaO, A = Al203, H = H20)
(Chatterjee, 2009). O tipo e a quantidade das fases hidratadas resultantes dependem
da principalmente do tempo e da temperatura na qual a reagédo ocorre (Ukrainczyk,
2010), conforme resumido na Tabela 5.

Tabela 5 - Fases hidratadas no CAC (Chatterjee, 2009; Rivas Mercury et al., 2003).

Temperatura de reacéo Fases formadas
(°C)
<24 CAH1o0 + AHx (gel)
>24 e <35 C2AHs + AHx + AH3
> 35 CsAHs + AHs

Em contato com agua a temperaturas menores que 24 °C, se hidrata
lentamente formando uma mistura de CAH10 hexagonal e um gel de composicao AHx.
Este é o hidrato menos denso (1,72 g/cm?) e o0 segundo mais sollvel. O hidrato C2AHs
forma-se em temperaturas entre 24 e 35 °C, como também é formado pequenas
quantidades de gel de hidroxido de aluminio (AHx) e hidréxido de aluminio cristalino
(AHa3). Este hidrato apresenta valor intermediario de densidade (1,95 g/cm?) e é o
terceiro mais soluvel. J& o CsAHe € o hidrato formado maioritariamente em
temperaturas acima de 35 °C ou na presenca de teores reduzidos de agua, também
é formado uma pequena quantidade de hidréxido de aluminio cristalino (AHs). E o
hidrato mais denso (2,52 g/cm?®) e o menos sollvel (Lee et al., 2001; Rivas Mercury et
al., 2003).

O CAH10 e C2AHs sao conhecidas por serem metaestaveis a temperatura
ambiente (Ukrainczyk, 2010), eles podem gradualmente dissolver e recristalizar como
CsAHs e AHs, que séo as formas termodinamicamente estaveis (Chatterjee, 2009).

O hidrato AHs é o0 mais soluvel entre os quatro. Este hidrato forma-se em toda
afaixa de temperatura e teores de agua, embora 0 aumento da temperatura e o passar
do tempo possa modificar sua estrutura, de amorfa para cristalina. Nesta mudancga de
estrutura o AHs sofre uma diminuicdo de solubilidade e um aumento de densidade.
Considerando a natureza quimica dos produtos de hidratacdo, o AHs pode ser
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considerado como um composto quimico diferente dos demais hidratos (Garcia et al.,
2007).

N&o ha duvida de que a conversdo € um fator muito importante a ser
considerado em todos os cimentos de CAC, e mais particularmente em condi¢des
ambiente (Chatterjee, 2009).

2.8 Aluminatos de estroncio

Os aluminatos de estréncio sdo uma classe de materiais diferenciados entre
si pela sua estequiometria. Estes materiais despertam interesse na ciéncia dos
materiais por causa de seu uso como pigmentos fotoluminescentes e
termoluminescentes de longa duracdo. Dopados com terras-raras como o Eu?*, eles
exibem excelentes propriedades como alta eficiéncia quéantica e longa fosforescéncia.
Uma das possiveis aplicagdes € como material submicrénico utilizado como detector
de radiacao, por apresentarem propriedades fotoluminescentes, esses detectores de
radiacdo podem ser definidos como materiais inorganicos luminescentes que
convertem radiagdo ionizante em luz visivel (Gomes et al., 2007).

A familia dos aluminatos de estroncio apresenta compostos com estruturas
cristalograficas diferentes dependendo da razdo Sr/Al (Clabau et al., 2005). No
sistema SrO-Al203, existem cinco compostos cristalinos diferentes, SrAl204 (SA),
SrAlsO7 (SA2), Sr3Al206 (S3A), SrsAl207 (S4A) e SrAl12019 (SAs), conforme observado
no diagrama de fase do sistema SrO-Al20s3 (Figura 8) de acordo com Hanic et al.,
(1979). O composto S4A apresenta duas fases: uma a alta temperatura (fase a) na
faixa de 1320 °C a 1690 °C e outra de baixa temperatura (fase ) que se encontra na
faixa de 1125 °C a 1320 °C. A fase de baixa temperatura forma uma solucao sélida
com alumina (Al203) ou S3A (Chatterjee, 2009). Estes aluminatos se diferenciam por
serem mais radiopacos que os homologos de calcio, pelo fato do Sr ter um peso

atdbmico maior resultando numa elevada absorgéo de raios X.
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Figura 8 - Diagrama de fase do sistema SrO- Al,Os (Hanic et al., 1979).

Nas formulagdes de cimentos aluminosos de estréncio (Sr) e célcio (Ca), o

alto teor de estréncio pode aumentar sua radiopacidade para fins clinicos.
2.8.1 Aluminato de Tri-estroncio (Sr3Al20s, S3A)

O SsA apresenta estrutura cubica pertencente ao grupo espacial Pa3 com
parametros de rede a = 15.8556 A, B = 90,00°, V = 3986.3 A3, Z = 24 baseado em
aneis de (AlOs)s. A caracteristica notavel desta estrutura sdo os anéis de AlO4
tetraédricos de seis membros. H4 uma camada dianteira e uma camada traseira nesta
estrutura, ambas em paralelo. Esta estrutura é tipica para os aluminatos de estréncio
onde estao presentes grupos AlO4 tetraédricos ou octaédricos (ou as vezes ambos)
(Ropp, 2013). A Figura 9 apresenta a estrutura cubica do SrzAl20e.
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Figura 9 - Estrutura cubica do SrsAl.Os (Ropp, 2013).

2.8.1.1 Hidratacao

Assim como o CAC, o cimento de aluminato de estréncio (SrAC) também
exibe o comportamento hidraulico em contato com a agua e é convertido em hidratos
de aluminato de estroncio (SrxAH) e hidréxido de aluminio (AHs). Nenhum fenémeno
de conversao dependente do tempo ou da temperatura foi relatado nos estudos de
hidratacdo, no entanto, investigagdes mais detalhadas precisam ser realizadas para
desvendar o comportamento de hidratacdo do SrAC e, mais particularmente, quando
a fase de aluminato é constituida por o (SrO, CaO).Al203 (Chatterjee, 2009).

Os aluminatos de estroncio tém potencial de utilizagdo como cimentos
hidraulicos aluminosos e pertencente a familia dos cimentos aluminosos com base no
sistema CaO-SrO-BaO-Al20s3. O SrO pode substituir estruturalmente o CaO no
cimento de aluminato de calcio (Ptacek et al., 2014; Chatterjee, 2009).

Um exemplo € o aluminato de tri-estréncio (SrsAl2Os, S3A), estudos indicam
que este aluminato é mais reativo do que alguns aluminatos de célcio, porque permite
uma difusdo mais rapida da agua resultando na diminuicao do periodo de inducao do
cimento durante a hidratagéo (Ptacek, 2014).

De acordo com Prodjosantoso et al., (2002), a hidratacdo de cimentos
aluminosos de calcio/estrdncio esta ligado as solubilidades desses compostos (em
geral, os sais de calcio sdo mais soluveis quando comparados com os de estréncio),
primeiramente ocorre a precipitacdo do hidroxido de estroncio seguida pela
precipitacdo do hidréxido de calcio.
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Apés a mistura do composto com agua, o processo de hidratacdo comeca
imediatamente e nao existe qualquer periodo de indugdo mensuravel. A fase hexa
hidratada do aluminato tri-estroncio (SrzAl2(OH)12, (SrsAHe)) e a fase de gel de alta
alumina (Al(OH)s, (AHs (gel))) s@o os principais produtos de hidratacao. Apos 7 dias de
hidratacdo ocorre formacao de aluminato de estréncio hepta-hidratado (SrAl2(OH)14,
(SrAH7)) e um fase de gibbsita cristalina (AH3) (Sr = SrO, A = Al203, H = H20) (Ptacek
et al.,, 2014). A taxa de hidratacdo do SsA é muito mais elevada do que a de SA,

desaparecendo durante o primeiro dia de hidratacao.

2.8.1.2 Atividade biolégica do ion estroncio (Sr?+)

Estréncio € um metal alcalino-terroso que esta localizado na mesma familia
da tabela periédica do calcio (Blaschko et al., 2013), possuindo propriedades fisicas e
quimicas semelhantes a este elemento quimico, o que permite que o estréncio
também possa ser incorporado na fase mineral do osso (Kyllénen et al., 2015; Saidak;
Marie, 2012).

O Uunico composto quimico estavel contendo estroncio que é considerado
prejudicial aos seres humanos em pequenas quantidades € o cromato de estroncio,
sendo a toxicidade causada pelo cromo que € carcinbgeno e genotdxico (Pors
Nielsen, 2004).

Nos ultimos anos, os notaveis efeitos bioldgicos do estréncio tém atraido
grande atencéo, por estimular a formacéo éssea e inibir a reabsorcao 6ssea (Li et al.,
2018; Mao et al., 2017).

O estréncio € um nutriente essencial no osso natural, onde se encontra sua
maior concentracdo no corpo humano, cerca de 99%, estimulando positivamente a
atividade osteogénica, mesmo em amplas concentracdes de ions (He et al., 2019).

Sabe-se que o estréncio atua de forma sinérgica com calcio, promovendo a
diferenciacdo osteoblastica, inibindo a atividade osteocléstica e favorecendo a
regeneracao 6ssea, como ilustrado na Figura 10 (Kuang et al., 2015; Lin et al., 2013;
Schumacher; Gelinsky, 2015; Zhang et al., 2016b).
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Figura 10 - Efeitos do estréncio no osso (Querido et al., 2016).

A substituicdo do calcio pelo estréncio resulta em uma expansao pequena
mas significativa dos parametros de rede, que esta associada ao maior do raio atémico
do Sr2+ (1,26 e 1,44 A para os niimeros de coordenagio 8 e 12, respectivamente) em
comparacdo ao Ca2* (1,06 A). A expansio da estrutura da rede aumenta as taxas de
dissolucao de ions e tem efeito significativamente pronunciado nas células 6sseas in
vitro e in vivo. Portanto, a resposta bioativa € maior devido a maior taxa de dissolucao
e ao efeito bioldgico do Sr nas células formadoras do 0sso. A ligeira supersaturacao
do fluidos fisiolégicos com ions de Sr, Ca e fosfato fazem com que a camada de
hidroxiapatita ocorra mais rapidamente (Equacao 2) (Fredholm et al., 2010; O’'Donnell
et al., 2010).

5Sr* +5Ca** +6PO” 4 + 20H" — Sr;Ca;(PO,),(OH), @

A introducdo do estréncio em cimentos 0sseos, que pode ser aplicado em
tratamento de fraturas 6sseas osteoporéticas, é, portanto, de grande interesse e levou
primeiramente a incorporagdo de estroncio em cimentos convencionais a base de
resina (Schumacher et al., 2013).

Pesquisas evidenciaram que a incorporacao deste ion em cimento de fosfato
de calcio para a aplicacao em defeitos 6sseos resultou em uma maior resisténcia
mecanica e contraste radiografico (Lode et al., 2018). A presenga deste elemento
permite a visualizagdo radiografica sem a necessidade de adicionar particulas
radiopacas tradicionais, como sulfato de bario e zircénio (Dahl et al., 2001).
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Ni et al., (2006) relataram que um cimento 6sseo de poli (metacrilato de metila)
contendo fosfato de célcio e estrdncio teve sua bioatividade e biocompatibilidade
melhorada, devido a liberacdo de Sr?*, que ndo sé promoveu a proliferacdo de
osteoblastos, como também induziu a precipitacdo de apatita, aumentando a
resisténcia mecanica da interface ésseo-implante.

Ja Hu et al., (2017) sintetizaram pelo método sol-gel esferas submicronicas
de vidros bioativos com diferentes quantidades de estréncio com o intuito de investigar
seu efeito na morfologia, propriedades fisico-quimicas, bioatividade, proliferacéo,
diferenciacdo e mineralizagdao utilizando células da polpa dental humana. Os
resultados evidenciaram que todas as amostras possuiam boa capacidade de
formacao de apatita. Adicionalmente, todas as extracées promoveram proliferacao,
diferenciacao odontogénica, mineralizagdo e capacidade de proliferacdo celular. E
concluiram que os vidros bioativos dopados com estroncio podem ser usado como um
biomaterial promissor para o reparo dentario.

Muitos oligoelementos como Sr, Cu, Zn ou Co presentes no corpo humano
sdo conhecidos por seus efeitos anabolizantes no metabolismo &ésseo, novas
abordagens para aumentar a bioatividade dos materiais médicos estdo sendo
investigadas pela introducao de ions terapéuticos. Acredita-se que a liberacao destes
ions em ambiente fisiol6gico afeta favoravelmente o comportamento das células
humanas, aumentando a bioatividade dos materiais relacionados a osteogénese e a
angiogénese. Pesquisas vem sendo desenvolvidas na incorpora¢do desses ions em
bioceramicas de fosfato de calcio e vitrocerdmicas bioativas, estudando o
comportamento relacionado a sua dissolugcdo e desempenho em meio biolégico
(Hoppe et al., 2011).

A Tabela 6 apresenta um resumo das respostas biolégicas aos ions
inorganicos. Em particular, os ions metalicos que atuam como cofatores enzimaticos
e estimulam os efeitos metabdlicos que ocorrem durante a formacgao do tecido. Esses
efeitos tornam os ions metélicos atraentes para uso como agentes terapéuticos nos

campos da engenharia de tecidos (Mourino; Boccaccini, 2010).
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Tabela 6 - Efeito de alguns ions metalicos no metabolismo 6sseo humano e angiogénese.

ion

Resposta bioldgica in vivo / in vitro Referéncia
* Essencial para processos metabolicos, formagao e calcificagao (Jugdaohsingh, 2007)
de tecido Gsseo.
* A ingestao dietética de Si aumenta a densidade mineral 6ssea (Jugdaohsingh et al.,
Si (DMO). 2004)
* Induz a precipitacao de apatita. (Prem Ananth et al., 2015)
* Si(OH)4 estimula a formagao de colagénio | e a diferenciagao (Reffitt et al., 2003)
osteoblastica.
 Favorece a proliferagdo dos osteoblastos, a diferenciacéo e a (Maeno et al., 2005)
c mineralizagao da matriz extracelular (ECM).
a
» Ativa os receptores de deteccéo de célcio nas células (Marie, 2010; Valerio et al.,
osteoblasticas e induz ao aumento de fatores de crescimento. 2009)
+ Estimula a formacao 6ssea. (Julien et al., 2009)
P
* Apresenta efeito anti-inflamatério e estimula a formacao éssea (Jarosz et al., 2017)
Zn | invitro.
+ Estimula a nova formacéo éssea. (Zreiqgat et al., 2002)
» Aumenta a adeséo e estabilidade das células 6sseas. (Yamasaki et al., 2002;
Mg Zreigat et al., 2002)
» Mostra efeitos benéficos sobre células ésseas e formagéao (Bigi et al., 2007; Meunier
6ssea in vivo. et al., 2002)
Sr
» Agente promissor para o tratamento da osteoporose. (Du; Xiang, 2012)
* Quantidades significativas de Cu sdo encontradas em células (Finney et al., 2009)
endoteliais humanas quando submetidas a angiogénese.
Cu | * Estimula a proliferagcdo de células endoteliais humanas. (Hu, 1998)
* Induz a diferenciacdo de células mesenquimais para a (Pablo Rodrguez et al.,
linhagem osteogénica. 2002)
* Estimula a sintese de RNA em células de fibroblastos. ( Nielsen, 2008; Dzondo-
Gadet et al., 2002)
B

* Boro dietético estimula a formacgao éssea.

(Uysal et al., 2009)
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3 MATERIAIS E METODOS

3.1 Local de realizacao da pesquisa

Esta pesquisa foi desenvolvida em duas etapas. A etapa | de obtencao e
caracterizagdo dos pos de Aluminato de tri-estroncio (SsA) e Heptaluminato
dodecalcico (C12A7) e parte da etapa Il de distribuicdo do tamanho de particulas,
analise de radiopacidade, trabalhabilidade e tempo de cura final dos cimentos foram
realizadas no Instituto de Ceramica y Vidrio — ICV, pertencente ao Consejo Superior
de Investigaciones Cientificas — CSIC, em Madri, Espanha. As caracterizacées fisico-
quimica e biolégicas in vitro dos cimentos foram concretizadas no Laboratério de
Avaliagao e Desenvolvimento de Biomateriais do Nordeste — CERTBIO, localizado na
Universidade Federal de Campina Grande — UFCG, em Campina Grande, Paraiba.

3.1.1 Reagentes para a sintese por combustao em solucao

Nitrato de Calcio Tetrahidratado (Ca(NOz3)2.4H20, > 99.0%.), Sigma-Aldrich;
Nitrato de Aluminio Nonahidratado (Al(NO3)2.9H20, > 98.0%), Sigma-Aldrich;
Carbonato de Estréncio (SrCQOs, 98%), Cinética;

Ureia ((NH2)2CO, > 98.0%), Sigma-Aldrich;

Acido nitrico (HNOs, 70%), Sigma-Aldrich.

3.1.2 Aditivos para a preparacao dos cimentos

o Agua Deionizada;
e Polietilenoglicol (PEG 4000), Sigma-Aldrich.

3.1.3 Equipamentos

e (Cépsulas de porcelana;
e Forno mufla (1200 °C);

e Agitador magnético com aquecimento.
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3.2 Etapas de realizacao do projeto

A primeira etapa consistiu na obtencao e caracterizacao dos pds obtidos por

SCS, a segunda etapa abordou a obtencéo e caracterizagdao dos cimentos. A Figura

11 apresenta o fluxograma experimental desta pesquisa.

Sintese do p6s nanoestruturados de cSintese Lt
ombustido de
Ca12Al14033 (C12A7) e Sr3Al206 (S3A) Solugao (SCS)

!

Caracterizagao dos pos
obtidos:

- DRX
- MEV-EC
- Area Superficial

Composigao da fase sélida: Composigao da fase liquida (% em
100% C12A7 pasay:
80%C12A7 + 20% S3A
100% H20
60%C12A7 + 40% S3A %
12A7 + b 53 Y Y
100% S3A RO AR TEe

h 4

/ Caracterizagao dos cimentos: \

- Tamanho de particulas
- Radiopacidade
- Trabalhabilidade
- Tempo de cura final
- Analise de fluxo
- Tempo de trabalho
- Espessura do filme
- Temperatura de reagao de hidratagao
- Avaliagao das fases cristalinas do cimento
- Avaliagdo morfolégica
- Resisténcia a compressao
- Biodegradacao in vitro
- Analise de pH
- Atividade antimicrobiana

- Ensaio de bioatividade in vitro
- Ensaio de adesao celular in vitro

Figura 11 - Fluxograma experimental da pesquisa.
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3.2.1 Etapa I: Obtencao dos pos-ceramicos por combustao

A reacao de sintese foi ajustada de acordo com a quimica dos propelentes,
no qual a propor¢ao de combustivel e oxidante na reacdo de combustao é fixada de
tal forma que a valéncia redutora do combustivel é igual a valéncia oxidante dos

oxidantes (Jain et al., 1981).

3.2.1.1 Sintese do Heptaluminato Dodecalcico (Ca12Al14033, C12A7)

A reacdo quimica para a sintese e obtencado de 5 g do C12A7 é descrita de
acordo com a Equacédo 3, considerando as valéncias e calculos apresentados na
Tabela 7.

12Ca(NO3)2.4H20 @)
CanAli4Oss  + 88N>

+14AINO):.9H:0, +55(NH2):CO,,, —>

+55C0: . +284H:0 (3)

(8) (® (®

Cada reagente foi adicionado e dissolvido em 50 mL de agua deionizada numa
capsula de porcelana de 115 mL. A solugcéo foi parcialmente seca sob agitacao
magnética durante 90 min a 80 °C numa capsula de porcelana, em seguida foi levada
a um forno pré-aquecido a 600 °C durante cerca de 10 min., periodo no qual ocorreu

a sintese. Ao final o produto foi retirado do forno e resfriado a temperatura ambiente.

Tabela 7 - As valéncias oxidantes dos oxidantes e as valéncias redutoras do combustivel.

Composto Valéncia
Oxidantes n° mols Derivacao oxidante (-)
reducao (+)
Ca(NO3)2.4H20 0,04 12(2+2(0+3(-2)) -120
Al(NOs)3.9H20 0,05 14(3+3(0+3(-2)) -210
Combustivel
(NH2)2CO 0,2 55(2(0+2(+1))+4+(-2)) 330
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3.2.1.2 Sintese do Aluminato de Tri-estroncio (Sr3Al20s, S3A)

Neste estudo, diferentes quantidades de ureia (combustivel) foram utilizadas
para estudar a influéncia da relacdo combustivel-oxidante na formagao das fases
desejadas.

A reacdo quimica para a sintese e obtencdo de 5 g do SsA é descrita de
acordo com a Equagédo 4, onde ¢ denota a razdo de combustivel (ureia) e

considerando as valéncias e calculos apresentados na Tabela 8.

3SrCO +(6+(p—1).12)HNO

+2AI(NO3)3.9H,0 .\ +10p(NH,) 3(aq) = (4)

2 (aq)
+13¢CO

2C0(aq)
+169N, ©

3(s)

Sr3ALOg o) +(26p+15)H

2% 2(g)

Os valores do coeficiente foram 1 e 2 para as amostras S3A-1 e S3A-2,
respectivamente. O valor de @ = 1 significa a quantidade de ureia necessaria para a
relagdo estequiométrica do combustivel em relagdo ao oxidante, considerando-se
como oxidante apenas o nitrato de aluminio. O valor de ¢ = 2 implica que a quantidade
de combustivel € o dobro da estequiométrica, neste caso, a quantidade
estequiométrica de HNOs foi adicionada para equilibrar a quantidade total de
combustivel.

Em 50 mL de agua deionizada e sob agitacdo magnética foi adicionado o
carbonato de estréncio (SrCOs) e 0 acido nitrico 70% (HNOs). O HNOs foi incorporado
para a dissolu¢cao do SrCOs em nitrato de estréncio (Sr(NOs)2).

Em seguida foram adicionados a solugéo o nitrato de aluminio nonahidratado
(AI(NO3)3.9H20) e a ureia ((NH2)2CO) como combustivel. A solucao foi parcialmente
seca sob agitacdo magnética durante 80 min a 80 °C numa capsula de porcelana, em
seguida foi levada a um forno pré-aquecido a 600 °C durante cerca de 10 min, periodo
no qual ocorreu a sintese. Ao final o produto foi retirado do forno e resfriado a

temperatura ambiente.



52

Tabela 8 - As valéncias oxidantes dos oxidantes e as valéncias redutoras do combustivel.

Composto Valéncia

Oxidantes n° mols Derivacao oxidante (-)
reducao (+)

SrCOs3 0,02 3(2+4+3(-2)) 0

AI(NOs3)3.9H20 0,02 2(3+3(0+3(-2)) -30

HNOs3 0,04 6(1+0+3(-2)) -30

Combustivel

(NH2)2CO 0,12 10(2(0+2(+1))+4+(-2)) 60

3.2.2 Etapa ll: Obtencao dos cimentos

Para a preparacao dos cimentos, o p6é obtido a partir do processo de
combustao, foi desaglomerado com o auxilio de um almofariz de 4gata e foi triturado
num moinho de pulverizagdo (RETSCH MM2, Alemanha), em cada moagem foi
utilizado uma quantidade fixa igual a 1,5 g de pé de cada composicao com uma
frequéncia vibracional de 20Hz durante 2, 5 e 10 minutos, com o objetivo de diminuir
o tamanho de particula para a preparacao dos cimentos.

Os cimentos aquosos foram preparados empregando os pos de Cai2Al14033
e Sr3Al20s utilizando agua deionizada (H20), e PEG 4000 como aditivo plastificante e
retardador da cura do material.

Foram obtidos diferentes amostras/composi¢cdes dos cimentos, conforme
descritos na Tabela 9.

Tabela 9 - Composicao dos cimentos.

Codificacao Composicao (% peso)
CS 1 100% C12A7
CS2 80%C12A7 + 20%S3A
CS3 60%C12A7 + 40%S3A
CS4 40%C12A7 + 60%S3A
CS5 20%C12A7 + 80%S3A
CS6 100%S3A
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3.3 Caracterizacao do material

3.3.1 Etapa I: Caracterizacao dos pés obtidos por SCS
3.3.1.1 Perfil de Temperatura

A temperatura maxima da rea¢do de combustdo das amostras foi medida a
partir do conceito de radiagdo térmica. A uma dada temperatura, as superficies
emitem energia em uma ampla faixa de comprimentos de onda, e a quantidade de
energia emitida em cada comprimento de onda depende, a0 mesmo tempo, da
temperatura e das caracteristicas da superficie emissora.

Os perfis de temperatura das amostras foram detectados por um pirémetro
digital de duas cores IGAR 12-LO, pirometros IMPAC, (Canada) de alta precisdo, com
fibra Optica para medicdo de temperatura sem contato, com uma faixa de temperatura
entre 300 - 2200 °C e tempo de resposta de 2 ms usando o software InfraWin
58(IMPAC).

3.3.1.2 Calculo da temperatura adiabatica

O SCS é um processo rapido e é concluido em poucos segundos, portanto, o
processo podera ser assumido como adiabatico. Usando os dados termodinamicos
para os reagentes e produtos, a entalpia de combustao e as temperaturas teéricas de
combustdo adiabaticas foram calculadas pelas Equacdes 5 e 6 (Fazli et al., 2016;
Sherikar; Umarji, 2013):

AHocomb. = [Z nA}]produtos - [Z nA}]reagentes

onde AHr é a entalpia de formagéo dos reagentes e produtos, respectivamente, e n €
0 numero estequiométrico. Em condicdes ideais, a Tad da combustdo pode ser
deduzida a partir da Equacao 6:

Q= —AH = f;ad (Z nCp) dT 6
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onde que Q é o calor absorvido pelos produtos sob condicdo adiabatica, AH é a
entalpia de combustao, Tad é o temperatura adiabatica da chama em Kelvin, To é a
temperatura de ignigcdo da reacao, ou seja, a temperatura de ignicdo do combustivel
Cp é a capacidade calorifica dos produtos a pressao constante (Sherikar; Umariji,
2013).

No entanto, ao realizar essas reacbes em um sistema nao isolado, as
temperaturas medidas serdo menores do que aquelas calculadas para um sistema
verdadeiramente adiabatico. Estas temperaturas calculadas ajudam-nos a interpretar
0S processos que ocorrem ao nivel microscépico e as fases obtidas.

Dados termodinamicos disponiveis na literatura para os reagentes e produtos

estao listados na Tabela 10.

Tabela 10- Dados termodindmicos para os reagentes e produtos.
Composigao AH (kJ/mol) Cp (J/mol.K)
SrCOs -1220,05 -
AI(NOs3)3.9H20 -3757,06 -
Ca(NO3)2.4H20 -2132,33
HNOs -174 1 -
(NH2)2CO -333,5 -
Sr3Al206 -3535,02 214,45
Cai2Al14033 -19429,99 1084,52
H20 -241,82 35,59
CO2 -393,51 37,1
N2 0 29,124

Fonte: (Dean, 1999; Gonzalez-Cortés; Imbert, 2013; Liao et al., 2016; Varma et al., 2016).

3.3.1.3 Difracdo de Raios X (DRX)

A técnica de difracdo de Raios X foi empregada para identificacdao e
quantificacdo das fases formadas, bem como a cristalinidade das mesmas. As
andlises de DRX foram realizadas utilizando um difratdbmetro Bruker (D8, Bruker,
Alemanha). As condi¢cdes de trabalho da fonte foram 40kV e 40mA, com radiagcé&o
CuKa (A = 1,5406 A). Para a aquisi¢ao dos difratogramas os dados foram coletados
na modalidade de passos em um intervalo de angulo Bragg (8), varrendo angulos
entre 15-60° e 10-70° 26, com passo de 0,02° e tempo de acumulagao de 2 segundos.
A identificacdo qualitativa de fases cristalinas foi realizada utilizando o software X-
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Pert, por meio da comparacdo entre os padrdes de DRX obtidos e aqueles
disponibilizados pelo ICDD (International Centre for Difraction Data).

Para esta caracterizagdo o composto obtido foi desaglomerado com o auxilio
do almofariz de agata e foi triturado num moinho de pulverizagcdo (RETSCH MM2,
Alemanha) com uma frequéncia vibracional de 30Hz durante 5 minutos para obtencao

de um po fino.
3.3.1.4 Microscopia Eletronica de Varredura com Emissao de Campo (MEV-EC)

A Microscopia Eletrénica de Varredura possibilita a verificagdo morfoldgica
das particulas. O microscopio eletrdnico utilizado nesta pesquisa foi um MEV com
emissao de campo (MEV-EC) no qual a emissao se produz colocando o filamento em
um gradiente de potencial elétrico, de forma que se possa conseguir imagens mais
nitidas, menos distorcidas eletricamente e com melhor resolucdo. O MEV-EC utilizado
foi um FE-SEM, S-4700, Hitachi, com resolucado de 1,5 nm a 15kV, que permite a
variacao na voltagem de aceleracéao de 0,5 a 30kV.

3.3.1.5 Superficie Especifica (Sser)

As medidas da superficie especifica dos materiais em pé foram realizadas
com um equipamento Monosorb Surface Area MS-13 (Quantachrome Instruments,
Flérida, EUA). Seu funcionamento se baseia na determinacdo da quantidade de
nitrogénio absorvido/dessorvido pela superficie do sélido, mediante a variacdo da
condutividade térmica do gas durante o processo. Uma vez conhecida a quantidade
de nitrogénio absorvido e dessorvido se calcula a superficie especifica aplicando o
modelo Brunauer, Emmett e Teller (BET). O didmetro de particula equivalente (Dser)
foi calculado com base na area de superficie BET de acordo com a Equacao 7:

S (7)

Dyer = —
BET M

Onde Dsget € o0 didmetro de particula equivalente (um), S (area de uma
esfera) e M (volume de uma esfera x densidade do produto).
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3.3.2 Etapa lI: Caracterizacao dos cimentos
3.3.2.1 Distribuigdo do Tamanho de Particula

O tamanho médio de particula (dso) e a distribuicdo de tamanho de particula
dos materiais foi obtido empregando um analisador Mastersizer S (Malvern
Instruments, Reino Unido) com uma unidade de dispersdo em liquidos, baseado na
teoria de dispersao de luz laser de baixo angulo (LALLS). Este tipo de analisador é
utilizado para a detecgéo de particulas de tamanho médio entre 0,020-880 uym. A fonte
de luz é um laser de He-Ne com uma longitude de onda de A=632,8 um. O laser
interage com as particulas do sélido em suspensao dispersando-se a determinados
angulos dependendo do tamanho das particulas. O tratamento de dados leva-se em
consideracao o emprego do modelo de Fraunhofer que tem em conta as propriedades
Oticas da amostra. Este modelo se aplica a analise de pds formados por varios
compostos e amostras de tamanho micrométrico. Assim, se obtém os valores dio e
deo, que definem o valor de tamanho de particula para o qual cerca de 10% da
distribuicdo é de tamanho inferior e valor de tamanho de particula para o qual cerca
de 90% da distribuicdo € de tamanho inferior, respectivamente, enquanto que, Dso €
o tamanho de particula correspondente quando a porcentagem acumulada chega a
50%. Dso € também chamado de diametro mediano de particula ou tamanho médio de

particula.

3.3.2.2 Analise de Radiopacidade

A radiopacidade é uma propriedade fisica importante dos selantes
endoddnticos para poder avaliar a qualidade da obturacdo do canal radicular
(Carvalho-dunior et al., 2007; Gambarini et al., 2006). Um milimetro de dentina tem
uma radiopacidade igual a de aluminio de 1 mm (Vivan et al., 2009). Portanto, de
acordo com a ISO 6876, 2012, os materiais de uso endoddntico devem ter uma
radiopacidade igual ou superior a 3 mm em relacdo com uma escala de aluminio (mm
de Al), no qual é mais radiopaco que a dentina e 0sso, permitindo se distinguido de
estruturas anatdémicas adjacentes. Além disso, o tempo de ajuste de um selador deve
ser suficientemente longo para garantir um facil manuseio, mesmo quando se utiliza
técnicas de obturacdo demoradas (Schafer et al., 2013).
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Foram preparados previamente 3 discos de cada composicao com cerca de
10 £ 1 mm de didmetro e 1,0 £ 0,1 mm altura, e secos durante 24 horas. Estes discos
foram colocados ao lado uma escala de aluminio (pureza > 95%), com incrementos
de Tmm em uma placa de fosforo para radiografia digital, em seguida o conjunto
placa/amostras/padrao foi posicionado a uma distancia do tubo de raios-X de 30
centimetros.

As radiografias foram realizadas usando um aparelho radiografico intra-oral
(Endos ACP, lItalia) operando a 70 kV, 8 mA, com tempo de exposicao padronizado
em 0,25 segundos e distancia foco/filme de 30 cm, seguindo a norma ISO 6876/2001.

As imagens digitais obtidas foram analisadas utilizando o software ImageJ®
v. 1,4 (National Institute of Health, EUA), onde uma ferramenta de densidade ética foi
usada para identificar a densidade das areas nas imagens radiograficas. Em cada
passo da escala de aluminio foi determinado o nivel médio de cinza, ao final obteve-
se uma curva de calibracdo de “nivel de cinza” versus espessura da escala de
aluminio. O valor de R? para a curva de calibragcdo sdo sempre maiores que 0,999.
Isso permitiu que a radiopacidade do cimento fosse determinada em milimetros de
aluminio (mm Al). Os resultados foram determinados calculando a média de 5
medi¢des por amostra.

Os dentes incisivo lateral inferior e molar Inferior recém-extraidos foram
limpos para remocgéao de tecido e depois enxaguados, os quais foram armazenados
em formaldeido antes dos procedimentos de preenchimento da raiz com o
cimento. Os dentes foram radiografados para verificar a situacao de enchimento.

3.3.2.3 Trabalhabilidade

Para os testes de trabalhabilidade, cada composi¢cao de cimento foi colocada
isoladamente sobre uma placa de vidro, adicionando gota a gota o liquido a esses pés
até obtengdo de uma pasta homogénea. Assim, a melhor razdo pé/liquido foi
empiricamente determinada (gramas de cimento/ gramas de liquido) a qual resultou
numa consisténcia ideal para uso clinico. Estes testes também foram realizados na
presenca dos aditivos a fim de verificar a influéncia dos mesmos na consisténcia da
pasta, bem como no consumo de agua.



58

3.3.2.4 Tempo de Cura Final

Os tempos de cura de materiais foram determinados de acordo com a norma
ISO 9917-1, 2007, que define tempo de cura como o tempo transcorrido entre o final
do procedimento de mistura e o tempo em que a agulha ndo penetra no cimento
(International Organization for Standardization., 2007).

O tempo de cura final foi determinado utilizando uma Agulha de Vicat, a agulha
empregada possui dimensdes de 43 + 1 mm altura, 1,13 £ 0,05 mm de didmetro e
com a parte mével pesando 300 + 1 g.

Cada material foi misturado e colocado num molde circular acrilico (didmetro
interno de 10,0 mm e 5,0 mm de altura). O conjunto foi colocado num gabinete a 37°C
e humidade relativa de 95%. Noventa segundos apds a mistura, a agulha foi baixada
na vertical até tocar na superficie do cimento. Este processo foi repetido a cada 10
minutos até a agulha ndo conseguir penetrar no material. O tempo de cura final foi
definido como o tempo decorrido entre o final da espatulacdo do cimento e 0 momento
em que a agulha néao penetra mais no material (Prasad et al., 2015).

3.3.2.5 Andlise de fluxo

O teste de fluxo foi realizado de acordo com a ISO 6876, 2012. ApGs a mistura,
um total de 0,05 + 0,005 mL do cimento foi colocado em uma placa de vidro
(40 x 40 x 5 mm) com uma seringa graduada. Aos 180 + 5 segundos apos a mistura
ter sido iniciada, outra placa com uma massa de 20 + 2 g e uma carga de 100 g foi
colocada sob o material. Usando este procedimento, os cimentos foram comprimidos
entre as duas placas de vidro e formaram formas de disco. Dez minutos apés a
mistura ter sido iniciada, a carga foi removida, e os didmetros maior e menor do
material comprimido foram medidos usando um paquimetro digital. Se a diferenca
entre os didmetros fosse inferior a 1 mm, registrava-se a média dessas duas medidas,
se fosse maior que 1 mm repetia-se o ensaio. O ensaio foi repetido trés vezes e o
valor do fluxo que foi atribuido para o cimento foi a média obtida nos trés ensaios.
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3.3.2.6 Tempo de Trabalho

O teste de trabalho foi realizado seguindo 0 mesmo procedimento usado no
teste de fluxo de acordo com a ISO 6876: 2012, com a diferenca do aumento nos
intervalos entre a mistura inicial e o tempo de ajuste. O tempo de trabalho foi
determinado quando o diametro da amostra foi 10% menor que o valor de fluxo. Trés
amostras para cada composicao experimental foram feitas e a média foi tomada como

tempo de trabalho da amostra.

3.3.2.7 Espessura do filme

A espessura do filme foi avaliada de acordo com a ISO 6876, 2012. Duas
placas de vidro com uma &rea de contato de 200 + 10 mm?, foram utilizadas. Um total
de 0,05 £ 0,005 mL do cimento foi colocado no centro da placa e a segunda placa foi
colocada no sob o material. Apés 180 + 5 segundos do inicio da mistura, uma carga
de 150 N foi aplicado verticalmente no sob a placa de vidro. Dez minutos depois, a
espessura das duas placas de vidro com o cimento foi medida utilizando um
paquimetro digital. A espessura do filme foi calculada através da determinacéo da
diferenca na espessura das placas de vidro com ou sem cimento. Cada amostra foi
repetida trés vezes e o valor médio foi calculado.

3.3.2.8 Temperatura de reacgao de hidratacao

A temperatura de reacdo de hidratacdo foi avaliada com o auxilio de um
Termometro/Registrador de Dados Sem Fio de Alta Precisdao, modelo HH806AU,
Omega™, EUA, com termopar tipo k (intervalo de medicdo de - 200 a 1372 °C)
acoplado.

A temperatura de reacao de hidratacdo foi avaliada por meio da insercéo de
um termopar nas suspensdes sendo as medidas imediatamente iniciadas apds a
adicao do liquido de hidratacdo. O p6 foi inserido em um recipiente no interior de um
mini reator de poliestireno (isopor), com o objetivo de impedir a troca de calor com o
ambiente externo durante a reacéo de hidratacéo do cimento.
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3.3.2.9 Avaliacao das fases cristalinas do cimento antes e depois da hidratacao

A avaliacdo das fases cristalinas do cimento antes e depois da hidratacao foi
realizada utilizando um difratdmetro Bruker (D8, Bruker, Alemanha). As condigbes de
trabalho da fonte foram 40kV e 40mA, com radiagdo CuKa (A = 1,5406 A). Para a
aquisicao dos difratogramas os dados foram coletados na modalidade de passos em
um intervalo de angulo Bragg (8), varrendo angulos entre 15 - 60° e 10 - 70° 28, com
passo de 0,02° e tempo de acumulagéo de 2 segundos. A identificagdo qualitativa de
fases cristalinas foi realizada utilizando o software X-Pert, por meio da comparacao
entre os padroes de DRX obtidos e aqueles disponibilizados pelo ICDD (/International
Centre for Difraction Data).

Para esta caracterizacdo o cimento apds hidratacdo foi macerado em
almofariz e peneirado em uma peneira com abertura de 53 um para obtencao de um
po fino.

3.3.2.10 Avaliagdo morfolégica do cimento

Os cimentos curados apos 24 horas foram caracterizados morfologicamente
por microscopia eletrénica de varredura com emissédo de campo (MEV-EC), utilizando
um microscépio FE-SEM, modelo S-4700, Hitachi, com resolucédo de 1,5 nm a 15kV,
que permite a variagdo na voltagem de aceleracdo de 0,5 a 30kV. As amostras
receberam recobrimento metalico com ouro utilizando o equipamento modelo Quick
Coater SC-701, Sanyu Electron.

3.3.2.11 Espectroscopia de Energia Dispersiva de Raios X — EDS

A caracterizagdo por EDS foi realizada no Microscopio Eletrénico de
Varredura, modelo TM 1000, HITACHI, Japéo, acoplado com sistema para micro
analise quimico por Espectroscopia de Energia Dispersiva — EDS, modelo QUANTAX,
Bruker, EUA.
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3.3.2.12 Resisténcia a Compressao

O ensaio de compressao tem como objetivo adquirir a carga maxima
suportada pelos cimentos. A resisténcia a compressao dos materiais foi determinada
usando procedimento padronizado pela ISO 9917-1, 2007 (International Organization
for Standardization., 2007). Cada material foi misturado e colocado em um molde de
teflon de 4,0 mm de didmetro interno por 6,0 mm de altura.

Aproximadamente, 120 segundos ap0s o preparo do cimento, 0 conjunto
completo foi transferido para uma estufa e mantido a 37 °C sob umidade por 06
horas. As amostras foram removidos dos moldes e verificados visualmente quanto a
vazios ou bordas rompidas. Todos os corpos de prova defeituosos foram descartados,
e 05 amostras aceitaveis foram utilizadas para cada intervalo de tempo (1, 3, 7, 15,
30, 60 e 90 dias).

Os testes de compresséo foram realizados em uma maquina universal de
ensaios eletromecanicos, modelo 3360 Series Dual Column Table Frames, Instron,
EUA, com célula de carga de 500N e taxa de deformacgao constante de 0,5mm/min.

3.3.2.13 Biodegradacao in vitro

A biodegradabilidade dos cimentos curados apds 24 horas foi avaliada
medindo-se a concentracdo dos ions Sr, Ca e Al das amostras em solucao tampao
Tris-HCI. A solucdao tampéo Tris-HCI 0,05M foi preparada dissolvendo Tris
(hidroximetil) aminometano em agua ultrapura e em seguida foi tamponada para pH
7,4 a 37 °C com HCIl a 1M. As amostras foram imersas na solugao tampao Tris-HCI
por diferentes periodos (1,7, 14, 21 e 28 dias) a 37 °C. O volume (Vs) de Tris-HCI
utilizado foi calculado em funcdo da area superficial aparente (Sa) da amostra em
mm?, de acordo com a Equacao 8:

_Ja (8)
10

Vs

Apo6s os periodos de imersdo, as amostras foram removidas da solug¢do
tampé&o Tris-HCI e o liquido extraido foi analisado por Espectrometria de Emisséo
Optica por Plasma Acoplado Indutivamente (ICP — OES). Trés amostras de cada
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periodo foram testadas para obter uma degradabilidade média. O liquido extraido a
cada periodo de tempo foi analisado.

3.3.2.14 Analise de pH

Para a medicao do pH utilizou-se um medidor de pH, modelo HI 2221, Hanna
Instruments, Portugal, calibrado com solu¢des tampao a pH 4,0 e 7,0 a 29 °C

Foram preparados discos de 7 mm de didmetro x 5 mm de altura. Apds a
moldagem, as amostras foram mantidas a 37 °C em sob um ambiente saturado
(aproximadamente 80% de umidade relativa) durante 24 horas. Depois disso, as
amostras foram retiradas dos moldes e mantidas durante 3 dias a 37 °C sob as
mesmas condicdes ambientais descritas anteriormente.

Os discos CS5C (em triplicata) foram imersos individualmente em 20 mL de
solugado SBF utilizando tubos tipo falcon tampados e mantidos em um agitador orbital
de bancada, modelo SHKE 6000-7, Thermo Scientific, EUA, sob agitacdo constante a
36,5 °C, também foi deixado tubos (n = 3) com SBF (solugao referéncia) nas mesmas
condi¢des. Antes de cada leitura foi registrado o pH solugéo referéncia como controle,
as leituras foram realizadas apos 24 horas, 3, 7, 14, 21, 28 e 35 dias e registradas.
Entre cada medicdo o eletrodo foi lavado com agua ultrapura e seco com papel

absorvente.

3.3.2.15 Atividade Antimicrobiana

3.3.2.15.1  Método de Diluicao

Os métodos de diluicdo sdo os mais adequados para a determinacao dos
valores de CIM (concentracao inibitéria minima), pois oferecem a possibilidade de
estimar a concentracao do agente antimicrobiano testado no agar (diluicdo em agar)
ou meio de caldo (macrodiluicdo ou microdiluicdo). O caldo ou método de diluicao
pode ser usado para medir quantitativamente a atividade antimicrobiana in vitro contra
bactérias e fungos. Existem muitas diretrizes aprovadas para o teste de
suscetibilidade antimicrobiana por diluicido de bactérias fastidiosas ou nao exigentes,
leveduras e fungos filamentosos. Os padrdes mais reconhecidos sao fornecidos pelo
Instituto de Padrdes Clinicos e Laboratoriais (CLSI) e pelo Comité Europeu de Testes
de Susceptibilidade Antimicrobiana (EUCAST). Conforme recomendado, essas



63

diretrizes fornecem um procedimento uniforme para testes que € pratico de se realizar
na maioria dos laboratérios de microbiologia clinica. O desenvolvimento de tais
padroes metodolégicos ndo garante a relevancia clinica de tais testes. No entanto,
permite que o bioensaio seja realizado em uma abordagem padronizada, a fim de
avaliar a relevancia clinica dos resultados (Balouiri et al., 2016).

Neste ensaio as amostras foram manipuladas em ambiente estéril utilizando
a cabine de segurancga bioldgica da marca Quimis modelo Q216F21RA1. Para o
ensaio foi utilizado meio de cultura Mueller Hinton Broth (Caldo Mueller Hinton- Kasvi
- Italy) e Mueller Hinton Broth (Caldo Mueller Hinton- Kasvi - ltaly) adicionado de meio
solidificante (BactoAgar — BD) e testados em ftriplicata. As cepas Gram-negativas
testadas foram Escherichia coli ATCC 25922 e Salmonella Sp ATCC 14028, enquanto
que a cepa Gram-positiva foi a Staphylococcus aureus ATCC 25923. O farmaco
Vancomicina foi utilizado como controle negativo.

A amostra foi colocada em 2 mL de agua destilada estéril e mantida em estufa
a 35 °C por 9 dias, periodo em que ocorreu a liberagcado dos ions em meio a solugéo.
Apos este periodo, os pocos de uma placa de microtitulacdo de 96 pogos estéreis
foram preenchidos com 10 pL do in6culo bacteriano com escala de 0,5 de McFarland,
90 pL de meio de cultura e 100 pL da solugdo na qual a amostra se encontrava.

Em seguida a placa foi encubada em estufa bacterioldgica a 35 + 1 °C por 24
e 48 horas. Apos 24 horas foi pipetado 10 uL de cada pogo e plaqueado no Mueller
Hinton sélido, as placas foram encubadas em estufa bacteriolégica por 24 horas, apos
este periodo a leitura foi realizada. Com 48 horas foi repetido o processo de pipetagem

e plagueamento em meio soélido.

3.3.2.16 Ensaio de Bioatividade in vitro

A capacidade de ligacao entre o tecido ésseo e um material especifico pode
ser avaliada examinando-se a habilidade de formagéo de apatita na superficie deste
material, a partir da imersdo controlada em fluido fisiolégico artificial (SBF), de
concentragdes ibnicas semelhantes as do plasma sanguineo humano (Tabela 11)
(Kokubo; Takadama, 2006). Este ensaio foi realizado com base na norma ISO 23317,
2007.



Tabela 11 - Concentracdes ibnicas do plasma sanguineo e do SBF.
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Concentracao ionica (10 mol/L)

Na* | K* | Mg?* | Ca?* | CI- | HCO3 | HPO4?~ | SO4*"
Plasma Sanguineo | 142.0 | 50| 1.5 | 25 | 103.0| 27.0 1.0 0.5
SBF 1420 50| 1.5 | 25 | 1038.0| 10.0 1.0 0.5

Para a preparacao do SBF, em 700 mL de agua ultrapura sob agitacéo

magnética a 36,5 £ 0,1 °C, utilizando um recipiente de polietileno, foram dissolvidos

os reagentes listados na Tabela 12, na ordem em que se encontram. Os reagentes

foram adicionados cautelosamente, apdés a completa dissolucdo do reagente

adicionado anteriormente. O controle de pH foi realizado a partir da adi¢gédo do TRIS,

pelo qual se ajusta ao valor final de 7,4. Em seguida, a solucao foi ajustada ao volume

final de 1000 mL pela adicdo de 4gua ultrapura, e conservada a temperatura variando

entre 5e 10 °C.

Tabela 12 - Reagentes para a preparacao de 1L de SBF em ordem de dissolucéo.

Ordem Reagente Quantidade (g) Pureza

1 NaCl 8,035 99,5%
2 NaHCOs 0,355 99,5%
3 KCI 0,225 99,5%
4 KaHPO4.3H20 0,231 99,0%
5 MgCl2.6H20 0,311 98,0%
6 ¢(HCI) =1 mol/l 39 -
7 CaClz 0,292 95,0%
8 NazSOa4 0,072 99,0%
9 TRIS 6,118 99,0%
10 c(HCI) = 1 mol/l 0ab -

Fonte: ISO 23317, 2007.

Foram preparados discos (n =

6) com 7 mm de didmetro x 5 mm de

altura. Apés a moldagem, as amostras foram mantidas a 37 °C em ambiente saturado

(aproximadamente 80% de umidade relativa) durante 24 horas. Depois disso, as
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amostras foram retiradas dos moldes e mantidas durante 3 dias a 37 ° C sob as
mesmas condicdes ambientais descritas anteriormente.

Os discos foram imersos em SBF utilizando tubos tipo falcon tampados. O
volume de SBF (Vs) utilizado foi calculado em fungao da area superficial aparente (Sa)
da amostra em milimetros, de acordo com a Equacao 8, ja descrita anteriormente.

As amostras foram armazenadas em agitador orbital de bancada, modelo
SHKE 6000-7, Thermo Scientific, EUA, sob agitacao constante a 36,5 °C, por periodos
de 1, 3, 7, 14, 21 e 28 dias. A solugédo de SBF foi trocada a cada 2 dias. Apds este
periodo as amostras foram retiradas da solucéo, lavadas com agua ultrapura, secas
em temperatura ambiente e visualizadas por Microscopia Eletronica de Varredura com
Emissdo de Campo (MEV-EC).

3.3.2.17 Ensaio Biolégico de Adesao Celular

Para a realizacdo do ensaio de adesao celular, primeiramente os discos (n =
6) de 7 mm de didametro x 5 mm de altura foram esterilizados em autoclave a 121 °C
durante 20 minutos. Em seguida, as células da linhagem fibroblastica L929 foram
plaqueadas diretamente sobre os discos, com uma densidade celular inicial de 1x10°
células/poco utilizando o meio de cultura RPMI 1640 (Gibco™). Apéds 3, 7 e 14 dias
de cultivo, a adeséao celular foi avaliada pela observacao da superficie das amostras
por Microscopia Eletrdnica de Varredura (MEV). Para observacao dos resultados por
MEV, as células foram fixadas pela imersdo das matrizes em solucao de formaldeido
10% v/v (4gua ultrapura) durante 10 minutos. Em sequéncia, as amostras foram secas

e recobertas com ouro.
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

4.1 Obtencao do Heptaluminato Dodecalcico (Ca12Al14033, C12A7)

Na Figura 12 observa-se o perfil temperatura-tempo da sintese de combustéao
do C12A7. Inicialmente toda a agua livre é parcialmente evaporada, seguida por um
aumento repentino da temperatura até um valor maximo (Tmax =804 °C), apresentando
uma queda acentuada na temperatura, com um resfriamento nao continuo, por ocorrer

simultaneamente pequenas combustdes durante esta etapa.

850

1 T . =804°C (:12A7
800 -
750
G 4
& 700
g ]
=2
© 650
[
g_ ]
$ 600
l_ <4
550
500 —
450 T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60
Tempo (s)

Figura 12 - Perfil temperatura-tempo da sintese de combustao do C1.A-.

As temperaturas de frente de combustao medida (Tmax) e adiabatica calculada
(Tad calculada) desta reacao séo apresentadas na Tabela 13. Estes dados mostram
que as temperaturas medidas sdao muito mais baixas do que a sua temperatura
adiabatica tedrica. As diferencas observadas entre os valores calculados e medidos
sdo atribuidas ao tamanho da area analisada pelo pirdmetro, ja que o equipamento
fornece um valor médio da area analisada (cerca de 2 - 3 mm) que é muito maior que
a superficie de frente de combustao, frente esta em que estdo ocorrendo as pequenas
combustdes, onde temos simultaneamente zonas de aquecimento e resfriamento. Por

isso a temperatura registrada € menor que a temperatura de combustao.

Tabela 13- Temperaturas medidas e calculadas.
Amostra Temperatura medida (Tmax) (°C) Tad calculada (°C)

C12A7 804 1136,8
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Ao final obteve-se um sélido volumoso, fragil e quebradico, como pode ser

observado na Figura 13, tipico de material obtidos por este tipo de sintese.

Figura 13 - C12A7 obtido apds a reagao de combustao (Fonte: Propria).

s

A partir dos resultados obtidos por DRX da amostra C12A7 (Figura 14). E
possivel observar em seu difratograma que a amostra apresentou-se cristalina com
picos intensos e agudos, sendo identificada a presenca de uma Unica fase cristalina
referente ao Cai2Al14033 (C12A7) cubico, de grupo espacial 1-43d, esta fase
caracteriza-se por dois picos intensos em angulos (20) de 18.27° e 33.66° em
conformidade com JCPDS (n® 09-0413).
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Figura 14 - Difratograma de Raios X do C+2A7 obtido pela reagdo de combustao.
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As micrografias dos p6s desaglomerados de C12A7 estdo apresentadas na
Figura 15.

Na Figura 15 (a) observa-se uma morfologia tipica de sintese por combustao
de solucao sob a forma de granulos e flocos, com vazios que sao atribuidos ao grande
volume de gases gerados durante a reacdo de combustao.

Observando mais detalhadamente a amostra (Figura 15 (b)) verificou-se que
os flocos apresentam uma morfologia homogénea com graos de formato arredondado
e nanoestruturados variando entre 80 nm - 3 um. Essa textura submicrénica mostra

que as particulas foram sinterizadas devido a alta temperatura alcangada.

Figura 15 - Micrografias MEV-EC dos pés de C12A7 obtidos por combustéo. (a) (500x) e (b)
(70.000x).

Os pds obtidos foram submetidos a uma andlise de superficie especifica
(Seet), como também foi calculado o diametro de particula equivalente (Dset), 0s
resultados estdo apresentados na Tabela 14.

Tabela 14 - Resultados da superficie especifica e do didmetro BET dos pos de C12A7.

Descricédo da Sget (M?/g) DgeT (Um)
amostra
Ci2A7 1,3 0,8

Observou-se que os pos apresentaram uma baixa superficie especifica com
aproximadamente 1,3 m?/g e diametro de particula equivalente de 0,8 um. Estes
resultados indicam que o grande volume de gases liberados durante a rapida sintese
inibiu o crescimento dos cristais, assim obtendo uma estrutura submicrénica, como ja
observado nas micrografias.
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4.2 Obtencao do Aluminato de Tri-estroncio (Sr3Al20s, S3A)

A Figura 16 representa a evolucao da sintese de combustao utilizando SrCOs,
AI(NO3)2.9H20, (NH2)2CO e HNOs na qual uma chama intensa foi observada,

indicando que a sintese atingiu a temperatura maxima de combustao.

(a) Solucao
inicial, (b) Temperatura de ignigéo, (c) Temperatura maxima, (d) Resfriamento e (e) Produto
(Fonte: Propria).

Na Figura 17 observa-se os perfis de temperatura-tempo obtidos para a
sintese do SzA. Nota-se um aumento subito da temperatura até um valor maximo
(Tmax) € finalizada com seu resfriamento.

As amostras SsA-1 e SsA-2 foram sintetizadas em um curto periodo de tempo,
entre 5 e 10 segundos. Ambas as reacées mostraram um rapido resfriamento. Nota-
se gue na quantidade estequiométrica de combustivel (S3A-1) a sintese atingiu uma
temperatura maxima de combustdo de ~762 °C com um resfriamento ndo continuo,
provavelmente por ocorrer reagdes secundarias. A sintese com excesso de
combustivel (S3A-2), exibiu uma reacdo de combustdo mais energética, com
temperatura maxima registrada de ~987 °C. Esta reacédo apresentou um resfriamento
rapido e continuo. Esses perfis de temperatura sdo esperados em um sistema de
reacdo exotérmica. Observa-se que a quantidade relativa de reagentes afetou a
energia liberada durante a reacao, como esperado.
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Figura 17 - Perfil temperatura-tempo da sintese de combustao do SzA.

As temperaturas de frente de combustao medida (Tmax) e adiabatica calculada
(Tad calculada) sao apresentadas na Tabela 15. Analisando os dados da Tmax medida
e da Tad calculada, observa-se 0 mesmo comportamento descrito para os resultados
de obtencgéo do C12A7. Além disso, é perceptivel que o excesso de combustivel (¢ =
2) em equilibrio com o oxidante (HNOs) na sintese do S3A-2 proporcionou uma maior
liberacdo de energia durante o processo atingindo maiores temperaturas de
combustao, resultados semelhantes foram obtidos por Aghayan e Rodriguez, (2012).

Tabela 15- Temperaturas medidas e calculadas.

Amostra Temperatura medida (Tmax) (°C) Tad calculada (°C)
S3A-1 762 1448,4
S3A-2 987 2299,6

Ao final da sintese obteve-se um soélido branco e volumoso, fragil e
quebradico, como pode ser observado na Figura 18, tipico de materiais obtidos por
combustéo de solucéo.
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Figura 18 - S3A obtido apds a reacao de combustao. (Fonte: Prépria).

Os resultados da identificagao por DRX das fases presentes nos pés sao
mostrados na Figura 19.

Ambas as sinteses levaram a formacao da fase cubica Sr3Al2Os caracterizada
por trés picos em angulos (20) de 31.94°, 45.76° e 56.89°, com (JCPDS 24-1187) e
fase secundaria de SrAl204 (fase monoclinica) com (JCPDS 34-0379). A presenca da
fase SrAl204 revela a falta de homogeneidade do sistema durante o processo de
combustdo, como também foi observado por Rojas-Hernandez et al., (2015a).
Também pode estar relacionado pela proximidade entre essas duas fases no
diagrama de fases do sistema (SrO - Al203), como pode ser observado na Figura 8.
Por outro lado, a formacao de carbonato de estroncio (SrCO3s) pode ser atribuida ao
reagente de partida (SrCOs) que ndo reagiu totalmente, como também, devido a a alta
basicidade de SrO, a presenca de CO:2 (gas levemente &cido) gerado durante a
combustéo, este comportamento também foi observado por lanos et al., (2016).

E possivel observar, a partir dos difratogramas (Figura 19) que a amostra SzA-
1 apresenta um produto bem cristalino com o pico principal bem definido e intenso. Ao
contrario do SsA-2, que apresenta um produto mais amorfo com perda de intensidade
do pico, devido a alta temperatura de sintese alcancada, com a fusao parcial das

particulas, tornando o produto menos cristalino.
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Figura 19- Difratograma de Raios X dos pdés obtidos pela reacao de combustao.

A Figura 20 (a) apresenta a morfologia do SzA-1. Pode-se observar uma
microestrutura tipica de materiais obtidos por combustao, na forma de flocos com
muitos poros atribuidos ao grande volume de gases gerados durante a combustéo.
Estas caracteristicas também foram observadas por Rojas-Hernandez et al., (2015b)
e lanos et al., (2016). A morfologia na forma de flocos é muito interessante para véarias
aplicacOes na area das bioceramicas por sua alta reatividade.

Na Figura 20 (b) € mostrada a micrografia do pé SsA-2. O aumento da
quantidade de combustivel resultou na formagédo de granulos densos, o que dificulta
0 seu processamento (moagem) para a preparagdo dos cimentos, nas etapas
posteriores.
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Figura 20: Micrografias MEV-EC (baixa ampliacdo) dos pés obtidos. (a) S3A-1 (500x) e (b)
S3A-2 (45x).

Um estudo mais detalhado da morfologia dos flocos da amostra SsA-1 (Figura
21 (a)) revelou que eles apresentam uma estrutura submicrénica, composta por graos
de dois tamanhos e morfologia diferentes. A maior parte da estrutura é formada por
graos maiores (0,5 a 2 um), ja a menor parte € composta por graos menores (100 -
300 nm), com formas arredondadas e alongadas, dispostas entre os grados maiores.

Considerando os padroes de DRX (Figura 19), € muito provavel que os graos
maiores representem o Sr3Al20Os (fase maioritaria) e 0s menores sejam
correspondentes ao SrAl204 (fase minoritaria).

Com um estudo mais detalhado da morfologia do SsA-2 (Figura 21 (b)) €
possivel observar que os graos menores foram parcialmente fundidos devido a alta

temperatura de sintese.

¢kl T .
Figura 21- Micrografias MEV-EC (alta ampliagdo) dos pds obtidos. (a) S3A-1 (25.000x) e (b)
S3A-2 (20.000x).
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A partir dos p6s obtidos foi analisada a superficie especifica (Seer), e foi
calculado o diametro de particula equivalente (Dser), 0s resultados estédo

apresentados na Tabela 16.

Tabela 16- Resultados da superficie especifica (Sger) e tamanho de particula equivalente
(Dget) dos pés.

Amostra Seet (M?/g) DgeT (um)
S3A-1 0,21 8
S3A-2 0,07 24

A amostra sintetizada em quantidade estequiométrica (SsA-1) apresentou
uma alta superficie especifica, Sser = 0,21 m?/g, com Dget de 8 um. Ao contrario da
amostra obtida com excesso de ureia (S3A-2) que apresentou uma baixa superficie
especifica, Sser = de 0,07 m?/g relacionado ao seu alto Deet de 24 um, mostrando que
com o aumento de combustivel proporcionou a formacdo de grdos com maior
densidade e tamanho, corroborando com os resultados de MEV observados

anteriormente na Figura 20 (b).

4.3 Cimentos S3A-1/ Ci2A7

4.3.1 Distribuicdo do Tamanho de Particulas

As distribuicbes de tamanho de particula do Ci2A7 e do SsA-1 estédo
apresentadas na Figura 22 e 23, respectivamente. Foram avaliados os tamanhos de
particulas com diferentes tempos de moagem, t = 2, 5 e 10 minutos. Na Figura 22
observa-se que o aumento do tempo de moagem resultou na diminuicao graduada do
tamanho médio de particula, com o deslocamento da distribuicdo de particulas com
tamanho médio (dso) de 15,8 um para um tamanho médio de 8,2 um em uma moagem

de 10 min.
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Figura 22 - Distribuicées de tamanho de particulas do C12As.
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Na Figura 23 (a) observa-se uma distribuicdo bimodal, com tamanhos de

particulas centradas em 100 um e 10 um. Com o aumento do tempo de moagem

(Figura 23(b)) é observada uma diminui¢cdo da distribuicao de particulas de 100 ym

seguida pelo aparecimento de distribuicdo centrada em torno de 2 ym. Um tempo de

moagem de 10 min. (Figura 23 (c)) resultou na eliminacao da distribuicao de 100 um,

aumentando o volume das particulas de 2 um, apresentando uma distribuicao

bimodal, este comportamento pode estar ligado a presenca de mais de uma fase

material.
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Figura 23 - Distribuicées de tamanho de particulas do SzA-1.

A utilizacdo de uma combinacao de particulas finas e grossas em cimentos
resulta numa reducdo de dgua durante a hidratacdo, as particulas mais finas podem
levar a taxas de hidratacdo rapidas (Mehdipour; Khayat, 2017). Portanto, para o
desenvolvimentos dos cimentos o tempo de moagem escolhido foi t = 10 min. para
ambos os pds ceramicos obtidos (Ci12A7 e SzA-1), pois foi 0 tempo que resultou em

uma distribuicdo de tamanho de particula finas (SsA-1) e grossas (C12A7).
4.3.2 Analise de Radiopacidade

Na Figura 24 (a) esté ilustrado o0 esquema do procedimento radiografico com
0s corpos de prova ao lado da escala de aluminio para a andlise da radiopacidade de
cada composicao. As imagens radiograficas apds digitalizacdo sdo apresentadas na
Figura 24 (b) e (c). E possivel notar visualmente que os cimentos CS 1 e CS 2 nao
apresentaram radiopacidade significativa.
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Figura 24- (a) Esquema do procedimento radiografico com os corpos de prova e a escala de
Aluminio e (b) Imagem radiografica dos corpos de prova dos cimentos.

A Tabela 17 apresenta os valores médios e os desvios padrdo da
radiopacidade para os cimentos CS 3, CS 4, CS 5 e CS 6 por estes apresentarem

caracteristicas significativas para tal analise.
Observa-se que a adicdo do S3A a composicao do cimento proporciona

valores mais altos de radiopacidade. De acordo com a normativa ISO 6876-2012,

encontramos uma radiopacidade superior a 3 mm Al nos cimento CS 5 e CS 6, ambos

com um alto contelido de SsA.

Tabela 17 - Médias e desvios padréo da radiopacidade (mmAl) dos cimentos.

Cimento Média (mmAl) Desvio Padrao
CS 3 (60%C12A7 + 40%SsA-1) 1,9 0,03
CS 4 (40%C12A7 + 60%SsA-1) 2,2 0,04
CS 5 (20%C12A7 + 80%SsA-1) 3,1 0,09
CS 6 (100%S3A-1) 4,0 0,22

As imagens radiograficas de dentes humanos extraidos com a polpa dental

preenchida com o cimento CS5 e sem preenchimento sdo apresentadas nas Figura

25 (a) e (b). E possivel observar que o cimento apresentou radiopacidade adequada

para sua visualizagdo, como também preencheu toda a extenséo da polpa dental.
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Figura 25- Radiografias de dentes humanos extraidos, (a) Incisivo lateral inferior e (b) Molar
Inferior.

A partir dos resultados de radiopacidade o CS 5 foi escolhido para os estudos
posteriores por ter em sua composicdo o Ci2A7, que apresenta caracteristicas
positivas em relacado a hidratacdo do cimento de acordo com Rivas Mercury et al.,
(2003).

4.3.3 Trabalhabilidade

A partir da analise de radipacidade e escolha do cimento CS 5, foi realizado
um estudo com relacao a trabalhabilidade e quantidade de liquido utilizado para 1g de
pb durante sua hidratagdo, para efeito de comparacao o CS 5 foi hidratado com agua
(Figura 26 (a)) e utilizando uma mistura de agua com PEG como aditivo plastificante

e retardante de cura (Figura 26 (b)).
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Figura 26 - Trabalhabilidade do cimento CS 5. (a) CS 5 hidratado com agua e (b) CS 5
hidratado com agua e PEG (Fonte: Propria).

Como pode ser observado na Figura 26 (a) o CS 5 hidratado s6 com agua
apresentou um aspecto arenoso, devido a alta reatividade do cimento em contato com
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a agua, ocasionando uma rapida difusdo da agua em direcdo ao interior do gréo,
acelerou sua reagao de endurecimento, formando assim, pequenos aglomerados que
fizeram com que o cimento apresentasse caracteristica arenosa, além disso, foi
necessario um alto conteudo de liquido, cerca de 0,59 mL de agua para uma boa
trabalhabilidade.

Ja na Figura 26 (b) é possivel observar que o CS 5 hidratado com agua e PEG
apresentou um aspecto viscoso, brilhoso e ndo arenoso comparado ao cimento
hidratado apenas com agua (Figura 26 (a)), além disso, foi necessario uma menor
quantidade de liquido para uma trabalhabilidade ideal, sendo utilizado 0,39 mL de
liquido (agua + PEG).

Foi comprovado que o PEG, quando utilizado como aditivo, melhora as
propriedades do cimento, resultados semelhantes foram encontrados por Natu et al.,
(2015).

4.3.4 Tempo de cura final, Fluxo, Tempo de trabalho e Espessura do filme

Visto que o PEG melhora as caracteristicas do CS 5, os teste de tempo de
cura final e analise de fluxo foram realizados de acordo com a norma ISO 9917-1 2007
utilizando uma agulha de vicat (Figura 27 (a)) e norma ISO 6876-2012 (Figura 27 (b)),
respectivamente.

Figura 27 - (a) Agulha de Vicat utilizada para determinacao do tempo de cura final e (b) teste
de fluxo (Fonte Prépria).

Na Tabela 18 encontra-se as amostras do cimento CS 5 que foram hidratadas
com diferentes composigdes do liquido (a4gua + PEG).
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Tabela 18 - Composicdes do liquido para hidratacao do cimento.

Codificacao Composicao do Liquido (% em
massa/volume)
CS5A H20 (100%-m/v)
CS5B PEG (20%-m/v)
CS5C PEG (30%-m/v)
CS5D PEG (40%-m/v)

As medidas do tempo de cura final, fluxo, tempo de trabalho e espessura do
filme para o cimento CS 5 na presenca de H20 e com diferentes quantidades de PEG
sao apresentadas na Tabela 19.

Tabela 19 — Tempo de cura final (min), fluxo (mm), tempo de trabalho (min.) e espessura do
filme (média £ desvio padrao, n = 3 para cada amostra).

CS5A CS5B CS5C CS5D
Tempo de cura (min.) 20 50 60 130
Fluxo (mm) 55+04 15,2+0,6 21,3+0,8 255+0,7
Tempo de trabalho (min.) | 1,43 + 0,03 3,28 £ 0,03 5,71 £0,05 10,3+0,2
Espessura do filme (um) 240 +5 93,3+5 33,35 26,6 £5

Observa-se que o cimento CS5A, quando hidratado apresenta um rapido
tempo de cura (aproximadamente 20 min.) devido a alta reatividade deste em contato
com agua, sendo inviavel na aplicacdo em endodontia, dificultando sua aplicagéo
clinica. A incorporacao de PEG 4000, como aditivo retardante, manteve o tempo de
cura curto para os cimentos CS5B e CS5C, que apresentaram um curto tempo de
cura, correspondendo a aproximadamente 50 e 60 min., respectivamente, sendo mais
rapido que o MTA, que apresenta um tempo de cura de aproximadamente 180 min.
(Qliveira et al., 2011). Com o aumento da concentragédo de PEG para 40% (amostra
CS5D) o cimento apresentou um tempo de cura lento, correspondendo a 130 min.,
tempo este indesejado para aplicagao endodéntica.

De acordo com ISO 6876-2012, no teste de fluxo “cada disco deve ter um
diametro nao inferior a 20 mm”. Analisando os resultados apresentados na Tabela 18,
os cimentos CS5A e CS5B apresentaram baixo fluxo, com didmetros menores que 20
mm e tempo de trabalho de aproximadamente 1,43 £ 0,08 mm e 3,28 + 0,03 min.,
respectivamente. O cimento CS5C apresentou um diametro de fluxo de 21,3 £ 0,8 mm

e tempo de trabalho de 5,71 £ 0,05 min. O cimento CS5D mostrou maiores valores de
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fluxo e tempo de trabalho, correspondendo a 25,5 £ 0,7 mm e 10,3 £ 0,2 min,
respectivamente. Ambos cimentos CS5C e CS5D apresentaram didametro de fluxo
superior a 20 mm o que esta de acordo com as recomendacgdes da ISO 6876/2012.

Em relacdo a espessura do filme dos cimentos, conforme apresentado na
Tabela 19, observa-se que os cimentos CS5C e CS5D atendem aos requisitos da
norma ISO 6876: 2012 por apresentarem espessura do filme abaixo de 50 um.

Nota-se que o aumento da quantidade de PEG provocou uma maior dispersao
das particulas e consequentemente um aumento no tempo de cura final, no fluxo, no
tempo de trabalho e diminuicao da espessura do filme dos cimentos.

O cimento com um tempo de cura relativamente rapido, em torno de 60 min.,
quando usado para preenchimento de canal reduz o risco de seu deslocamento e
contaminagdao, como também minimiza o numero de visitas ao dentista para o
tratamento, uma vez que os dentes podem ser restaurados em uma Unica sessao de
tratamento (Camilleri, 2008).

Um fluxo aceitavel relacionado com o tempo de trabalho adequado é
importante para que qualquer cimento endoddntico alcance e sele as irregularidades
dos canais e da parede dentinaria. A composicao, tamanho de particula, temperatura
e tempo de cura sao os principais fatores relacionados as caracteristicas de fluxo dos
cimentos (Zhou et al., 2013). Idealmente, um selador endodéntico deve ter taxa de
fluxo moderado, porque um excessivo fluxo aumenta o risco de extravasamento e o
fluxo insuficiente reduz a penetracao nos canais (Bernardes et al., 2010). Além de
baixa espessura do filme, que é considerada benéfica para uma distribuicao
adequada do cimento no canal radicular (Zhou et al., 2018b).

Portanto, o cimento CS5C foi escolhido para as posteriores caracterizagdes,
por apresentar tempo de cura final, fluxo e tempo de trabalho adequados para a
manipulagao e aplicagdo em tratamentos endodénticos.

4.3.5 Temperatura de reacao de hidratacao

O mini reator no qual foi inserido o cimento e os perfis de temperatura em
funcéo do tempo para os cimentos CS5A pelo seu rapido tempo de cura e CS5C que
apresentou tempo final de cura adequado, sdo apresentados na Figura 28 (a) e (b),
respectivamente.


https://www.sciencedirect.com/topics/materials-science/film-thickness
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Figura 28- (a) Mini reator e Registrador de dados (b) Perfil de temperatura em fun¢ao do tempo
para suspensodes dos cimentos CS5A e CS5C.

Analisando a Figura 28 (b) observa-se que o cimento CS5A, logo apds
hidratacdo, apresentou uma acentuada reacao exotérmica atingindo uma temperatura
maxima de aproximadamente 66,5 °C, seguido por um rapido resfriamento, além
disso, observa-se que apds cerca de 35 minutos a hidratacdo atinge um estado
estacionario. Este comportamento pode ser explicado devido a alta reatividade do
cimento em contato com a agua o que resulta numa difusdo da agua em direcao ao
interior do gréo, seguido por uma rapida dissolugdo dos hidratos do aluminato de
calcio, resultando numa elevada liberacao de calor.

Ja o cimento CS5C apresentou uma baixa liberacdo de calor, atingindo a
temperatura maxima de aproximadamente 33,5 °C, seguida por um lento resfriamento,
se mantendo sempre abaixo da temperatura registrada para o cimento CS5A, a
hidratacao atinge o estado estacionario em aproximadamente 15 minutos.

Essa menor temperatura de hidratacao pode ser explicada devido a presenca
do PEG como aditivo retardador, por ele formar uma barreira estérica e/ou
eletroestérica ao redor das particulas, impedindo a rapida dissolu¢ao dos hidratos e a
difusdo da dgua para o interior da particula. Resultando em uma camada parcialmente
insoluvel sobre as particulas do cimento, retardando sua hidratagéo por dificultar a
aproximagao das moléculas de agua, evitando uma alta liberagéo de calor durante a
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hidratacdo, Garcia et al., (2007) observou resultados semelhantes quando estudou o
mecanismo de hidratacdo de cimentos a base de aluminatos de calcio.

Analisando os perfis de temperatura de hidratagdo dos cimentos CS5A e
CS5C, nota-se que nao ha ocorréncia do “periodo de indugao”, que é o tempo de
espera necessario para que se atinja condicées ideais para a precipitacdo dos
hidratos, assim, a reacao de hidratacao iniciou imediatamente ap6s a mistura dessas
fases cimenticias com agua. Nenhum outro pico exotérmico foi registrado durante a
analise.

De acordo com Pompeu et al 2013, elevadas temperaturas de hidratacdo sao
prejudiciais as células em contato com o cimento, causando necrose dos tecidos
circundantes (Pompeu et al., 2013). Portanto, a temperatura de hidratagdo do cimento
CS5C se mostra viavel para aplicagdo como cimento endoddntico, por estar abaixo

da temperatura do organismo humano que é em torno de 37 °C.
4.3.6 Avaliacao das fases cristalinas do cimento antes e apos hidratacao

As fases cristalinas do cimentos CS5C antes e depois da hidratagéo, curados
por 3, 30 e 90 dias foram analisados por difragdo de raios X, os difratogramas séo
apresentados na Figura 29.

O cimento CS5C nao hidratado (Figura 29 (a)) apresentou picos atribuidos as
fases principais de Sr3Al20s (S3A) (JCPDS 24-1187)) e Cai12Al14033 (C12A7) (JCPDS
09-0413), e como fases secundarias o SrAl204 (SA) (JCPDS 34-0379) e o SrCOs3
(JCPDS 01-074-1491).

A composicdo da fase do cimento CS5C durante os primeiros 3 dias do
processo de hidratagdo € mostrado na Figura 29 (b). Foi identificado a formacéo da
fase hexa-hidrato de aluminato tri-estroncio Sr3Al2(OH)12 (SrsAHs) (JCPDS 24-1186).
Este hidrato € o principal produto de hidratacdo do aluminato de estréncio, com uma
taxa de hidratacdo inicial muito rapida (Ptacek et al., 2014). Como indicado na

Equacéao 9:

Sr3Al, 0 +6H,0 —Sr3Al, (OH), , (9)

Também foi identificado a formacao dos hidratos Ca2Al205.8H20 (C2AHs)
(JCPDS 045-0564) e hidroxido de aluminio amorfo Al(OH)s (gel AH3) (JCPDS 029-
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0041) como principais produtos primarios de hidratacao do C12A7. Como indicado na
Equacéao 10:

Ca, Al O,, +51H,O0 —Ca,Al 05.8H

124114933 2 Al O+2AIOH), (10)

2

A formacao destes hidratos esta diretamente relacionado com a temperatura,
o C2AHs e o AH3 sédo formados quando a hidratacdo ocorre entre 21 e 30 °C, em
funcéo do tempo, o hidroxido de aluminio amorfo cristaliza em forma de gibbsita (AHzs)
(Madej, 2018; Rivas Mercury et al., 2003; Ukrainczyk, 2010).

Além disso, observa-se que picos atribuidos ao SrCOs permaneceram apos a
hidratacdo, devido a sua baixa solubilidade em agua, ndo formando hidratos. E a
presenca de um unico pico referente ao polietilenoglicol 4000 (PEG) (JCPDS 049-
2095) que esté presente no liquido de hidratagéo.

Analisando os difratogramas apresentados na Figura 29 (c) e (d) observa-se
que, com o decorrer do periodo de cura nao € possivel notar transformacoes
significantes. Provavelmente como a fase SrsAHs predomina em cada periodo de cura,
nédo ha evidéncia clara da converséo do hidrato metaestavel C2AHs na fase estavel
CsAHs proveniente da hidratagao do C12A7. De acordo com Luz; Pandolfelli, (2011) e
Madej, (2018) vérios fatores podem influenciar na conversao dos hidratos, como por
exemplo o tempo de cura, temperatura, teor de 4gua e composicao.
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Figura 29- Difratogramas de raios X de (a) CS5C nao hidratado, (b) CS5C apés 3 dias de
cura, (¢) CS5C apods 30 dias e (d) CS5C apéds 90 dias de cura de cura.

4.3.7 Avaliacao morfolégica do cimento

As imagens obtidas por MEV e o espectro de EDS do cimento CS5C apéds 24
horas de cura sdo mostradas na Figura 30 (a), (b) e (c), respectivamente.

Observa-se que sua estrutura é formada por aglomerados de diferentes
tamanhos e formas (Figura 30 (a)). Analisando detalhadamente a microestrutura
(Figura 30 (b)) nota-se a formacao de dois tipos de aglomerados, em sua maioria
formado por particulas em forma de placas e agulhas prismaticas hexagonais
caracteristicas dos hidratos SrsAHs e C2AHs em meio a uma fase amorfa,
provavelmente de hidréxido de aluminio (AHs). Antonovic€ et al., (2013), Ptacek, (2014)

e Rivas Mercury et al., (2003) obtiveram resultados semelhantes na preparacao de
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cimentos a base aluminato de calcio e cimento a base de aluminato de estréncio. A
andlise por EDS confirmou a presenga dos elementos aluminio (Al), estréncio (Sr) e

calcio (Ca), caracteristicos da composicao original do cimento (Figura 30 (c)).

p Lt e e b ol ot lagals

Figura 30- Micrografias MEV-EC da superficie do cimento CS5C apés 24 horas de cura (a)
1.000x (b) 10.000x e Espectro EDS (c).

4.3.8 Resisténcia a compressao

A curva de resisténcia a compressao em fungdo do tempo para o cimento
CS5C é apresentada na Figura 31.

Pode ser observado que nas primeiras 24 horas o cimento CS5C apresentou
resisténcia a compressdo de aproximadamente 5,1 MPa. Apds 3 dias de cura, o
cimento apresentou um aumento de resisténcia de 100% em relagdo ao primeiro dia
de cura, atingindo sua resisténcia maxima.

Ao 30° dia o cimento atingiu sua menor resisténcia, aproximadamente 4,5
MPa, que equivale a uma resisténcia a compressao de 45 Kg/cm?, que pode ser igual
ou superior as tensdes exigidas pelo material de preenchimento de raiz.

De acordo com Walsh et al., (2014) o nivel de resisténcia a compressao

necessario para materiais de preenchimento da raiz € desconhecido atualmente. Além
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disso, Kogan et al., (2006) demonstrou que forcas minimas sao aplicadas ao material
de preenchimento da raiz, portanto, uma resisténcia a compressao reduzida néo sera
grande desvantagem na aplicacao destes materiais.

A partir deste periodo de 30 dias o cimento voltou a ganhar resisténcia ao longo
dos dias.

% 3 dias m CS5C
10
.
94
8 4 90 (Eiias

Resisténcia a Compressao (MPa)

E 30 dias

T T T T T T T T T T
0 20 40 60 80 100

Tempo (dias)

Figura 31 - Curva de resisténcia a compressao em fung¢ao do tempo (1, 3, 7, 15, 30, 60 e 90
dias) para o cimento CS5C.

Esta variagdo na resisténcia esta relacionada ao comportamento hidraulico
dos aluminatos. A hidratagdo do cimento, inicia-se com processo de conversao dos
hidratos que, em funcédo do tempo, sofrem transformacgdes de fase, com mudancas
dimensionais, de densidade e liberagcdo de agua, proporcionando a formagédo de
porosidade e, consequentemente, a perda de resisténcia. Apds a completa conversao
e a resisténcia minima ser atingida, a agua liberada pela conversédo pode continuar a
hidratar os graos de cimento n&o-hidratados, resultando em ganho continuo de forga
a longo prazo. Resultados semelhantes foram encontrados por Mostafa et al., (2012),
Ptacek et al., (2014) e Scrivener, (2003).

4.3.9 Biodegradacao in vitro

A liberacéo de ions de Al3+, Ca2* e Sr?* foi investigada apés incubagao por 1,
7, 14, 21 e 28 dias em solugédo tampao de Tris-HCI, sem renovagédo da solucao, os
perfis de liberacao sao apresentados na Figura 32.
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Figura 32 - Perfis de liberacéo de ions do cimento CS5C apés incubacao de 1, 7, 14, 21 e 28
dias em solu¢ao tampao Tris-HCI.

Ao analisar os perfis da biodegradacao observa-se uma aumento acentuado
na taxa de liberagdo de todos os ions nas primeiras 24 horas e apds este periodo
apresentaram um comportamento relativamente constante, sendo uma grande
vantagem, pois garante a nao reabsorcao dentro dos dentes.

A concentracdo de ions de Ca apresentou um aumento de concentragcao apds
as primeiras 24 horas, atingindo a liberagcdo maxima de 0,22 ppm/mg (valores
normalizados por miligrama de cimento que foi inicialmente introduzido na solugao),
mantendo-se estavel apos 21 dias.

Enquanto que a concentracdo de ions de Al atingiu sua taxa maxima 0,12
ppm/mg apds 14 dias, mantendo uma relativa estabilidade apos este periodo.

Para o Sr, a taxa de liberacéo de ions foi menor em comparacéao ao Ca e Al
nos mesmos periodos. Valores normais considerando que o conteudo de Sr no
cimento é muito menor.

A concentragao de Ca foi maior que os demais ions liberados (Al e Sr), o que
esta relacionado a maior solubilidade e formacao de hidrato no aluminato de calcio
quando comparados ao aluminato de estréncio. A capacidade de liberar ions de calcio
€ um fator chave para o sucesso das terapias endodénticas devido a acédo do calcio

na diferenciagdo das células mineralizadoras (Gandolfi et al., 2014).


https://www.sciencedirect.com/topics/medicine-and-dentistry/calcium-ion
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De acordo com os dados do Joint FAO/WHO Expert Committee on Food
Additives (JECFA) de 2011, a ingestao semanal de aluminio toleravel é de 2 mg/kg de
peso corporal (WHO, 2011). Isto corresponde a 0,29 mg/kg/dia. A ingestao diaria de
aluminio via digestado/comida é de aproximadamente 5 mg/dia. Para o célcio, o NIH
Consensus Development Conference on Optimal Calcium Intake (Heaney, 1995)
recomenda um consumo na faixa de 800 mg/dia para criancas e de 1000 a 1500
mg/dia para adultos, dependendo do sexo e da idade. As quantidades liberadas de
Ca?* e AP+ estdo muito abaixo das concentragdes desses elementos produzidos a
partir da ingestao de alimentos e, portanto, ndo devem ser considerados preocupantes
no que diz respeito a segurancga. Além disso, estes cimentos serdo implantados em
locais isolados (interior do dente), onde a liberacdo serd muito menor.

A concentracdo de Sr?* também é muito baixa, ndo apresentando risco de
toxicidade (Taha et al., 2017). A partir dos dados fornecidos, as concentracdoes de
todos os ions liberados do cimento, estdo significativamente abaixo dos valores
permitidos pelos padrdes da FAO/OMS. Portanto, o cimento CS5C pode ser

considerado seguro para aplicacao em odontologia.
4.3.10 Analise de pH

As medidas de pH em fun¢ao do tempo para solu¢cdes SBF em contato com o
cimento CS5C sao apresentadas na Figura 33.

Analisando a Figura 33, observa-se que o cimento CS5C proporcionou um
aumento acentuado do pH da solucdo, de aproximadamente 7,4 para 11,5 nos
primeiros 14 dias, seguido por aumento mais lento entre os dias 14 e 21, atingindo o
pH maximo aos 21 dias, que foi de, aproximadamente, 11,9. Apds este periodo o pH
da solugao diminuiu para aproximadamente 11,7, se tornando constante até o final do
periodo de 35 dias.

O aumento de pH esté relacionado principalmente a dissolugédo dos ions Sr?+,
Ca?, ABP* e OH-, corroborando com os dados observados na quantificagcdo da
liberacao de ions (Figura 32).
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Figura 33 - pH em funcéao do tempo (1, 3, 7, 14, 21, 28 e 35 dias) para solugdo SBF em contato
cimento CS5C curado e do SBF “solugao referéncia” sem cimento (ambos em ftriplicata).

Este aumento de pH é positivo, ja que pode ter um efeito bactericida, que é
importante em cimentos aplicados em endodontia, uma vez que o canal radicular
aberto é suscetivel a infeccao bacteriana durante o processo de operacao (Zhang et
al., 2016a).

Resultados semelhantes foram obtidos por Moghanian et al., (2017) que
avaliaram o pH da solucdo SBF de biovidros (composto por SiO2 - CaO - P20s)
substituindo o CaO por SrO e observaram que a troca de ions entre Ca?* , Sr** e
H* conduz a um aumento constante no pH da solugdo SBF durante os primeiros 7 dias
de imerséao, atingindo um pH de aproximadamente 7,8. Em seguida, o nivel de pH
aumentou a uma taxa mais lenta até o dia 14, onde atingiu um pH de
aproximadamente 7,9. O aumento do teor de Sr?* no biovidro resultou em maiores

valores de pH da solugdo SBF.
4.3.11 Atividade antimicrobiana

Os resultados de avaliagao da atividade antimicrobiana do cimento CS5C em
triplicata sédo apresentados na Figura 34.
Uma das principais causas de falha no tratamento do canal radicular é a

presenca de espécies microbianas resistentes e facultativas da cavidade oral, como
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Enterococcus faecalis (E. faecalis), Candida albicans (C. albicans) e Staphylococcus
aureus (S. aureus) ( Smadi et al., 2008; Gomes et al., 2004).

Os resultados mostraram que nas primeiras 24 horas de incubagao (Figura 34
(a), (c) e (e)), o cimento CS5C apresentou atividade antimicrobiana frente a todas as
cepas estudadas. Em 48 horas de incubacao, o cimento continuou apresentando um
claro efeito inibitério, sem registro de crescimento microbiano, podendo ser observado
também no controle negativo (C-) (Figura 34 (b), (d) e (f)). Em contraste, o controle
positivo (C+) exibiu zonas de crescimento para todas as cepas bacterianas testadas.

Figura 34- Atividade antimicrobiana do cimento CS5C frente as cepas de Escherichia coli
ATCC 25 922 encubadas por 24 horas (a) e 48 horas (b), Salmonella Sp ATCC 14028
encubadas por 24 horas (c) e 48 horas (d) e Staphylococcus aureus ATCC 25923 encubadas
por 24 horas (e) e 48 horas (f).
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De acordo com a literatura, as principais propriedades antimicrobianas dos
cimentos endoddnticos estdo em sua capacidade de tornar o meio alcalino, atribuida
a decomposicao do hidrato de aluminato de calcio formado, que, por sua vez, libera
ions calcio e hidroxila, resultando em condigdes desfavoraveis aos microorganismos,
conferindo propriedades antimicrobianas a cimentos bioceramicos (Desai; Chandler,
2009; Mohammadi et al., 2012; Pires-de-Souza et al., 2013; Tanomaru-Filho et al.,
2007; Torabinejad et al., 1995a).

4.3.12 Ensaio de bioatividade in vitro

O cimento CS5C foi submetido a avaliagdo da bioatividade in vitro, pela
imersao controlada em SBF por 3 e 14 dias, ap0s esse periodo as amostras foram
analisada por MEV-EC e EDS, as micrografias obtidas estao ilustradas nas Figura 35

e Figura 36.
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Figura 35- Micrografias MEV da superficie do cimento CS5C apéds imersdao em SBF por 3 dias.
(a) 5.000x, (b) 20.000x, (c) 60.000x e (d) espectro de EDS pontual.

Na Figura 35 (a, b e c) podemos observar as micrografias do cimento CS5C
apés a imersao em SBF por 3 dias. Uma mudanga na morfologia da superficie é vista
se comparada com a superficie inicial do cimento (Figura 30 (a) e (b)), € possivel
observar a deposicao de uma camada, com a formacao de glébulos com diferentes
tamanhos ao longo da superficie (Figura 35 (a)). Analisando detalhadamente essas
formagdes, nota-se que eles sdo compostos por finas placas de forma alongada
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(Figura 35 (b) e (c)), morfologia tipica da formacdo da camada de apatita (Ca-P),
conforme morfologia observada por Kokubo e Takadama, (2006).

A andlise pontual por EDS (Figura 35 (d)) foi realizada como indicado (seta
branca) na micrografia. O resultado identificou que estas particulas contém além dos
elementos originais do cimento CS5C (Al, Ca e Sr), a presenca do fosforo (P). Nota-
se também uma maior intensidade do pico referente ao (Ca) e uma menor intensidade
do pico para o (Sr), quando comparados com o espectro da superficie inicial (Figura
30 (c)), segundo Salman et al., (2012) e Li et al., (2007) o ion estréncio € parcialmente
substituido por calcio durante a deposicao. De acordo com Queiroz et al., (2004), estes
resultados comprovam a formacao da camada de apatita, indicando que o material

possui capacidade bioativa.
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Figura 36 - Micrografias MEV da superficie do cimento CS5C apds imersdo em SBF por 14
dias. (a) 2.000x, (b) 25.000x e (c) 60.000x.

A camada de apatita tornou-se mais espessa com o passar dos dias em que 0s
cimentos foram imersos. Apds 14 dias de imersao, observa-se uma maior formacao
de glébulos com formas bem definidas (Figura 36 (a)). Analisando detalhadamente
sua microestrutura (Figura 36 (b) e (c)), nota-se que ela apresenta a mesma
morfologia dos glébulos formados ao 3° dia de imersédo. Este desenvolvimento
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significativo dos cristais de apatita pode estar associado a uma alta deposicédo da
camada de Ca-P, evidenciado a partir das micrografias de MEV, como observado por
Arepalli et al., (2016).

E importante ressaltar que a formagéo da camada de apatita na superficie do
cimento CS5C aumentou com o decorrer dos dias de imersdo, comportamento
diretamente relacionado aumento do pH da solucdo apds imersao dos cimentos
(Figura 33).

Estudos mostraram que o pH desempenha um papel importante na formagéo
da camada de apatita, pois um aumento no pH ocorre devido supersaturacao iénica
na solucao SBF promovendo a precipitacéo de ions de calcio e fésforo na superficie
de vidro bioativo (CaO-MgO-SiOz) para aplicacdes biomédicas na regeneragao 6ssea
(Tulyaganov et al., 2013).

Foi estudado também a influéncia do SrO em vidros bioativos relacionado com
a capacidade de formacao de apatita e verificou-se que, apds 7 dias de imersao das
amostras em SBF, ocorreu aumento do pH do mesmo e em seguida sua diminuigao,
resultado da precipitacao dos ions calcio e fosfato presentes no SBF, que promoveu
a formacéao da camada de apatita na superficie das amostras (Arepalli et al., 2016).

A Dbioatividade €& um parametro importante no desenvolvimento de
Biomateriais. Na odontologia, uma melhor ligacao entre os materiais dentarios e a
estrutura dentaria, proporcionada pela bioatividade, pode ajudar a prevenir a formacao
de caries secundarias (derivadas da falta de interagdo entre o material de
preenchimento e os dentes, permitindo a migracao de bactérias para estes locais). De
acordo com De Oliveira et al., (2017), a formagéo de apatita in situ e a forte adesao a
dentina sdo parametros que tornam a restauracéo dentaria mais proxima da estrutura
original, caracteristicas desejaveis, principalmente quando comparadas com outros

tipos de materiais.
4.3.13 Ensaio bioldgico de adesao celular in vitro

Para observar a morfologia da adesao, crescimento e proliferacdo das células
fibroblasticas na superficie das amostras, a andlise por MEV foi realizada apés 3, 7 e
14 dias de contato celular (Figura 37).

As imagens revelaram que, logo ao 3° dia de cultivo, as células apresentaram-

se espacadamente distribuidas ao longo da superficie da amostra (Figura 37 (a)) e
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aderidas firmemente a sua estrutura apresentando morfologia achatada e alongada,
com projecodes citoplasmaticas (Figura 37 (b)).

No 7° dia de exposicao as células, observa-se que estas cobrem parcialmente
a superficie da amostra (Figura 37 (c)), exibindo prolongamentos bem definidos,
projetando-se entre células adjacentes ou entrando nas microporosidades da amostra
(Figura 37 (d)), os quais sao caracteristicos de seu desenvolvimento e viabilidade.

Apbs 14 dias, observa-se que as células se proliferaram e cresceram
formando um espesso tapete celular sobre toda superficie da amostra (Figura 37 (e)),

apresentando uma maior densificagdo entre as células (Figura 37 (f)).
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Figura 37 - Micrografias por MEV da adesao celular nos discos CS5C apéds 3 dias (a) 1.500x
e (b) 4.000x, 7dias (c) 1.500x e (d) 4.000x e 14 dias de cultura (e) 1.000x e (f) 7.000x.
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Estudos mostraram que o comportamento de vidros bioativos incorporados
com estréncio frente a células osteoblasticas e osteoclasticas e relataram que a
supersaturacéo de fluidos corporais principalmente com ions Sr2*, Ca?* ndo resultou
em qualquer diminuigao na proliferagao celular ou aumento da toxicidade (Gentleman
et al., 2010).
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5 CONCLUSOES

A partir dos objetivos propostos nesta pesquisa, conclui-se que o método de
combustao de solugao utilizado para a obtengao das fases ceramicas de aluminato de
tri-estroncio (SsA) e heptaluminato dodecaélcico (C12A7) é viavel, obtendo-se pos
nanoestruturados sem a necessidade de etapas posteriores de calcinacao;

Foi possivel obter um cimento com a combinagdo das fases ceramicas
propostas, com composicdo de 80% SsA e 20% Ci2A7 (CS5), apresentando
radiopacidade adequada de acordo com a norma ISO 6876/2012;

O cimento CS5 hidratado com a incorporacao de 30% em massa de PEG 4000
(CS5C), apresentou boa trabalhabilidade, curto tempo de trabalho e de cura final.
Como também valor de fluxo de acordo com a norma ISO 6876/2012. E baixa
temperatura de hidratacao;

A resisténcia a compressao alcancada para o cimento CS5C é adequada, uma
vez que este cimento foi desenvolvido para ocupar a regiao interna do dente, local de
pouco ou nenhum esfor¢o mecanico;

O cimento CS5C apresentou uma alta taxa liberacéo de ions logo nos primeiros
dias, responsaveis pelo pH alcalino, proporcionando atividade antimicrobiana frente a
todas as cepas bacterioldgicas testadas;

O cimento CS5C apresentou capacidade bioativa e biocompativel, tornando

esse novo cimento muito promissor para potencial aplicagcdo em endodontia.
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6 SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS

Afim de melhorar as propriedades deste cimento para utilizagdo como biomaterial
tem-se como perspectiva:
" Estudar a possibilidade de sintetizar solugcdo sélida de aluminatos de
calcio/estréncio;
. Incorporar e avaliar a liberagéo de farmaco;

. Realizar implantes dentais in vivo.
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