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RESUMO

Os Cimentos de lonémero de Vidro (CIVs) sao materiais amplamente utilizados
na odontologia por apresentarem liberacdo de fluor, adesdo quimica ao
substrato dental e expansao térmica semelhante a estrutura dental. A limitacao
de seu uso se da pela sua baixa resisténcia mecéanica quando comparados
com outros materiais restauradores. Visando melhorar as propriedades
biomecéanicas destes materiais, é proposta a inclusdo de particulas bioativas,
como as bioceramicas de fosfatos de célcio. A hidroxiapatita (HA,
Ca1o(PO4)s(OH).), € um tipo de fosfato de calcio largamente utilizado para fins
bioldgicos por sua semelhanga com a fase mineral dos o0ssos e dentes,
possuindo excelente afinidade quimica e bioldgica com estes tecidos. Desta
forma, o objetivo deste trabalho foi o desenvolvimento de Cimento de lonémero
de Vidro experimental e avaliacdo do efeito da incorporacdo de HA neste
material em diferentes proporcdes (5% e 12% em peso), andlise comparativa
das propriedades fisico-quimicas, mecanicas e biolégicas em relacdo a um CIV
comercial (grupo controle). Para a proposicdo do cimento experimental foi
realizada uma mistura dos reagentes (SiO,, Al,O3 , CaF, , AlF;, AIPO4) para
compor a parte sélida; e para a parte liquida foi obtida uma solucdo aquosa
com os poliacidos (C3H4O2; C4HgOs; Ho.CCH.C(=CH2)CO2H). Apbs obtencao do
cimento experimental foram realizadas as caracterizagbes através das
técnicas: Difratometria de raios X (DRX), Espectroscopia na Regido do
Infravermelho com Transformada de Fourier (FTIR), Microscopia Eletrénica de
Varredura (MEV), Espectrometria por Energia Dispersiva de raios X (EDS),
Molhabilidade por angulo de contato e Avaliagdo da viabilidade celular dos
macrofagos. Ensaios mecanicos de microdureza, resisténcia a flexdo e
compressao também foram realizados. Os resultados deste estudo indicam
que: nos difratogramas de raios X o cimento experimental apresentou aumento
na cristalinidade em relagdo ao grupo controle, porém houve reducdo na
cristalinidade com a incorporacdo de 5% de HA. Nos espectros de FTIR foi

observado que o acréscimo de HA no cimento experimental ndo alterou de



forma significativa o perfil quimico caracteristico deste material. O estudo
microestrutural do cimento experimental evidenciou que nao houve uma
adequada interacdo particula/matriz polimérica, devido provavelmente ao
diferente modo de processamento empregado para o preparo do pd de vidros;
entretanto, a inclusdo de diferentes proporgcdes de HA n&o alterou o perfil
microestrutural dos compésitos analisados. Os resultados obtidos de angulo de
contato evidenciaram que 0s cimentos experimentais apresentaram maior
capacidade de molhamento. Na avaliagcdo da viabilidade celular todos os
cimentos analisados foram considerados nao citotoxicos e a inclusdo de HA
nao alterou a reposta celular destes materiais. Nos ensaios mecanicos, o
cimento experimental apresentou maior microdureza em relacdo ao grupo
controle, sem alteragbes significativas com a inclusdo de HA. A resisténcia
flexural do cimento experimental aumentou com o acréscimo de hidroxiapatita;
assim também como nos ensaios de resisténcia a compressdo, o cimento
experimental exibiu o maior mddulo de elasticidade dentre os materiais
analisados, consistindo numa alternativa de um biomaterial restaurador com

propriedades adequadas para a clinica odontoldgica.

Palavras-chaves: Cimento de ionbmero de vidro, microestrutura, ensaios

mecanicos.



ABSTRACT

The Glass lonomer Cements (GICs) are widely used materials in dentistry have
fluoride release, chemical adhesion to the substrate and dental thermal
expansion similar to tooth structure. The limitation of their use is given by its low
mechanical strength compared with other restorative materials. In order to
improve the biomechanical properties of these materials it is proposed the
inclusion of bioactive particles, such as calcium phosphate bioceramics.
Hydroxyapatite (HA, Ca1o(PO4)s(OH)2), is a type of calcium phosphate widely
used for biological purposes for their similarity to the mineral phase of bones
and teeth, and has excellent chemical affinity with these biological tissues.
Thus, the aim of this work was the development of experimental glass ionomer
cement and evaluating the effect of incorporation of HA this material in different
proportions (5% to 12% by weight) comparative analysis of physico-chemical,
mechanical and biological GIC against a commercial (control group).To propose
the experimental cement was performed a mixing of the reactants (SiO, AloOs,
CaF,, AlF3, AIPQO,), and the liquid part was obtained with an polyacid solution
(C3H402, C4H6Os; Ho.CCHLC (= CH2) CO2H), with reference to the composition
mentioned GICs in the literature; as a control group was used GIC Vidrion R
(SS WHITE). After obtaining the experimental cement characterizations were
conducted by the techniques: X-ray diffraction (XRD), Infrared Spectroscopy
Fourier Transform (FTIR), Scanning Electron Microscopy (SEM), Energy
Dispersive Spectroscopy X-ray (EDX), Wettability by contact angle and
Evaluation of cell viability of macrophages. Mechanical testing of hardness,
flexural strength and strength compression were also conducted. The results of
this study indicate that: the X-ray diffraction experimental cement showed an
increase in crystallinity compared to the control group, but with reduced
crystallinity with the addition of 5% of HA. In the FTIR spectra was observed
that the addition of HA in experimental cement does not significantly alter the
chemical profile characteristic of this material. The microstructure of the cement
experimental study showed that there was no proper interaction particle /

polymer matrix, and including different proportions of HA did not affect the



microstructure of the composites analyzed. When measuring wettability by
contact angle, experimental cements showed higher wetting ability. In the
assessment of cell viability of all cements examined were considered non-
cytotoxic and the inclusion of HA did not alter the response of these cell
material. In the mechanical tests, the experimental cement showed higher
hardness compared to the control group, but the inclusion of HA did not cause a
significant effect in this material. The flexural strength of the experimental
cement increased with the addition of hydroxyapatite; so as when testing the
compressive strength, the cement experimental exhibited the highest modulus
of elasticity among materials analyzed, consisting of an alternative of a
restorative biomaterial with properties suitable for dentistry.

Keywords: glass ionomer cement, microstructure, mechanical tests.
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1 INTRODUCAO

Do ponto de vista dos procedimentos restauradores, o aumento da
energia de superficie do esmalte através da técnica do condicionamento acido
veio trazer novas perspectivas na interagdo entre o substrato dentario e
material restaurador. Somado a esse avanco, o desenvolvimento dos materiais
adesivos proporcionou o surgimento de uma nova era cientifico-tecnolégica na
odontologia: a era adesiva. Nesse contexto, a utilizacao dos materiais adesivos
se adéqua a nova tendéncia da Dentistica Operatoria que preconiza a maxima
atencao a prevencao e preservagao da estrutura dentaria saudavel, com uma
minima intervengéo na realizacdo dos preparos cavitarios (CONCEICAOQ et al.,
2007; MASIOLI, 2013).

A obtencado de um material restaurador de referéncia, que possua boas
propriedades mecaénicas, excelente estética e que possua biocompatibilidade
continua sendo um desafio aos pesquisadores. Na odontologia, os materiais
restauradores devolvem a funcdo mastigatéria e a maioria destes entra em
contato e interage com os tecidos e fluidos orais. Por esta razdo, a selegéo de
um material odontolégico deve levar em consideragéo tanto suas propriedades
fisicas e mecanicas quanto suas propriedades biolégicas (ANUSAVICE, 2005).

Os Cimentos de Ilonébmero de Vidro (CIVs) sao biomateriais
restauradores comumente utilizados na clinica odontologica; exibem
propriedades Unicas que incluem: habilidade de troca ibnica com a superficie
dental, liberacdo de fluoretos e adesdo quimica na interface dente/material
restaurador com manutencdo do selamento/vedamento das margens da
restauracdo por longos periodos. Estes materiais estdo indicados em
aplicacbes biomédicas, inclusive para substituicdes 6sseas. Na ortopedia
apresentam vantagens sobre os cimentos de polimetilmetacrilato (PMMA), por
possuirem reacao de polimerizagdo minimamente exotérmica, auséncia de
liberacdo de monbémeros residuais e potencial de liberagdo de agentes
terapéuticos incorporados na sua formulacdo (OREFICE; PEREIRA; MANSUR,
2006; DOROZHKIN, 2010; FREITAS, 2011).
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As limitagdes quanto as indicagdes clinicas dos ClVs estao relacionadas
as suas propriedades mecanicas, ou seja, a resisténcia mecanica deste
material € inferior quando comparado com outros materiais restauradores,
como resina composta e amalgama, apresentando também como caracteristica
negativa uma lenta reacao de polimerizacao. Para melhor desempenho destes
materiais quanto as suas propriedades biomecéanicas, ao longo dos tempos
foram propostas alteracbes nas composicoes destes cimentos, variando as
composicoes dos vidros e dos componentes poliméricos (REIS; LOGUERCIO,
2009; COSTA, 2010; NOORT, 2010).

Alguns estudos tem sido realizados com o objetivo de adicionar aos
compoésitos  particulas  bioativas como bioceramicas, vidros bioativos,
vitroceramicas e ceramicas de fosfato de calcio, para conferir a estes materiais
tanto biocompatibilidade quanto bioatividade, melhorando consequentemente a
adesao celular assim como a remineralizacédo 6ssea (FREITAS, 2011).

Dentre os fosfatos de calcio, destaca-se a hidroxiapatita (HA), principal
constituinte inorganico do esmalte dental e dentina, estando presente também
na matriz 6ssea. Durante muitos anos tem sido o principal material de escolha
para a reposicdo do tecido désseo em aplicagdes médicas, ortopédicas e
odontolégicas, utilizada como recobrimento ou material denso. Como a HA tem
composigdo quimica e cristalina similar a apatita do esqueleto humano e
estruturas dentarias, a sua incorporacao aos cimentos de ionédmero de vidro é
algo promissor porque pode aumentar ndo apenas a biocompatibilidade destes
materiais, mas também melhorar suas propriedades mecanicas em
comparagado com outros cimentos comerciais. Em adigdo, tem a habilidade de
aumentar a resisténcia da estrutura dentaria devido a sua composigao similar
com o esmalte e a dentina (NICHOLSON, 2003; GU et al., 2005; FREITAS,
2011).

Os Cimentos de londmero de Vidro sdao cada vez mais utilizados na
clinica odontolégica por suas expressivas diversidades de aplicagdes clinicas,
entretanto, ha uma forte necessidade de desenvolvimento de um cimento
restaurador com a inclusdo de particulas bioativas, visando proporcionar uma

alternativa de materiais para remineralizacdo de tecidos ésseos e dentarios.
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Outro aspecto relevante é a auséncia de materiais nacionais com
especificacdes e normas técnicas internacionais de producgéo, aliados a um
baixo custo.

Desta forma, para atender as demandas cientificas e tecnologicas, os
objetivos desta pesquisa foram o desenvolvimento de uma composi¢cdo de
Cimento de lonémero de Vidro experimental, com indicagdo como material
restaurador e agente cimentante; a dopagem com HA e a avaliagao dos efeitos
da adicdo desta bioceramica sobre as propriedades dos cimentos
restauradores estudados.
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2 OBJETIVOS

2.1 OBJETIVO GERAL

O presente trabalho teve como objetivo geral, desenvolver um Cimento de
londmero de Vidro quimicamente polimerizavel com indicagcdo como material
restaurador, e avaliar o efeito da incorporacdo de bioceramicas de
hidroxiapatita neste material.

2.2 OBJETIVOS ESPECIFICOS

e Estabelecer, a partir dos componentes elementares, formulagdo do
cimento de ionémero de vidro experimental;

e Avaliar, comparativamente, o efeito da incorporacao de hidroxiapatita nas
propriedades fisico-quimicas e mecénicas, e nas caracteristicas
microestruturais do cimento de ionémero de vidro experimental em relagao a
um cimento de ionébmero de vidro comercial (grupo controle);

e Identificar o comportamento do cimento de ionémero de vidro
experimental e do grupo controle nos ensaios mecéanicos de resisténcia a
fratura por flexdo, compressao e microdureza superficial;

e Analisar a composicdo quimica dos cimentos de ionébmero de vidro
experimental e grupo controle quanto a citotoxicicade/viabilidade celular.
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3 REVISAO DA LITERATURA
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3 REVISAO DA LITERATURA

3.1 BIOMATERIAIS ODONTOLOGICOS

A odontologia possui como objetivo a manutengdo ou melhora da
qualidade de vida do paciente, e isto pode ser alcancado pela prevencao de
doencas, pelo alivio da dor, aperfeicoamento da eficiéncia mastigatéria,
aprimoramento da fonética e pela melhoria da aparéncia. Em virtude de muitos
desses objetivos requererem a reposicao ou alteracdo da estrutura dentaria
existente, ha séculos o principal desafio consiste no desenvolvimento e selegcao
de materiais biocompativeis e duraveis para restauracdes dentarias e
procedimentos protéticos, capazes de suportar as condicdes mais adversas da
cavidade oral como variacbes de temperatura e pH, por exemplo, onde
normalmente a temperatura bucal se estende entre 32 - 372 C, mas o0 consumo
de alimentos frios ou quentes faz com que esta temperatura varie de 0 - 70° C
(ANUSAVICE, 2005; NOORT, 2010).

Um biomaterial € um material desenvolvido com o proposito de interagir
com a interface de sistemas biologicos para avaliar, tratar, aumentar ou
substituir qualquer tecido, 6rgdo ou funcado no corpo humano, produzido ou
modificado artificialmente. Deve apresentar caracteristicas e propriedades tais
como biocompatibilidade, biofuncionalidade e nao deve alterar o meio biolégico
nem reagir com o sangue (desnaturagéo de proteinas) (RATNER et al., 2004).

Os materiais restauradores dentarios sdo biomateriais utilizados para
reparar ou substituir a estrutura dentaria e devem combinar um conjunto de
caracteristicas especiais: ser de facil preparo e aplicacdo; apresentar alta
resisténcia a degradacdo e corrosdo no ambiente bucal; ser biocompativel;
adquirir rapidamente as propriedades mecanicas necessarias, como alta
resisténcia a pressoes; ter expansao térmica compativel com o dente natural;
selar hermeticamente com o tecido dentario vizinho; apresentar cor e
transparéncia compativeis com o dente natural e ainda ter baixo custo
(ANUSAVICE, 2005; CONCEICAO et al., 2007).
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Os materiais para aplicagcdes odontolégicas podem estruturalmente ser
divididos nas seguintes categorias: materiais metalicos, ceramicos, poliméricos
e materiais compdsitos. Materiais metalicos sdo materiais em que hé
predominancia da ligacdo metalica; materiais ceramicos sao materiais
formados por elementos metalicos e ndo metalicos unidos por ligagdes ibnicas
e/ou covalentes; enquanto que, os polimeros constituem um grupo de materiais
que sado formados a partir de um processo chamado ‘polimerizacao’.
Compésitos sao materiais formados pela combinacao de dois ou mais materiais
quimicamente distintos, havendo uma interface reconhecivel entre eles, cujos
constituintes retém suas identidades, resultando em um novo material, com
propriedades superiores daquele material que o originou (OREFICE, 2006;
REIS, LOGUERCIO, 2009; DARVELL, 2012).

A Figura 1 mostra a classificagdo dos materiais com seus exemplos,
dentro da clinica odontolégica.

Figura 1 - Classificacao dos materiais, de acordo com a composigao quimica.

Tipos de Materiais

Metalicos Ceramicos Polimeros

1 \ ‘ / I

1 1

1 1

1 , . !

[ Compositos !

1 1

: : :

1 | !
Amélgama de Resina Composta Adesivos
nrata dentinaring

|
Cimentos

Fonte: Oréfice; Pereira; Mansur, 2006.
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Os compésitos odontolégicos sao indicados como materiais
restauradores em dentes anteriores ou posteriores, sendo constituidos por uma
matriz polimérica onde estao inseridas particulas de carga inorganicas, unidas
por agentes de unido (DARVELL, 2012).

As particulas inorganicas sao incorporadas a matriz com o intuito de
melhorar as propriedades fisico-quimicas do material. Essas particulas séo
geralmente de quartzo ou silica (SiO>), vidros ou ceramicas que contém metais
pesados como o bario (Ba), o estrdncio (Sr) e o zircdnio (Zr). O tamanho,
distribuicdo, forma e composi¢cao destas cargas podem variar, sendo estes os
fatores que determinam as propriedades e as aplicagées clinicas destes
materiais. As particulas de cargas inorgéanicas respondem por 30% a 70% em
volume, ou 50% a 85% em peso de um composito, mas em uma resina
odontolégica essa quantidade de carga a ser incorporada € influenciada pela
area de superficie total das particulas, dependente do tamanho destas
(ANUSAVICE, 2005; PARK, 2008; REIS, LOGUERCIO, 2009; DARVELL,
2012).

A Figura 2 mostra a microestrutura de um compoésito odontolégico
(cimento de iondmero vidro), onde sdo evidenciados o tamanho, formato e

distribuicao das particulas inorganicas na matriz polimérica.

Figura 2 - Micrografia (MEV) do Cimento ionémero vidro: (A) 1000x; (B) 10000x.

Fonte: Barbosa, 2008.
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Os cimentos odontolégicos consistem em uma ‘classe de materiais
compositos caracterizados por reagirem através de uma reacao entre um acido
e uma base para produzir alguma forma de sal e também agua, podendo ser
indicado clinicamente como material de base ou forramento (aplicado sob as
restauragcbes), material restaurador ou adesivo para reter dispositivos e
préteses a estrutura dentaria, ou exercer mais de uma dessas funcbes ao
mesmo tempo’. A maioria dos cimentos odontoldgicos € fornecida em dois
componentes, um pé e um liquido, que depois de manipulados formam uma
pelicula espessa (>1 mm) na superficie dentaria (ANUSAVICE, 2005;
SCHMALZ; BINDSLEV, 2009).

Os componentes basicos de alguns tipos de cimentos comumente

utilizados na clinica odontolégica estao listados na Tabela 1.

Tabela 1 - Composi¢cdes pd:liquido de alguns cimentos odontol6gicos.

Cimentos Acido Base Indicacao/Uso
Fosfato de Zinco Fosforico Oxido de Zinco Cimentacao/Base
restauradora
Oxido de Zinco e Eugenol Oxido de Zinco Material restaurador
Eugenol provisorio/ Agente
9 forrador/Cimento
endodéntico
Policarboxilato de | Poli (acrilico) Oxido de Zinco Cimentacao/Base
Al restauradora
lonémero de Poli (acrilico) Vidros Cimentagédo/Base e
Vidro Material

restaurador/Selante

Fonte: Nicholson, 2003.

Um grande namero de cimentos esta disponivel em forma de cépsulas e
outros foram reformulados em duas pastas. Com excecdo dos cimentos
resinosos, os liquidos sdo comumente solucbes acidas ou doadoras de
prétons, e os pds sao base em sua natureza, consistindo tipicamente tanto em
particulas de vidro, quanto em Oxidos metalicos e a reacao entre o pé e o
liquido é essencialmente uma reacao acido-base (ANUSAVICE, 2005).
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3.2 CIMENTOS DE IONOMERO DE VIDRO

Os Cimentos de lonémero de Vidro (CIVs) foram reportados na literatura
inicialmente em 1972, por Wilson e Kent, descrevendo o material como “um
novo cimento odontolégico translicido” com o nome de cimento de ionémero
de vidro ou ASPA 1 devido a sua composicao: Aluminio-Silicato e Poli-Acrilato
(REIS;LOGUERCIO, 2009).

Este cimento surgiu a partir de alteracées na composicao do Cimento
de Silicato e Cimento de Policarboxilato de Zinco, em uma época em que 0s
materiais para restauracdes odontoldgicas disponiveis ndo preenchiam as
necessidades estéticas e de manipulagdo. Originalmente o cimento foi
desenvolvido para restauracoes estéticas (nos dentes anteriores), ao longo dos
anos passou a apresentar uma variedade de indicagdes clinicas. Os motivos
que levaram ao grande interesse por parte dos profissionais e fabricantes dos
cimentos de ionémero de vidro sdo as suas propriedades de adesividade a
estrutura dental, liberacdo de fluor, biocompatibilidade e coeficiente de
expans&o térmica similar ao do dente (CONCEICAO et al., 2007; SCHMALZ;
BINDSLEV, 2009).

Desde o seu desenvolvimento, os ClVs sao frequentemente utilizados na
clinica odontolégica como material restaurador e cimento para fixacao de
préteses e dispositivos ortoddnticos. Fora da odontologia 0 mesmo apresenta
aplicagdes que exploram sua biocompatibilidade; na medicina € indicado como
cimento ésseo, sendo utilizado na ortopedia, em procedimentos no crénio e em
cirurgias neuro-otolégicas. Sao indicados em substituicdo aos cimentos de
polimetilmetacrilato (PMMA) com inumeras vantagens, como boa adeséo ao
0sso, estabilidade em ambiente aquoso e reacdo de polimerizacao
minimamente exotérmica (FOOK et al., 2008).

3.2.1 Composicao
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Os ClIVs apresentam-se comercialmente como pé e liquido. O pé (parte
sélida), representado pelos vidros; e o liquido (polimero), que quando
misturados resulta em um compdésito (cimento) de matriz polimérica reforcado
com particulas de vidro (DARVELL, 2012; MASIOLI, 2013).

a) P6 (Vidros)

Os vidros constituem um grupo de materiais ceramicos, podendo ser
definidos como “um sdélido néo cristalino, portanto, com auséncia de simetria e
periodicidade”; sdo normalmente formados pelo resfriamento rapido de uma
mistura de matérias-primas no estado liquido a altas temperaturas. A
velocidade de resfriamento é extremamente importante para estes materiais,
uma vez que velocidades excessivamente lentas permitem o rearranjo dos
atomos que se encontram dispersos na fase liquida, provocando a cristalizagao
do material (PARK; PEKKAN; OZTURK, 2007).

A Figura 3 mostra o arranjo dos atomos de aluminio e oxigénio em uma

estrutura cristalina e em um sélido n&o cristalino, ou vidro.

Figura 3 - Representacao esquematica do arranjo dos atomos na estrutura Al,Os: (a) forma
cristalina; (b) forma néo cristalina, ou vitrea.
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Fonte: Oliveira, 2005.
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O sistema Al;O3 - CaF, - SiO, é a base dos cimentos de iondmero de
vidro. Silica e alumina s&o responsaveis pela resisténcia do material, enquanto
o fluoreto de calcio participa da reacao de cura do material e juntamente com
outros fluoretos € responsavel pela liberagdo de fluor para o meio. Algumas
composigbes do pd de cimentos ionomeéricos relatadas na literatura estdo
listadas na Tabela 2 (CULBERTSON, 2001; AZA, 2007).

Tabela 2 - Composi¢gdes quimicas do po (Vidros) de CIV (% em peso).

SiO, | AlLO; | CaF, | AIPO, | NasAlIF; | AlIF; | NaF | CaO
NICHOLSON;
CZARNECKA, 29 16,5 34,3 Y e 7,3 3 | -
2009
ANUSAVICE,
2005 352 | 20,1 20,1 120 [ - 24 | 36 | -
LOHBAUER et
al., 2004 33,3 &7 || === || == 16,2 3,3 | 3,3 14
DENISOVA et
al., 2004 30 16 34 10 5 5 | | -
GRIFFIN; HILL,
1999 24,9 14,2 12,8 242 | - 11 12,8 | ------
WASSON;
NICHOLSON, 24,9 14,3 12,8 24,2 19,2 46 | - | -—--
1993

O éxido de silicio € um excelente formador de vidro e € o elemento mais
abundante nesta classe de vidros de aluminossilicato que, segundo alguns
autores, podem ser considerados como uma estrutura de SiO4 e AIO* ligados.
A carga da rede é balanceada por cations de Na* e Ca?*. Se a relagdo atémica
Al:Si é igual ou excede a proporcdo de 2:3, a rede se torna suscetivel ao

ataque acido nos sitios Al**

, mas nao altera significativamente os tempos de
cura e de trabalho, nem as propriedades mecanicas do cimento resultante. Se

a razao CaO:Al,O3 é maior que 1:1, o numero de atomos nao ligados por
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pontes de oxigénio aumenta e assim a rede se torna novamente mais sensivel
ao ataque acido (WILLIAMS, 1992; GRIFFIN; HILL, 2000a; DARWELL, 2012).

O fluor aparece nestes materiais como compostos (AlFs, NaF, CaF,)
reduzindo a temperatura de transicdo vitrea, a viscosidade e o indice de
refracdo dos vidros; aumentando a cristalizacdo e facilitando a acdo do acido
na degradacao do vidro, o que resulta em menor tempo de cura e de trabalho
do cimento (DARVELL, 2012).

Relacionado com materiais odontoldgicos, o tempo de trabalho pode ser
definido como o tempo decorrido da inser¢gdo do material na cavidade dentaria
até a finalizacdo da restauracdo. As propriedades mecéanicas do cimento
iondbmero de vidro atingem um melhor desempenho quando o contetudo de fluor
é intermediario, sendo este dependente do equilibrio estequiométrico entre o
conteudo de CaO e CaF,. O conteudo de fluor nas composi¢cées destes
cimentos € acima de 23% (DE BARRA; HILL, 2000; LOHBAUER et al., 2004).

Um requisito importante para qualquer material restaurador para uso em
dentes anteriores € 0 seu mimetismo com os tecidos dentarios adjacentes e
fatores como cor e translucidez do material governam essa caracteristica.
Desta forma, a adicdo de pigmentos, tais como éxido férrico ou carbono preto,
torna-se necessaria. E a substituicdo de compostos de calcio por estréncio leva
a uma alta translucidez destes materiais, com pouca ou nenhuma alteracao na
estrutura vitrea pela proximidade do tamanho do raio iénico (113 pm do ion Ca
e 99 pm do ion Sr) (DARVELL, 2012).

Vidros a base de bario, 6xido de zinco ou 6xido de estréncio podem ser
adicionados a alguns pdés dos cimentos ionoméricos para aumentar sua
radiopacidade, assim como nibidores de polimerizacdo como a hidroquinona
também estdo incluidos nestes materiais, para prevenirem a polimerizacao
prematura do material (NICHOLSON; CZARNECKA, 2009; SCHMALZ;
BINDSLEV, 2009).

A concentracao de fosfato na composicao do pé do cimento de ionédmero
de vidro esté relacionada com o tempo de cura e propriedades mecéanicas do
material, ou seja, quanto maior for a concentracdo deste composto, mais

elevado o tempo de cura quando o pd e o liquido forem misturados para
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originar os cimentos. Cimentos livres de fosfato apresentam reacdo de
polimerizacao rapida e ndo se prestam ao uso clinico, enquanto que cimentos
com uma elevada concentracdo de fosfato apresentam baixa resisténcia
mecanica (WILLIAMS, 1992; GRIFFIN; HILL, 2000).

Para compor a fase sélida (p6) dos CIVs, os componentes inorganicos
sdo aquecidos a elevadas temperaturas (1100°C - 1500° C). Apds a fuséo, este
material é resfriado em uma placa de metal por alguns minutos e depois em
agua, com o objetivo de ser obter os vidros. Estas particulas vitreas sao
moidas a seco em moinho de bolas até atingir a distribuicdo granulométrica
desejada, sendo o tamanho das particulas do p6 dependente da aplicacéo
clinica requerida: quando indicado como material restaurador, utiliza-se o p6
com particulas de tamanho maximo de 50 um; enquanto que, quando indicado
como agente cimentante e forrador de cavidades, utilizam-se particulas
menores que 20 um (NICHOLSON, 2003; REIS; LOGUERCIO, 2009; NOORT,
2010).

b) Liquido (Polimero)

lonbmeros sdo materiais multifasicos que contém como fase polimérica
um copolimero de poliacido acrilico em solucao aquosa. Copolimero € um
polimero onde a cadeia principal € formada por dois meros diferentes. Os
acidos poliacrilico e polimaleico sdo usualmente utilizados, sendo acidos
soluveis em agua e fornecidos em diferentes proporcdes, de acordo com cada
produto. Em alguns produtos, o acido poliacrilico é liofilizado e incorporado ao
pd, sendo o liquido destes produtos a agua, ou uma solugcédo de acido tartarico
diluida em agua (OLIVEIRA, 2005; CANEVAROLO, 2006; MOSHAVERINIA et
al., 2008).

Estes sistemas poliacido-vidro apresentavam desvantagens na pratica
clinica: tempo de trabalho curto, devido ao aumento substancial na viscosidade
a partir do inicio da mistura; e tempo de cura lento, sendo a resisténcia final do
material adiada até sua completa cura. Como a solugao de acido acrilico em

agua é instavel para armazenamento, levando o produto a geleificacao, foram
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adicionados acidos mais estaveis, como 0s acidos tartarico e itacénico. A
introducdo de copolimeros, além de prevenir a geleificacdo, melhora a
reatividade do &cido por causa do numero aumentado de grupamentos
carboxila e do menor pH final (KOVARIK; HAUBENREICH; GORE, 2005). Na
Figura 4 observa-se a estrutura molecular do poli(acido acrilico), presente no
liquido dos ClVs.

Figura 4 - Estrutura molecular do Poli(acido acrilico).

L ot ]
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Fonte: Arquivo Préprio.

O &cido tartarico também € incorporado na solucao acida, entre 5 e 10%
da massa no liquido, com funcdo de reduzir a viscosidade da massa,
aumentando o tempo de trabalho, ‘retardando’ a cura do material antes que a
viscosidade da mistura aumente. A maioria dos liquidos dos cimentos de
iondbmero de vidro apresenta 10% ou mais de &cido tartarico em sua
composicao (BROOK; HATTON, 1998). A Tabela 3 mostra as diferentes
composicoes do liquido destes materiais.

Tabela 3 - Composigbes quimicas da solugédo aquosa dos ClVs (%).

Agua Acido Acido Acido
poliacrilico tartarico itaconico
REIS;
LOGUERCIO, 45 30 10 15
2009
VIEIRA et al.,
2006 45 30 10 15
KOVARIK;
HAUBENREICH; 40 35 10 15
GORE, 2005
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3.2.2 Classificacao

De acordo com sua composicao quimica, os cimentos de ionémero de
vidro podem ser classificados como cimentos convencionais, reforgcados por
metais, modificados por resina e cimentos de alta viscosidade (COIMBRA et al.,
2006; ANUSAVICE, 2005).

A primeira categoria dos ClVs introduzida na odontologia foi denominada
de Cimentos de lonémero de Vidro convencionais. Este material esta
disponivel em po6 e liquido, onde o pdé contém particulas vitreas (ex: célcio,
sédio, fluor, fosfato, aluminio, silicato), e o liquido consiste de uma solugéao de
copolimeros do acido poliacrilico; outros acidos foram adicionados a solugéao,
como o 4cido tartarico e o acido itacdnico. Apresentam diversas desvantagens
como: curto tempo de trabalho, sensibilidade a variagbes de umidade: perda
(sinérese) e incorporagcdo de agua (embebicéo), longo tempo de cura, baixa
resisténcia mecanica e estética insatisfatoria. Os iondémeros Vidrion R, Vidrion
F, Vidrion C (SS WHITE), sdo exemplos desses materiais (BUSATO, 2005;
NOORT, 2010).

Em funcao da baixa estabilidade do acido poliacrilico no meio aquoso,
ele foi liofilizado e incorporado ao po; desta forma o liquido desse material é
composto apenas por agua destilada e uma solucéo aquosa do &cido tartarico.
Esses materiais sdo conhecidos por Cimentos de lonémero de Vidro
anidros. Exemplos desse tipo de material sdo os iondmeros Vidrion (SS
WHITE) (ANUSAVICE, 2005; SIDHU, 2010).

Com o objetivo de aumentar a resisténcia mecanica desse material,
foram adicionadas ao pé dos cimentos de ionémero de vidro, limalhas de
amalgama e também particulas de prata, sendo este produto comercializado
como Cimento de lonémero de Vidro reforcado por metais (Cermets). Foi
constatado que esta inclusdo metalica ocasionou diminuicdo da liberacao de
fldor, devido a reducéo das particulas de vidro. O processo de adesdao também
foi comprometido e o uso do Cermet limitou-se a restauragbes conservadoras

de dentes posteriores, e em restauracdes de pacientes pediatricos. Poucas
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marcas comerciais estao disponiveis no comércio, a exemplo do Ketac-Silver
(3M ESPE)( BARBOSA, 2008; ZHAO; WENGB; XIE, 2009).

O mais significativo avango no desenvolvimento dos cimentos
ionoméricos foi a adicdo de material resinoso e fotoiniciadores na composicao
desses materiais, sendo denominados de Cimento de lonémero de Vidro
Modificados por Resina (CIVMRSs). A parte resinosa nos primeiros ionémeros
modificados por resina € composta de HEMA (2-hidroxietilmetacrilato), que é
um monodémero fluido e hidrofilico e o processo de formacdo da matriz
polimérica € dado pela polimerizagdo deste. Ao longo dos anos, outros tipos de
mondmeros passaram a ser incorporados na composicado destes materiais, tal
como Bis-GMA (bisfenol A-glicidil metacrilato). Iniciadores de polimerizagao
(ex: canforoquinona) também foram incorporados, sendo estes geralmente
fotossensiveis, de forma que muitos CIVMRs s&o fotopolimerizaveis
(NICHOLSON, 2003; VIEIRA et al., 2006; REIS; LOGUERCIO, 2009).

A adicdo de componentes resinosos aos CIVs melhorou de forma
significativa muitas de suas propriedades, como a estética, resisténcia e
estabilidade do material; porém passaram a apresentar desvantagens como
necessidade de técnica incremental de insercdo do material, maior contracédo
gerada pela polimerizagdo, maior citotoxicidade e maior custo. E um material
de translucidez aumentada em virtude da inclusdo de mondémeros, 0 que faz
com que o indice de refracdo do liquido seja semelhante ao das particulas. O
aumento da resisténcia é principalmente atribuido ao seu menor modulo de
elasticidade e maior capacidade de deformacgado plastica (BUSATO, 2005;
CORREA; OGASAWARA, 2006).

Nestes materiais, a reacao de cura acido-base convencional foi mantida,
mas um segundo processo de cura ativado pela luz foi incluido. Possuem
composicao similar ao CIV convencional, ou seja, o p6é consiste de particulas
de vidro (ex: SiO,, Al,Osz, SrO, NazAlFs) e o liquido composto de grupos
metacrilatos que reagem com o acido poliacrilico e/ou monémeros hidrofilicos
(Figura 5). Como exemplos de marcas comerciais desses materiais pode-se
citar: Vitremer e Vitrebond (3M ESPE), VitroFil LC (SS WHITE) (ANUSAVICE,
2005).
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Figura 5 - Acido poliacrilico com grupos metacrilatos de etila enxertados.
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Fonte: Anusavice (2005)

Outro tipo de material ionomérico desenvolvido foi o Cimento de
lonomero de Vidro condensavel ou de alta viscosidade, que se caracteriza
por apresentar alta viscosidade e consisténcia, liberar alta quantidade de fltor e
proporcionar melhores propriedades mecéanicas em relacdo ao cimento de
iondbmero de vidro convencional e aos ClVs Reforcados por metais. Este tipo
de iondbmero surgiu a partir da necessidade de utilizagdo na técnica do
tratamento restaurador atraumatico (ART, do inglés Atraumatic Restorative
Treatment) (BUSATO, 2005).

Essa é uma técnica de instrumentacdo manual n&o invasiva,
recomendada pela Organizagdo Mundial de Saude, na qual o preparo cavitario
é feito com instrumentos manuais em situagdes onde nao é possivel o uso de
instrumentos rotatérios ou para pacientes que nao permitam a utilizacao
destes, como criangas ou pacientes psicologicamente comprometidos. Para
esta finalidade clinica, houve a necessidade de desenvolvimento de um

iondbmero de alta densidade para que pudesse ser utilizado principalmente em
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areas sujeitas a esforcos mastigatérios (ANUSAVICE, 2005; BUSATO, 2005;
REIS, LOGUERCIO, 2009).
A tabela 4 mostra a classificacdo dos cimentos de ionémeros de vidro

com suas indicagdes de uso clinico e marcas disponiveis no comércio.

Tabela 4 - Classificacao e Indicacdes clinicas dos CIVs.

Cimentos de lon6mero

de Vidro (CIVs) Indicacao/Uso Marcas comerciais

Cimentacao/Base
restauradora/ Material
restaurador provisorio/

Selante

Vidrion R, Vidrion F, Vidrion
C (SS WHITE)

ClVs convencionais

Cimentacao/Base
restauradora/ Material
restaurador provisorio/

Selante

ClVs anidros
Vidron (SS WHITE)

ClIVs reforcados por

. B r radora
metais/Cermets ase restaurad

Ketac-Silver (3M ESPE)

Vitremer e Vitrebond (3M

CIVs modificados por
resina

Cimentagao/Base
restauradora/ Selante

ESPE), VitroFil LC (SS
WHITE)

CIV condensavel

Material restaurador

Vitromolar (DFL)

Fonte: Reis, Loguércio (2009).

Tay e Lynch (1989) descreveram outra forma de classificar os cimentos
ionoméricos, baseada na indicacao clinica do material: Tipo | — cimento de
iondbmero de vidro indicado para cimentagdo de proéteses, ndcleos e
dispositivos ortodonticos, apresenta granulagdo média de 20 um; Tipo Il —
cimento de iondmero de vidro indicado para restauracdes, apresenta
granulacdo em torno de 45 um; Tipo Ill — cimento de ionémero de vidro
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indicado para forramento ou base de restauragdes, e selamento de cicatriculas
e fissuras. O tipo de aplicacao clinica depende da consisténcia do cimento,
que varia de baixa a alta viscosidade, dependendo do tamanho de particulas e
da razao pdé/liquido (BUSATO, 2005).

3.2.3 Quimica da reacao de cura

Os CIVs podem apresentar dois ou trés mecanismos de cura:
fotoativacdo, reacdo acido-base e reacdo de oxidacdo-reducdo. Os ClVs
convencionais reagem através de uma reacao acido-base entre o0 pd e o
liquido, formando um sal. Ela é dividida didaticamente em trés fases: (1)
deslocamento de ions e ionizagdo do &cido poliacrilico; (2) formac¢do de matriz
de polissais; (3) formagéo de gel de silica e cura final. A cura inicial ocorre em
cerca de 5-7 minutos; sendo que a segunda fase da cura do material ocorre por
volta de 60 minutos, e a terceira fase dura até 24 horas (DARVELL, 2012).

No primeiro estagio dessa reacdo, quando as particulas do p6é sao
misturadas ao liquido, ocorre a hidrélise acida da unido silicio-oxigénio-
aluminio, onde o acido poliacrilico (ions H*) reage com a superficie das
particulas de vidro, liberando os fons AI**, Na*, Ca®* e F~ que reagirdo com os
polidnions para formar uma matriz de gel de polissais, além de diminuir o pH
(1,5). Assim, o processo inicial é a hidrélise do vidro, liberando ions célcio e
silicato, conforme mostra a Equacdo 1 (BUSATO, 2005; NOORT, 2010;
DARVELL, 2012).

vidro + H*= Ca®™ + SiOs*
Equacéo 1
Os ions de hidrogénio que sao liberados dos grupos carboxilicos da
cadeia poliacida podem se difundir pelo vidro e promover a perda de mais ions
de caélcio, aluminio e fldor, entretanto, como genericamente ha maior
quantidade de pdé em relacdo ao liquido, apenas 20-30% das particulas sao
atacadas e a insercao do cimento de ionébmero de vidro deve ser feita nessa
etapa, pois ainda existem grandes quantidades de grupamentos carboxilicos
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ionizados que poderdo unir-se quimicamente a estrutura dental. Clinicamente,
a presenca de brilho umido na superficie do material indica que ha grupos
carboxilicos disponiveis para a unido quimica (GORE, KOVARIK;
HAUBENREICH, 2005; DARVELL, 2012).

De acordo com Darvell (2012), o silicato liberado rapidamente forma
silica gel, e os ions calcio quelados pelo polidcido (PA), atingem o estagio

conhecido como cura inicial, conforme mostram as Equagodes 2 e 3.

nSis* + 4nH* = (Si0,).2nH,0
Equacao 2

Ca® + 2PA = Ca(PA),
Equacéao 3

A hidrélise continua, dissociando ainda mais o vidro e liberando os ions
aluminio e mais silicatos. O silicato continua formando a silica gel, porém o
aluminio pode quelar-se, constituindo assim a cura final do cimento (Equacdes
4,5 e 6) (DARVELL, 2012).

vidro + H* = APt + SiO,*

Equacéo 4
AR + 2PA = Al(PA),"
Equacao 5
Ca(PA) + AP* = AI(PA),* + Ca*
Equacéo 6

Os cations (Ca®* e AI**) se ligam ao CO, livre das cadeias do poliacido
acrilico reticulando longas cadeias poliméricas e sais de poliacrilato. A
formagéo do poliacrilato de célcio € obtida nos estagios iniciais até os primeiros

quinze minutos, enquanto que fons AlI** formam o poliacrilato de aluminio mais
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lentamente, ou seja, no estagio de geleificagdo ocorre a cura inicial do cimento
devido & acdo rapida dos ions Ca®** que sendo bivalentes e inicialmente mais
abundantes, reagem mais rapidamente com os grupos carboxilicos do acido do
que fazem os ions trivalentes de aluminio (CULBERTSON, 2001;
NICHOLSON, 2003; DARVELL, 2012).

Observam-se, de maneira ilustrativa na Figura 6, os carboxilatos que
podem ser formados a partir da reacédo do acido poliacrilico com as particulas
de vidro, onde estao representadas as cadeias poliméricas do acido poliacrilico
ligadas aos ions célcio ou aluminio e a ligagdo destes com moléculas de agua,
com o flior ou com hidroxilas (CULBERTSON, 2001).

Figura 6 - Carboxilatos formados durante a cura dos CIVs (X representa o anion OH ou F).
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H ———00, " 0~C—| "H ——C0, Car* X
% .,  H.0 H0 CH, . H0 o
§H= g 5
oH; H.Q H.O CH,
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;s MO H ——CO, Al 0.0—
i Ca** : X I
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N TR H, H.0 CH,
——c0; H0 %

Fonte: Culbertson (2001)

Sao os ions calcio e aluminio que podem formar a matriz salina,
entretanto, o poliacrilato de aluminio proporciona a maturagéo dessa matriz. Os
ions de sédio e flior ndo participam da reacao de cura, mas se combinam para
serem liberados como fluoreto de sédio (CULBERTSON, 2001).

Com a precipitacdo do calcio, originando o policarboxilato do calcio,
ocorre a reducao da mobilidade das cadeias e aumenta a viscosidade,
deixando o cimento com aspecto borrachoéide, promovendo também um

pequeno aumento de pH (pH 2 apds 5 min. e pH 3 apdés 10 min.). Essa fase
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dura cerca de 4 min. e clinicamente pode ser reconhecida pela perda de brilho
que ocorre no cimento, ficando o material sensivel a embebicéo, ou seja, ao
ganho de agua no corpo do material. Isso ocorre porque, ao entrar em contato
com agua em sua superficie externa, ela ird se difundir para a massa do
cimento e reduzir suas propriedades mecanicas (REIS; LOGUERCIO, 2009).

A superficie desse material necessita da protecdo do meio externo logo
que o material é inserido no elemento dentario, com o intuito de evitar perda ou
ganho de liquido pelo cimento: se o material perder liquido (sinérese) havera
trincas no corpo da restauracdo; se houver ganho de agua (embebicdo), a
superficie se tornara excessivamente opaca, fragil e anti-estética. Para evitar o
ressecamento e/ou ganho de agua na restauracdo deve-se realizar a protecao
da superficie da restauracdo com aplicacdo de vernizes (a base de copal e de
nitrocelulose), resina fluida ou vaselina. Estes materiais agem como agentes
protetores, impedindo a perda/ganho de liquido da restauragdo e prevenindo o
manchamento e diminuicdo de sua resisténcia (NICHOLSON, 1998;
NICHOLSON, 2003; VIEIRA et al., 2006; NOORT, 2010).

Apés a fase de geleificacdo, existe uma fase de
endurecimento/maturacdo da matriz, que pode durar varios dias. Séao
necessarios aproximadamente 30 minutos para que a quantidade de ions de
aluminio se torne significante, embora sejam esses ions que fornecam a
resisténcia final ao cimento, ocorrendo um grande numero de ligacdes
cruzadas entre as moléculas do polimero. A cura da matriz ocorre quando o
aluminio, que é liberado mais lentamente, completa a formagao do hidrogel de
polissais que circunda as particulas de vidro que nao reagiram, pois as
superficies das particulas de vidro sdo parcialmente dissolvidas pelo acido (20-
30% volume). A microestrutura final do cimento consiste de particulas de vidro
revestidas por uma camada de gel de silica numa matriz de polissais, conforme
mostra a Figura 7 (CULBERTSON, 2001; BUSATO, 2005; REIS; LOGUERCIO,
2009).
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Figura 7 - Microestrutura do Cimento de lonémero de Vidro.

Particulas de vidro

Matriz de polissais Silica gel

Fonte: Arquivo Préprio.

Os cimentos de ionbmero de vidro modificados por resina sao
caracterizados como materiais que apresentam dois mecanismos de reacao de
cura, ou seja, reacao acido-base dos ClVs convencionais e polimerizagdo dos
mondémeros resinosos. Nestes materiais, inicialmente ocorre a polimerizacao
dos grupos metacrilatos, ou seja, € necessaria a ativacdo quimica ou
fotoativacdo da porgcédo resinosa (HEMA), havendo a formacao de ligacbes
cruzadas adicionais por meio dos grupos metacrilatos. A reacdo acido-base
ocorrera de forma mais lenta: 15-20 minutos mais tardiamente, sendo a
responsavel pelo processo de maturagéo e resisténcia final do cimento (REIS;
LOGUERCIO, 2009).

Alguns CIVs modificados por resina sdo identificados por apresentarem
trés processos de polimerizacdo ou cura, pois além de reagirem pelos dois
processos descritos anteriormente, reagem também através da polimerizagao
guimica dos mon6meros. A vantagem desse processo reside no fato de que, se
a luz da unidade polimerizadora n&o for capaz de penetrar toda a profundidade
da restauracéo, a reacao de oxidacao-reducao assegurara a polimerizacao do
componente resinoso em toda a sua profundidade (SANTOS; MAIA, 2006;
CONCEICAO et al., 2007).
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3.2.4 Propriedades
3.2.4.1 Adeséo

Uma das principais caracteristicas dos CIVs é a sua capacidade de
aderir quimicamente a diferentes substratos dentarios, como esmalte, dentina e
cemento, e esta adesao deve-se a troca de ions entre o material restaurador e
a estrutura dentaria. A afinidade quimica entre as duas superficies deve-se ao
fato de serem polimeros facilmente ionizaveis que reagem com diferentes
substratos gracas a multiplicidade de grupos carboxilicos (COOH) presentes
em sua composicdo quando manipulados, podendo formar pontes de
hidrogénio com a apatita do esmalte, da dentina e do cemento. jons de
poliacrilato tanto reagem com a estrutura da apatita (deslocando os ions de
célcio e fosfato, formando uma camada intermediaria de ions de poliacrilato,
fosfato e célcio) como aderem diretamente ao calcio na apatita (Figura 8)
(BUSATO, 2005; IMBROINISE, 2007; NOORT, 2010).

Figura 8 - Mecanismos de adesao dos ClIVs as estruturas dentarias.

Fonte: Anusavice (2005) (Adaptado).

Do ponto de vista clinico, a forte adesdao dos ClVs as estruturas
dentarias mineralizadas favorece a reducao da microinfiltracdo, além de tornar

possivel a realizacdo de restauragcdes em preparos cavitarios minimamente
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invasivos, ou seja, realiza-se pouco desgaste na estrutura dentaria para conter
o material restaurador. Cerca de 80% da unido quimica do material com a
estrutura dentaria ocorrem nos primeiros 20 minutos. A qualidade e intensidade
da adesado dos cimentos ionoméricos com a estrutura dental pode ser afetada
por alguns fatores como: resisténcia fisica do material, a natureza do substrato,
a contaminacao superficial e o tipo de tratamento e/ou limpeza executada na
superficie sobre a qual o cimento sera colocado. Estes cimentos além de
apresentarem adesao ao esmalte, dentina e cemento, aderem também ao aco
inoxidavel; entretanto ndo aderem a porcelana e ao ouro (BARATIERI et al.,
2002; BUSATO, 2005; NOORT, 2010).

A presenca da lama dentinaria (Smear Layer), que é uma camada de
esfregacos depositada sobre o substrato recém-cortado, pode prejudicar a
adesao do material impedindo que o cimento de iondmero de vidro entre em
intimo contato com os substratos dentais. Desta forma € recomendado, nestes
casos, o tratamento prévio da dentina com uma solucao de acido poliacrilico
(10-25%) (BUSATO, 2005; CONCEICAO et al., 2007).

Como a adesao do material esta diretamente relacionada a quantidade
de calcio presente nos substratos dentais, a adesdo ao esmalte € maior que a
dentina, sendo a resisténcia de uniao desses materiais a dentina variando de
1,1 a 4,5 MPa e ao esmalte, de 2,6 a 9,6 MPa. A adesdo destes cimentos a
dentina é na ordem de 60 a 120 kg/cm?, representando a metade da forca de
unido entre as resinas compostas e o esmalte condicionado por acidos. Esta
adesao torna possivel o emprego destes materiais para restaurar cavidades
com minimo preparo cavitario, como nos casos de cavidades por
erosdo/abrasdao ou em odontopediatria (LIMA; VASCONCELOS; BEATRICE,
2003).

3.2.4.2 Biocompatibilidade

Biocompatibilidade é a capacidade de o material apresentar resposta
apropriada, quando aplicado, ndo causando reacao inflamatéria crbnica, reacao
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de corpo estranho ou mesmo toxicidade; estd relacionada com a interacao
célula/biomaterial. A biocompatibilidade dos cimentos de ionémero € atribuida a
algumas razbes, como capacidade de adesdo a estrutura dental, alto peso
molecular do &cido poliacrilico presente na sua composi¢cédo, reacdo de cura
minimamente exotérmica e rapida neutralizagcdo do pH. Estes materiais sao
inicialmente muito acidos (1.6 < pH < 3.7), entretanto, apds completa
polimerizagdo ocorre um aumento de pH (5.4 < pH < 7.3) (NICHOLSON, 2003;
SCHMALZ; BINDSLEV, 2009).

A citotoxicidade destes materiais € uma propriedade que é ponto de
discussdo na literatura, pois ndo ha unanimidade de opinides. Alguns autores
enumeram fatores que podem contribuir para a citotoxicidade destes materiais,
como alteragdao do pH, aumento da temperatura durante o processo de cura
dos cimentos e a liberacdo de componentes ibnicos como os ions aluminio,
sédio, flaor, calcio, zinco e estroncio. Entretanto, alguns estudos in vitro tem
demonstrado que, os efeitos citotéxicos dos CIVMRs sdo mais evidentes
quando comparados com aqueles dos ClVs convencionais, e isso é atribuido
em grande parte a incorporagdo do monémero HEMA. Devido ao baixo peso
molecular do HEMA e sua caracteristica hidrofilica, tem sido descrito que,
quando o grau de polimerizacao ideal n&o for alcancado, uma quantidade
residual deste mondmero pode facilmente difundir-se através dos tubulos
dentinarios e alcancar as células pulpares (COSTA; HEBLING; HANKS, 2000;
JORGE; GIAMPAOLO; PAVARINA, 2004).

Os canais ou tubulos dentinarios sdo responsaveis pela difusdo de
fluidos através da dentina e estdo diretamente relacionados a fungéo protetora
desta. Estes tubulos mostram-se agrupados e atravessam a dentina em toda a
sua espessura (Figura 9), contendo os prolongamentos citoplasméaticos de
células — os odontoblastos, presentes na polpa dentaria (MJOR, 2002;
ARANHA et al., 2006; LUTFI et al., 2010).
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Figura 9 - Diagrama do complexo esmalte-dentina-polpa: esmalte (E), dentina (D),
odontoblastos (O) e polpa (P).

Fonte: Anusavice (2005).

A difusdo dos poliacidos existentes na formulacdo dos ClVs através dos
tubulos dentinarios é restrita, devido ao fato de serem macromoléculas de alto
peso molecular e com grande propensao a unirem-se com o calcio do dente;
estas razdes permitem a utilizacdo deste cimento como material forrador em
zonas proximas a polpa. Assim como a polpa dental, os tecidos moles da
cavidade oral demonstram altos indices de tolerancia ao cimento iondmero de
vidro, pois quando utilizados em restauragcées subgengivais ndo agem como
agentes irritantes a estes tecidos (MOUNT, 1998; COSTA; HEBLING; HANKS,
2000; DAGUANO; SANTOS; ROGERO, 2007).

Residuos de mondmeros de metacrilato podem ser incorporados na
bicamada lipidica da membrana celular dos odontoblastos levando a
solubilizagdo desta estrutura e conseqlente lesdo celular irreversivel. Desta
forma, os CIVMRs ndo devem ser colocados diretamente em contado com o
tecido pulpar, entretanto, estudos evidenciam a compatibilidade biol6gica
destes com o tecido gengival e a mucosa oral (LESSA et al., 2008; SCHWAP et
al., 2009; MANEENUT; SAKOOLNAMARKA; TYAS, 2010).
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Fora da odontologia, os CIVs tém encontrado indicagdes como cimentos
cirurgicos em implantes ortopédicos, em reconstrugdes craniofaciais, para
fixacdo de implantes cocleares e selamento de defeitos no cranio. Estes
materiais ndo s&o materiais inertes, mas bioativos; apds sua implantagcédo, uma
resposta mediada por troca ibnica é gerada, e esta reacdo é dependente da
composicao, localizacdo e tipo de tecido. Estes cimentos podem ser
designados como substitutos biocompativeis para o 0sso e cimentos com
atividade osteocondutiva gerando respostas biolégicas e clinicas favoraveis
(GU et al., 2005; OREFICE; PEREIRA; MANSUR, 2006).

Cimentos de polimetilmetacrilato (PMMA) s&o indicados para cimentacéo
de proteses de quadril por muitos anos, porém subsequentes falhas com o uso
destes materiais foram relatadas devido a varios fatores: ndo séo
biocompativeis, ndo aderem ao 0sso e possuem alta contracdo quando
polimerizados, sendo sua reacdo de cura exotérmica. Os ClVs apresentam
inUmeras vantagens sobre os cimentos de PMMA, como boa adesao ao 0sso,
estabilidade em ambiente aquoso e minima reacdo exotérmica de
polimerizacdo (ROGERO et al.,, 2003; HATTON; HURRELL-GILLINGHAM;
BROOK, 2006).

3.2.4.3 Coeficiente de Expansao Térmica Linear

O coeficiente de expansao térmica linear (CET) € a alteracao
dimensional que o material sofre frente a variagdo da temperatura; na dentina o
CET é por volta de 8,3 e no esmalte de 11,4. Os cimentos de ionémero de vidro
apresentam grande similaridade com a estrutura dental, pois o seu CET varia
entre 8,0 (cimento indicado para protegéo pulpar) e 13,0 ( cimento restaurador).
A propriedade de adesdo desses materiais, associado ao seu coeficiente de
expansao térmica, sdo grandes responsaveis pelo bom selamento marginal,
que pode levar a diminuicdo ou paralisagdo da cérie e até mesmo a
estimulacao da producao de dentina esclerética e reparadora, favorecendo um
pos-operatorio mais confortavel e maior longevidade das restauracdées (REIS;
LOGUERCIO, 2009; NOORT, 2010; DARVELL, 2012).
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3.2.4.4 Liberacao de fluor

O papel do flior na prevencdo de céaries tem sido objeto de muitos
estudos e dentre os materiais restauradores, o cimento de ionémero de vidro é
o material de eleicdo quando se deseja liberacdo de fluor. O fluor liberado por
estes materiais pode ser incorporado a estrutura dental adjacente, tornando-a
mais resistente a desmineralizacao pela diminuicdo da solubilidade acida dos
tecidos dentais mineralizados, conferindo a este material propriedade
cariostatica (FEJERSKQOV; KIDD, 2005; PORTO; PEREIRA; NETTO, 2008).

A carie € uma doenca infecto-contagiosa, de carater multifatorial
caracterizada pela destruicdo localizada dos tecidos mineralizados dos dentes;
€ um fendmeno de superficie ‘resultante da colonizacdo da superficie do
esmalte por microrganismos que metabolizam carboidratos fermentaveis
produzindo &cidos, e essa acidez localizada leva a dissolu¢do do fosfato de
célcio das camadas superficiais da estrutura de esmalte’ (PORTO; PEREIRA;
NETTO, 2008).

A liberacao de fluor é capaz de controlar o desenvolvimento e evolucao
da carie dentaria por varios processos: inibindo a desmineralizagao,
potencializando a remineralizacdo do esmalte/dentina e permitindo efeito
antibacteriano (bactericida e bacteriostatico), pois inibe o crescimento do
Streptococos mutans no biofilme dental adjacente as restauragbes com
iondbmero de vidro, inibindo também a producdo de &cidos durante a
fermentacdo de carboidratos pelas bactérias (HAYACIBARA, 2003;
PARADELLA, 2004; SCHMALZ; BINDSLEV, 2009).

Propriedades antimicrobianas atribuidas aos cimentos ionoméricos
decorrentes da liberagdo de ions, sdo evidenciadas tanto em estudos in vitro
como in vivo. A proliferagdo de Streptococos mutans e Streptococos sanguinis
foi inibida em amostras de cimentos ionoméricos (VIEIRA et al.), e este dado é
consistente com outros estudos ao qual mostra que a liberacéo significante de
fluoretos por estes materiais inibiram significantemente o metabolismo celular
bacteriano, tanto de forma direta (através da inibicao da enzima ATPase) como
de forma indireta (através da acidificacdo intracelular). Em adicdo ao efeito
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antimicrobiano desses materiais, restauragdes com cimentos ionomeéricos
revelaram diminuicdo da adesdao microbiana no biofilme, que pode estar
relacionado com a liberagéo de fluoretos, dentre outros fatores (HAYACIBARA,
2003; HEBLING, 2006).

Durante muito tempo acreditava-se que a eficacia preventiva do fluor era
decorrente da capacidade do fluor de formar fluorapatita (FA) ao invés de
hidroxiapatita (HA), no processo de formacao dos prismas do esmalte dentario.
Entretanto, conceitos atuais sobre o mecanismo de atuacao do fldor no
processo de remineralizagdo dentaria, revelam que o mecanismo pelo qual o
flaor confere maior resisténcia ao esmalte dentario ocorre na superficie dessa
estrutura, ao longo de toda a vida, através de sucessivos episodios de
desmineralizacao e remineralizacao superficial, desencadeadas pela queda de
pH decorrentes da producdo de &cidos a partir de carboidratos (PORTO;
PEREIRA; NETTO, 2008).

A remineralizacdo pode ser definida como qualquer ganho pela
superficie dental que ocorra pela deposicdo de minerais na porcao
desmineralizada dos tecidos duros. Ela atua ndo apenas interrompendo o
processo de desmineralizacdo, mas também no reparo de lesbes cariosas
incipientes. Nas areas remineralizadas do esmalte, observa-se uma maior
resisténcia a subsequente desmineralizacdo do que no tecido original
(CULBERTSON, 2001; PARADELLA, 2004; BUSATO, 2005).

Apdbs a mistura do p6 com o liquido, uma grande quantidade de ions
fluoretos é inicialmente liberada quando o material é inserido na cavidade (nas
primeiras 24 - 48h), sendo que essa liberacdo vai diminuindo
consideravelmente, permanecendo constante por periodos prolongados. A
maioria dos estudos relata que essa diminuicao da liberacao de fllor depois da
primeira semana ocorre porque a medida que os ions vao reagindo com a
matriz polimérica durante a geleificagao do material, diminui a liberagao de fluor
(DARVELL, 2012).

A liberacao de fluor aceitavel apds alguns dias situa-se na faixa entre 10 -
100 ppm; nos meses seguintes a liberagdo é mantida constante, entre 1 - 5
ppm; apds 1 ano ainda ha liberacdao de flaor, entre 0,5 - 1 ppm. Entretanto,
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aplicaces tdpicas de fluor (em forma de dentrificios, géis, solugdes) aumentam
a concentracao de fllor nas restauracoes realizadas com cimentos ionoméricos
e com isso aumenta a taxa de liberacdo por pequenos periodos de tempo
(NETTO et al., 2003; SANTOS; MAIA, 2006; SANCHEZ, 2008; SANTOS et al.,
2009).

Além dos fluoretos, outros ions sao liberados dos ClVs, como ions de
célcio, aluminio, sodio, silicio e estroncio; sendo que, a liberacdo desses
elementos varia com o tipo do cimento ionomérico. Componentes organicos
séo liberados dos CIVMRs, principalmente HEMA, compostos de etileno-glicol,
canforoquinona ou outros iniciadores de polimerizagdo (SCHMALZ; BINDSLEYV,
2009).

3.2.,5 Limitacoes do material

Os CIVs convencionais apresentam limitagcdes, como: baixa resisténcia a
compressao e flexao, translucidez reduzida, friabilidade e estética razoavel
(devido a opacidade do cimento). A resisténcia mecanica deste material é
inferior quando comparado com resina composta e amalgama, tendo desta
forma indicagdo como material restaurador apenas em areas de baixas
tensdes, ou seja, onde nao haja contato oclusal direto. A baixa resisténcia
mecanica desses materiais deve-se, provavelmente, as fracas ligacdes entre
as particulas de vidro e a matriz de polidcidos. Nas resinas compostas as
particulas sao silanizadas, o que permite uma unido mais resistente entre as
particulas de carga e a matriz polimérica formada (ANUSAVICE, 2005;
BUSATO, 2005; REIS; LOGUERCIO, 2009).

Caracteristicas intrinsecas dos CIVs sdo responsaveis pelas baixas
propriedades estéticas apresentadas por eles, como: falta de translucidez e
rugosidade superficial; devido ao maior tamanho médio das particulas (em
comparacdo com as resinas compostas); grande quantidade de porosidade
interna e opacidade. Essa opacidade se deve ao tipo e tamanho da particula
empregada na sua composi¢cdo, sendo agravado pelo contato precoce com

umidade. A dificuldade de polimento é outro fator que reduz a estética deste
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material, permitindo a agregacao do biofilme e retengéo de corantes sobre a
superficie do material (REIS; LOGUERCIO, 2009).

Alteracbes dimensionais e absorcdo de agua sao caracteristicas
relacionadas ao processo de cura dos iond6meros. Ao iniciar a reagao de cura
do material, esta € acompanhada por contragdo, gerando tensdes que podem
causar fratura no corpo do material ou fendas na interface dente/material
restaurador. A ultima fase do processo de cura é muito lenta, durando mais de
24 horas. Como o material nao fica totalmente endurecido, as primeiras 24
horas apds a aplicacdo deste material se tornam criticas, ficando o cimento
ionomérico suscetivel a alteracdo higroscépica do meio. Ele pode sofrer os
processos de sinérese e embebicdo, que é a perda e ganho de agua para o
meio externo respectivamente. Desta forma ocorre alta solubilidade do
material, com suas propriedades mecanicas ndo alcangando um padrao
satisfatério (VIEIRA et al., 2006; NOORT, 2010).

Para um melhor desempenho dos cimentos de ionébmero de vidro,
quanto as suas propriedades biomecénicas, ao longo dos tempos foram
sugeridas alteracbes nas composi¢cdes destes materiais. A inclusdo de
bioceramicas, como vidros bioativos, vitroceramicas e ceramicas de fosfato de
tem sido proposta com o intuito de melhorar o desempenho clinico destes

compdsitos.

3.3 BIOCERAMICAS

O uso das ceramicas com propriedades especificas para aplicacdes
médicas vem expandindo desde 1970. Inicialmente as aplicacbes eram
concentradas em superficies ceramicas lisas que geravam uma pequena
reacdo com os tecidos hospedeiros, sendo assim denominadas ceramicas
bioinertes. Desta forma, as bioceramicas consistem numa classe de ceramicas
indicadas para o reparo e reconstrucao de partes doentes ou danificadas do
sistema esquelético (ossos e articulacoes) e dentes. Podem ser utilizadas para
substituir partes do sistema cardiovascular, especialmente valvulas cardiacas;
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assim como em reparos craniais, implantes dentarios, ligamentos e tenddes
artificiais (FOOK, 2008).

Para que as ceramicas possam ser consideradas como bioceramicas
devem apresentar auséncia de toxicidade e carcinogenicidade, nao
desencadear reagbes alérgicas ou inflamatérias, e devem apresentar
biocompatibilidade e bioatividade (BILLOTTE, 2006).

As bioceramicas podem pertencer a trés grandes categorias
dependendo da interacdo que apresentem com o tecido vivo: a) bioinertes,
sdo materiais que nao interagem com os sistemas bioldgicos; b) bioativos, sao
materiais duraveis que podem interagir superficialmente com tecidos proximos;
c) biodegradaveis, sdo materiais sollveis e reabsorviveis (eventualmente
substituem ou se incorporam ao tecido com o qual estdo em contato)
(MARQUES, 2005).

No grupo das ceramicas bioinertes estdo os 6xidos estaveis de metais,
tais como o 6xido de aluminio, 6xido de titanio, 6xido de nidbio e 6xido de
zircbnio, aluminato de célcio, titanato de calcio, porcelana, cerosium (MgAl>O4
+ CaAlLSioO3 + AlO3) e as varias formas de carbono (pirolitico, vitreo e
depositado por vapor). Como ceramicas bioativas, podem-se citar os biovidros
e biocerdmicas (materiais compostos basicamente por SiO,, CaO, P.Os e
Na>O), e os fosfatos de calcio. No grupo das ceramicas biodegradaveis
destacam-se 0 gesso (CaSO4, 1/2H.0), fosfatos e aluminatos de calcio (CaO.
P>0Os, 3Ca0.P20s5, CaH4(PO4), 2.H.O, CaO. Al,O3). Alguns materiais, como
os fosfatos de calcio, podem se comportar tanto como ceramica de superficie
ativa como serem totalmente reabsorviveis, em funcédo do tempo e da razéo
Ca/P (OREFICE, 2006; FOOK, 2008).

3.3.1 Fosfatos de Calcio

Dentre as bioceramicas, os fosfatos de célcio (apatitas) apresentam-se
atualmente como um dos principais materiais estudados e empregados como
biomateriais para a reposicao e regeneracao do tecido ésseo. Estas ceramicas
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apresentam como principais caracteristicas uma semelhanca com a fase
mineral dos 0ssos, dentes e tecidos calcificados; excelente biocompatibilidade
e bioatividade, taxas de degradacao variaveis e osteocondutividade. Devido as
suas propriedades de osteocondutividade e bioatividade, desempenham um
importante papel em aplicagdes médicas, ortopédicas e odontoldgicas, sendo,
portanto, o material apropriado para substituicdo e reconstrugcdo Ossea
fisiologica (MARQUEZ, 2005; DELFINO et al., 2010; GUASTALDI;
APARECIDA, 2010).

A apatita € um termo geral para minerais cuja férmula quimica é
[A10(BO4)sX2]. Este nome foi dado por Werner em 1790 e tem origem na
palavra grega apato (engano), por ter sido confundida com a pedra preciosa
turmalina. Diferentes elementos podem ocupar os sitios A, B e O como esta
evidenciado na Tabela 5 (AOKI, 1991; APARECIDA, 2006).

Tabela 5 - Grupos substituintes dos sitios da apatita.

Sitios Elementos substituintes
A Ca, Sr, Ba, Cd, Pb, etc
B P,V, As, S, Si, Ge, CO5%, etc
X F, Cl, OH, O, Br, CO4?, etc

Fonte: Aoki (1991)

Originalmente, as apatitas sdo encontradas em rochas igneas,
entretanto nos sistemas biol6gicos sdo encontradas na composi¢do de 0ssos e
dentes dos vertebrados, na forma de fosfatos de calcio, onde os sitios A e B
sdo ocupados pelos elementos Ca e P, respectivamente. O sitio X pode ser
ocupado pelos fons O, F, COs* e Cl. Todas as substituicdes podem alterar a
cristalinidade, os parametros de rede, as dimensdes dos cristais, a textura
superficial, a estabilidade e a solubilidade da HA que, por sua vez, alteram a
degradacao e o comportamento in vivo (GUASTALDI; MOSHAVERINIA et al.,
2008).

Os tecidos mineralizados dentais (esmalte e dentina) sdo formados

basicamente por mineral (apatita), proteina, lipidio e agua. No esmalte, 85% de
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seu volume é composto por apatita, 12% por agua e 3% por proteinas
(enamelina) e lipidios. J& na dentina, a quantidade de minerais € bem menor,
em funcao da presenca de fibras colagenas. Dessa forma, apenas 47% de seu
volume correspondem a apatita, 20% a agua e 33% de proteinas (colageno) e
lipidios. Em ambos os substratos, a porcdo aquosa e os componentes
organicos sao fundamentais, pois sdo responsaveis pelas trocas ibnicas dos
minerais com o ambiente por meio da difusdo de moléculas. Isto nos mostra
que, apesar de o tecido dentario ser duro, é altamente poroso, o0 que permite
trocas entre o tecido e o meio (BUZALAF, 2008; FILHO; SILVA, 2008). A
Tabela 6 mostra a composicdo dos componentes inorganicos do esmalte e

dentina em comparacao com o tecido ésseo.

Tabela 6 - Composigao quimica do esmalte, dentina e 0sso (% em peso).

Componente Esmalte Dentina Osso

Ca 37,6 40,3 36,6

P 18,3 18,6 17,1

CO; 3,0 4,8 4,8

Na 0,7 0,1 1,0
K 0,05 0,07 0,07

Mg 0,2 1,1 0,6
Sr 0,03 0,04 0,05

Cl 0,4 0,27 0,1

F 0,01 0,07 0,1
Ca/P molar 1,59 1,67 1,65

Fonte: Elliott (1994).

Os fosfatos de calcio para aplicacao biolégica podem ser definidos a
partir da relagdo atdbmica entre os atomos de célcio e fésforo (Ca/P), e esta
relagéo varia de 0,5 a 2,0 formando diferentes fases, conforme mostra a Tabela
7 (AOKI, 1991; YAP et al, 2002; GU et al, 2005; GUASTALDI;
MOSHAVERINIA et al., 2008).
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Tabela 7 - Férmula e razado Ca/P das fases de apatita.

Ca/P Nome Formula quimica
2,0 Fosfato Tetracélcico (TeCP) CasO(POy)2
1,67 Hidroxiapatita (HA) Caqp(PO4)s(OH),
1,5 Fosfato de Calcio Amorfo (ACP) Ca3(POy)2 . nH0
1,5 Fosfato Tricalcico (a, o, B, y) (TCP) Caz(POy)2
1,33 Fosfato Octacalcico (OCP) CagH2(PO4)s.5H20
1,0 Fosfato Dicalcio Dihidratado (DCPD) CaHPQO4.2H0
1,0 Hidrogenofosfato de calcio (DCP) CaHPO,
1,0 Pirofosfato de Calcio (CPP) CaxP207
1,0 Pirofosfato de Calcio Dihidratado CayP207.2H.0
(CPPD)
0,7 Fosfato Heptacalcico (HCP) Ca7(Ps016)2
0,67 Di-hidrogénio Fosfato Tetracalcico CasH-PgOog
(TDHP)
0,5 Fosfato Monocalcico Monohidratado Ca(H2PO4)2.H20
(MCPM)

0,5 Metafosfato de Calcio (a, B, y) (CMP) Ca(POs)2

Fonte: Aoki (1991).

De forma genérica, as bioceramicas de fosfato de célcio degradam, com
uma velocidade dada pela seguinte ordem: CaHPOQO4.2H,O > CaHPO. >
CagHz(PO4)s.5H20 > Cas(PO4)2 > Caio(PO4)s(OH)2. A reabsorcdo do material
que representa esta degradacado é causada pela dissolu¢do, que depende do
produto de solubilidade do material e do pH local no meio fisiologico, pela
desintegracao fisica em particulas menores e, ainda, por fatores biolégicos,
como a fagocitose, a presenca de leucécitos e de mediadores quimicos que
causam a reducao do pH local (KAWACHI et al. 2000).

Os fosfatos de calcio podem ser sintetizados por precipitacdo a partir de
solucdes contendo fons Ca** e PO,>, em solucdes alcalinas ou &cidas. A
hidroxiapatita e o fosfato triclcico sdo os fosfatos de célcio mais comumente
utilizados, por apresentar razées calcio/fésforo (Ca/P) semelhantes as do 0sso
natural e também pela sua estabilidade quando em contato com o ambiente
fisiologico (MARQUEZ, 2005; APARECIDA, 2006; DELFINO et al., 2010;
GUASTALDI, 2010).
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3.3.1.1 Hidroxiapatita

A Hidroxiapatita (HA) representa a fase mineral de ossos e dentes
representando de 30 a 70% da massa déssea e dentaria. A formula quimica da
hidroxiapatita estequiométrica &€ Caio(PO4)s(OH),, com razdo molar Ca/P de
1,67, sendo o fosfato de célcio mais estavel e menos soluvel de todos (VITAL
et al., 2006; COSTA, 2009).

A principal diferenca entre a hidroxiapatita sintética e a apatita 6ssea é a
alta cristalinidade; isto resulta em uma taxa de biodegradacdo menor em
comparagdo com o mineral 6sseo nanocristalino. A presenca de ions Na®,
Mg?*, COs* e citratos e, em menores quantidades, K*, CI' e F sdo semelhantes
para ambas (KAWACHI, 2000; TADIC et al., 2004; APARECIDA, 2006; FILHO
et al., 2006).

A HA apresenta estrutura cristalina hexagonal com dimensdes de célula
unitaria a=0,9432 nm e ¢=0,6881 nm (COSTA, 2009). A Figura 10 apresenta a
rede cristalina da hidroxiapatita.

Figura 10 - Estrutura cristalina da hidroxiapatita.

Oxigénio
Cailcio
Fosforo
Hidroxila

Sieje]

Fonte: Leeuw (2002).
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Uma propriedade caracteristica da HA é sua habilidade para sofrer
substituicdes isomorfas (iso ou heteroidnica), que pode ser definido como uma
substituicdo de um ion por outro em uma rede cristalina sem rompimento da
estrutura original. Apatitas sdo capazes de acomodar varios substituintes, ainda
mantendo sua estrutura basica (FILHO et al., 2006).

Nas hidroxiapatitas de ossos e dentes, os carbonatos ocupam sitios dos
ions fosfato e dos fons OH numa razdo de 10:1. O ion COs? pode fazer tanto
substituicdes no sitio OH", originando a denominada HA carbonatada do tipo A,
quanto no sitio do PO4*, originando HA carbonatada do tipo B. Para estas
substituicdes ocorrem efeitos opostos nos parametros da rede: substituicdo do
tipo A causa expansao no eixo a e contracdo do eixo ¢, enquanto que
substituicdo do tipo B causa contracdo no eixo a e expansao do eixo c. Além
disso, a substituicdo do tipo B acarreta também a diminuicdo do tamanho dos
cristais e da cristalinidade. As carboapatitas do tipo B tém composi¢do similar
ao tecido 6sseo e dentario. Os grupos carbonatos ndo alteram a cristalinidade
da hidroxiapatita, porém podem acelerar os processos de dissolugcdo da
estrutura, o que € verificado nas céries dentarias e nos processos de
reabsorcéo 6ssea (SILVA, 2006; GUASTALDI; APARECIDA, 2010).

A apatita presente nos tecidos dentais pode ser descrita como
hidroxiapatita carbonatada deficiente de calcio (Caipx Nayx (PO4)s-y(CO3)z(OH),-
uFu). Alguns ions célcio (aproximadamente 1%) sé@o substituidos por outros
ions metélicos, sendo o sodio (Na) o principal deles. Algumas hidroxilas (OH")
podem ser substituidas por fluoreto (F), no entanto a principal substituicao é
dos ions fosfato (PO4®) por carbonato (COs?) que traz para o cristal um grande
disturbio estrutural, tornando-o mais soluvel quando comparado com
hidroxiapatita pura (Caio(PO4)sF2) (BUZALAF, 2008; FILHO; SILVA, 2008).

A dissolucdo da apatita ocorre em diferentes niveis de potencial
hidrogenidnico (pH): a apatita carbonatada é solivel em um pH menos acido
(6,5< pH < 7,0), € encontrada no esmalte de dentes deciduos, no esmalte de
dentes permanentes recém-erupcionados e na dentina, em geral, exatamente
em locais onde a lesdo de carie se desenvolve com maior rapidez. A

concentragdao menor de carbonato no esmalte dos dentes deciduos em relagao
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com os permanentes pode explicar a rapida progressao da carie nesses
elementos. A fluorapatita sé inicia sua solubilizacdo em pH inferior a 4,5, de
forma que é considerada a menos soluvel das apatitas (Figura 11) . A menor
solubilidade apresentada pela fluorapatita se deve ao fato de que a atragéo
eletrostatica entre calcio e fluoreto € maior que entre o célcio e a hidroxila,
formando apatitas mais cristalinas e cristais mais largos (BUZALAF, 2008;
FILHO; SILVA, 2008; PORTO; PEREIRA; NETTO, 2008).

Figura 11 - Diferentes tipos de apatitas e a relagdo com o pH.

Apatita
Carbonatada
Ca;o(PO,4)6CO5

Hidroxiapatita
Ca 10(PO4)s(OH):

Fluorapatita

Fonte: Filho; Silva (2008) (Adaptado)

As substituicbes catidnicas por Sr** e Mg®* causam aumento da
cristalinidade. Quando o fluoreto (F°) € incorporado a HA substituindo os grupos
OH’, torna a estrutura mais hexagonal, mais estavel e menos sollvel que a
hidroxiapatita estequiométrica. Nos organismos vivos, sua facilidade de
substituicdes catidnicas e anibnicas faz com que a HA atue como reserva de
célcio e fésforo e um sistema regulador de diferentes ions nos liquidos
corporais por meio de sua liberacdo ou armazenamento (SILVA, 2006;
GUASTALDI; APARECIDA, 2010).
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A superficie da hidroxiapatita permite a interagdo de ligacées do tipo
dipolo fazendo com que moléculas de agua e também proteinas e colageno
sejam adsorvidos na superficie, induzindo assim a regeneracdo tecidual.
Apesar da hidroxiapatita n&o induzir a neoformagéo 0ssea, a reacao de células
osteogénicas com hidroxiapatita in vivo e in vitro mostrou que sua superficie é
osteocondutiva. O resultado dessa atividade foi a deposicao de tecido 6sseo
diretamente sobre a superficie da hidroxiapatita implantada, sem nenhuma
evidéncia de encapsulagdo ou tecido de granulacdo. Entretanto, mesmo nao
sendo osteoindutora, a hidroxiapatita estimula a sintese de colageno,
mostrando uma neoformacao déssea na interface osso — hidroxiapatita, que
morfologicamente pode ser comparavel aos locais normais de remodelagéao
O0ssea (SALEH et al., 2004; VOLKMER; BREUER; SANTOS, 2006;
GUASTALDI; APARECIDA, 2010).

Esta ceramica é produzida por uma série de reagdes de sintetizacao do
carbonato de calcio com o acido fosférico. As técnicas para a sintese de
hidroxiapatitas sdo, geralmente, divididas em altas e baixas temperaturas. As
sinteses a altas temperaturas envolvem, normalmente, reagdes no estado
sélido e conduzem a apatitas com alto grau de pureza e cristalinidade,
entretanto, a sintese a temperaturas inferiores usam técnicas tradicionais de
co-precipitacdo, em solugdo aquosa, hidrélise e envelhecimento de precursores
(FILHO et al., 2006; SILVA, 2006).

Essa cerdmica é termodinamicamente estavel em pH fisiologico e
participa ativamente das ligacdes 6sseas, formando forte ligagdo quimica com
o tecido G6sseo. Na area de biomateriais, a hidroxiapatita apresenta-se como
material de referéncia, pois, além da sua similaridade com a parte mineral de
0ssos e dentes, exibe excelente biocompatibilidade, osteocondutividade e
bioatividade, permitindo a proliferagdo de fibroblastos, osteoblastos e outras
células 6sseas. Desta forma, as células nao distinguem entre a hidroxiapatita e
a superficie 6ssea, 0 que indica a grande similaridade quimica superficial, o
que justifica o grande interesse em sua producéao (FILHO et al., 2006; ROSSI et
al., 2006; VAZ et al., 2006).
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3.4 CIMENTOS HiBRIDOS: IONOMERO E HIDROXIAPATITA

Os cimentos Osseos de polimetiimetacrilato (PMMA) tém sido
amplamente utilizados nos Uultimos anos para aplicagbes na medicina,
entretanto, o uso destes materiais esta associado com uma série de problemas
decorrentes da toxicidade sistémica do mondmero metacrilato quando néo
completamente polimerizado (2-6% de mondémero residual) e pela reacao de
polimerizacao exotérmica in situ, sendo estes os principais fatores para perda e
substituicdo de préteses ortopédicas. A producdo de calor durante a
polimerizacao (que pode alcangar 80°C) tem um efeito negativo nas células e
na matriz extracelular, podendo levar a necrose dos tecidos adjacentes ao
implante. O desenvolvimento de CIVs para uso biomédico tem particularmente
suprido essa necessidade clinica; em cirurgias Osseas reconstrutivas ha
necessidade de métodos para estabilizacao de implantes, fragmentos 6sseos e
reconstrucdo/obliteracao de defeitos 6sseos e a literatura relata o sucesso dos
ClIVs nestas situagdes (YAP et al., 2002; GU et al., 2005; FOOK, 2008).

Cimentos ionoméricos se unem quimicamente tanto com a apatita
(ossos e dentes) quanto com os metais, aderindo fortemente a estes
substratos. Se utilizados como cimentos &sseos para estabilizagcdo de
implantes protéticos, a agdo dos ClIVs ndo sera apenas mecanica, pois estudos
da microanalise morfolégica e imunohistoquimica destes implantes tém
mostrado associacao da matriz proteica extracelular do osso com a superficie
destes materiais. Estes fatores exercem um importante papel na osteogénese e
osteointegracdo dos biomateriais, que somada a caracteristica de
hidrofilicidade da superficie dos ionémeros, podem contribuir para
osteocondutividade apresentada pelos ClIVs implantados (YAP et al., 2002; GU
et al., 2005; GOENKA; BALU; KUMAR, 2012).

Embora mecanicamente inferiores aos cimentos de PMMA, as
propriedades fisicas dos ClIVs tém sido melhoradas com a alteracdo na sua
composicao. Pesquisas com a incorporacao de fosfato de calcio nos CIVs sao
desenvolvidas para melhorar suas propriedades fisicas e biolégicas, como a
biocompatibilidade, pois estudos evidenciam que a exposicdo de HA na
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superficie de ionébmero pode aumentar a biocompatibilidade e biorreatividade
com o 0sso adjacente, de forma que estes materiais reagem com HA através
dos grupos carboxilatos nos poliacidos (DOROZHKIN, 2010).

Alguns autores reportaram em seus estudos que a adicdo de particulas
de HA aos pos de cimentos ionoméricos pode conferir aumento das
propriedades mecéanicas destes materiais em comparacao com ClVs sem
adicdo de HA. A inclusdo de HA aos cimentos também tem a habilidade de
aumentar a resisténcia de unido do material a estrutura dentéria, devido a
composicao quimica similar com o esmalte e a dentina (LUCAS; ARITA;
NISHINO, 2003; SUN et al., 2008; GOENKA; BALU; KUMAR, 2012).
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4 MATERIAIS E METODOS
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4 MATERIAIS E METODOS

4.1 MATERIAIS

Os materiais, reagentes e seus respectivos fabricantes, utilizados neste
experimento estdo listados na Tabela 8. Para compor o grupo controle foi
selecionado o cimento de ionémero de vidro Vidrion R (SS WHITE); trata-se de
um cimento de ionémero de vidro convencional indicado como material
restaurador. A composicdo do p6, descrita pelo fabricante, consiste de
particulas de fluorosilicato de sodio calcio aluminio, sulfato de bario, acido

poliacrilico e pigmentos; e do liquido, acido tartarico e agua destilada.

Tabela 8 - Materiais, Reagentes e seus respectivos fabricantes utilizados na pesquisa.

Materiais/Reagentes Fornecedor
Oxido de Silicio (SiO») VETEC
Oxido de Aluminio (Al,Os) VETEC
Fluoreto de Calcio (CaF.) VETEC
Fluoreto de Aluminio (AIFs) SIGMA ALDRICH
Fosfato de Aluminio (AIPOg) SIGMA ALDRICH
Acido acrilico (C3H405) SIGMA ALDRICH
Acido tartarico (CsHsOs) VETEC
Acido itaconico SIGMA ALDRICH
(H2CCH2C(=CH,)CO,H)
Hidroxiapatita (Ca1o(PO4)s(OH)2) UAEMa/UFCG

Vidrion R SS WHITE
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4.2 METODOLOGIA

Esta pesquisa constou de duas etapas, onde na primeira etapa houve o
desenvolvimento do pé ceramico, a obtencdo de um CIV experimental e a
caracterizagao fisico-quimica, morfoldégica e bioldégica deste cimento para
avaliagao de suas propriedades. Na segunda etapa realizou-se a adicao de
hidroxiapatita, em diferentes proporcées, ao pé do cimento experimental
desenvolvido e obtidas novas composi¢cées do cimento experimental. Durante
todo o estudo, houve a analise comparativa entre o cimento experimental e o

grupo controle, quanto aos aspectos fisico-quimicos, mecanicos e bioldgicos.

4.2.1 Desenvolvimento do Cimento de lonomero de Vidro experimental

Os Cimentos de londbmero de Vidro comerciais constituem-se em dois
componentes: po e liquido, onde as particulas vitreas estao contidas no pé e os
componentes &acidos no liquido; com a mistura do pé com o liquido obtém-se
uma pasta (cimento), que é curada apdés alguns minutos (DARVELL, 2012).
Para proposicao dos cimentos experimentais, foram utilizadas as composi¢coes
dos p6s e dos liquidos dos ClVs mencionadas na literatura.

O vidro bioativo utilizado nesse trabalho para compor a parte sélida foi
projetado para ter a seguinte composicao (em MOL): 29% SiO,; 16,7% Al>Os;
34,3% CaFz; 7,2% AlF3; 9,8% AIPO4 (BUSATO,2005). Esses reagentes foram
pesados separadamente nestas proporcdes em balangca de precisédo, e logo
apos misturados e homogeneizados em almofariz de agata. Essa mistura de
oxidos foi inserida em cadinho de alumina para sinterizagdo em forno elétrico.
O ensaio teve inicio quando o forno alcangou a temperatura de 1.200°C; a
partir deste momento o cadinho foi inserido no forno e mantido nesta
temperatura durante 2 horas. Apds este periodo o forno foi desligado e
esperado o resfriamento do material, ao qual foi novamente triturado e
homogeneizado em almofariz de agata e posteriormente as particulas foram
classificadas em um sistema de peneiras para selecionar particulas de
tamanho inferiores a 20 um (500 mesh) (Figura 12).
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Figura 12 - Material obtido para o preparo do CIV experimental: a) apos tratamento térmico; b)
material peneirado (#500).

Para a obtencdo da parte liquida, foi obtida uma solugdo com &acidos
organicos (CzH4O2; C4HeOs; HoCCHLC(=CH2)CO2H); porém apo6s mistura da
parte solida com a parte liquida, a cura do material ndo foi efetiva, se
processando de maneira muito lenta. Novas formulacdes da parte liquida
foram realizadas, porém sem melhora efetiva no processo de cura. Com o
objetivo de otimizar a cura do material, foi substituida a formulacdo da parte
liquida por uma solucdo de acidos organicos de um cimento comercial
quimicamente ativado, e desta forma a cura ocorreu dentro dos parametros
esperados.

Para obtengcdo do cimento experimental realizou-se a mistura dos pés
(sinterizados, homogeneizados e peneirados), com esta solugdo aquosa de
acido poliacrilico de um CIV comercial quimicamente polimerizavel. Para o
célculo das proporgdes dos materiais para mistura, tomou-se como referéncia a
proporcdo pd/liquido (P/L) do cimento comercial analisado neste estudo
(VIDRION R) que é de 1:1, com o volume de massa do p6 de 0,359 e do
liquido 0,15g. Para a medida do p0, utilizou-se “um medidor padréo” fornecido
pelo fabricante do cimento comercial utilizado nesta pesquisa, € uma gota do
liquido (Figura 13). P6 e liquido foram misturados manualmente, sempre pelo
mesmo operador, utilizando-se uma espatula plastica sobre uma placa de vidro
a temperatura ambiente (22 + 1°C) até a obtencdo de uma pasta com
consisténcia fluida e brilhante.
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Figura 13 - Materiais utilizados no preparo do cimento de ionédmero experimental.

Fonte: Arquivo Proprio.

A pasta formada foi vertida em moldes poliméricos de formatos diversos
para confeccdo de amostras que foram protegidas com uma tira de poliéster e
deixadas em temperatura ambiente por 24 horas para completa cura do
material. Apds esse periodo, as amostras foram desmoldadas e realizadas as
caracterizagdes. As amostras que compdem este grupo foram denominadas de
CIV EXP.

4.2.2 Formacao do grupo controle

Como grupo controle, corpos-de-prova do cimento disponivel
comercialmente: Vidrion R (SS WHITE) (Figura 14),foram preparados com as
mesmas condicbes de processamento descritas para o cimento experimental.
As amostras que compdem o grupo controle foram denominadas de CIV grupo

controle.
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Figura 14 - Cimento de lonémero de Vidro do grupo controle.

Fonte: Arquivo Proprio

4.2.3 Adicao de Hidroxiapatita aos cimentos de ion6mero de vidro

Para a sintese e preparacdo do p6é de hidroxiapatita carbonatada, foi
utilizado o método de precipitacdo do fosfato de célcio por via umida,
desenvolvido pelo grupo de Biomateriais no Laboratério de Avaliacdo e
Desenvolvimento de Biomateriais do Nordeste (CERTBIO), da Unidade
Académica de Engenharia de Materiais (UAEMa/CCT/UFCG). Apds
classificacdo granulométrica deste p6é (peneira de 500 mesh), foram
adicionadas diferentes fragdes de hidroxiapatita (5,0% e 12,0% em peso) aos
componentes do pé do cimento de iondmero experimental e do grupo controle
separadamente.

Para a confeccdo dos corpos-de-prova destes cimentos, o0s
componentes do p6 e das diferentes propor¢cdes de hidroxiapatita foram
misturadas e maceradas em almofariz de &gata, e logo apds misturadas a
solucdo de acido poliacrilico até a obtencdo de uma pasta (cimento) com
consisténcia fluida e brilhante. A pasta formada foi vertida em moldes
poliméricos de formatos diversos e deixada em temperatura ambiente por 24
horas para completa cura do material; apds esse periodo os corpos-de-prova
foram desmoldados e caracterizados (Figura 15).
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Figura 15 - Preparacao dos corpos de prova dos cimentos de iondmero de vidro com adi¢do de
hidroxiapatita: (a) P6 do CIV experimental e HA; (b) moldes poliméricos utilizados e corpos-de-
prova para caracterizacao.

Fonte: Arquivo Préprio.

4.3 CARACTERIZACOES DOS CIMENTOS

Apés a completa cura destes materiais e apds cada etapa, estes
compositos foram caracterizados quanto as suas propriedades fisico-quimicas,
mecanicas e bioldgicas.

As caracterizagdes fisico-quimica, morfolégicas e bioldgicas destes
materiais foram realizadas através de técnicas de Difratometria de raios X
(DRX), Espectroscopia no Infravermelho com Transformada de Fourier (FTIR),
Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV), Espectroscopia por Energia
Dispersiva de Raios X (EDS), Molhabilidade por angulo de contato e testes in
vitro de Citotoxicidade ou Viabilidade celular. Todos estes ensaios foram
realizados no Laboratério de Avaliacdo e Desenvolvimento de Biomateriais do
Nordeste (CERTBIO), na Unidade Académica de Engenharia de Materiais
(UAEMa), no Centro de Ciéncias e Tecnologia da Universidade Federal de
Campina Grande (CCT/UFCQG).

As caracterizacbes mecanicas, através dos ensaios de microdureza,
foram realizados no Laboratério Multidisciplinar de Materiais e Estruturas Ativas
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(LaMMEA) da Unidade Académica de Engenharia Mecanica (UAEM). Os
ensaios de resisténcia a fratura por flexao foram realizados no Laboratério de
Caracterizacdo de Materiais; e os ensaios de resisténcia a compresséo foram
realizados no Laboratério de Avaliacdo e Desenvolvimento de Biomateriais do
Nordeste (CERTBIO), ambos localizados na Unidade Académica de
Engenharia de Materiais (UAEMa). Todos os laboratérios citados estéao
localizados no Centro de Ciéncias e Tecnologia da Universidade Federal de
Campina Grande (CCT/UFCG).

4.3.1 Caracterizacoes fisico-quimica e morfologica

4.3.1.1 Difragdo de Raios X (DRX)

A técnica de difracdo de raios X é muito utilizada na caracterizagédo de
materiais cristalinos, tais como metais, polimeros, ceramicos e outros
compostos organicos ou inorganicos, permitindo identificar as fases presentes
nas amostras dos materiais (OREFICE, 2006).

Para confirmar o estado amorfo ou cristalino dos CIVs apds completa
cura, os cimentos foram triturados, homogeneizados em almofariz e peneirados
(500 mesh). As amostras (em forma de pd) foram caracterizadas por
difratometria de raios X utilizando-se radiagéo de ka do Cu em um difratbmetro
SHIMADZU (modelo XRD 7000) com varredura angular entre 20 a 70°, na
montagem de Bragg-Brentano, sistema 0-0, com varredura no passo de 0,02
(6), com intervalo de 0,5 segundo para cada amostra.

A identificacdo das fases presentes foi realizada comparando-se os
dados obtidos com as fichas catalogréaficas padrées da base de dados mantida
pelo JCPDS - International Center for Diffraction Data.
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4.3.1.2 Espectroscopia na Regido do Infravermelho com Transformada de
Fourier (FTIR)

A espectroscopia de infravermelho foi utilizada para testar a identidade
dos compostos, dando informacdes estruturais sobre as bandas dos
agrupamentos das moléculas e seus grupos atémicos. Esta técnica considera
que as ligagdes quimicas das substancias possuem frequéncias de vibragdes
especificas, as quais correspondem a niveis vibracionais das moléculas (FOOK,
2005).

Considerando que a frequéncia de vibracdo de um par de elétrons é
aproximadamente igual a frequéncia da radiagédo infravermelha e que, quando
a radiacao infravermelha incide em uma substéancia, a radiagdo com mesma
frequéncia vibracional é absorvida. Desta forma, € possivel deduzir as
frequéncias de vibracdo das moléculas no espectro de infravermelho
(BERTOLINI, 2009; BERTOLINI, 2005).

Para obtencdo dos espectros, os corpos-de-prova (apds 24 horas de
manipulacdo e completa reacdo de cura) foram triturados e homogeneizados
manualmente em almofariz de 4gata para obtencao de um pé. Os espectros de
FTIR foram obtidos em um espectrdbmetro Spectrum 400 Perkin Elmer
FTIR/FTNIR Spectrometer com varredura entre 4000 a 400cm™, com resolugéo
de 4cm™ e 20 varreduras.

As andlises obtidas com a espectroscopia no infravermelho com
transformada de Fourier foram utilizadas para identificar os compostos
quimicos presentes a partir das frequéncias vibracionais absorvidas das

substancias existentes dos cimentos analisados.

4.3.1.3 Microscopia Eletrébnica de Varredura (MEV) e Espectroscopia por
Energia Dispersiva de raios X (EDS)

A técnica de Microscopia Eletrbnica de Varredura (MEV) permite

observar e caracterizar diferentes tipos de materiais, a partir da emissao e
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interacao de feixes de elétrons sobre uma amostra, sendo possivel caracteriza-
los do ponto de vista de sua morfologia e sua organizacao ultra-estrutural. O
MEV apresenta intervalo bastante abrangente na sua escala de observacgao,
variando da ordem de grandeza de milimetro (mm) ao nan6metro (nm)
(OREFICE, 2008).

O EDS é um acessoério essencial ao estudo de caracterizagao
microscépica de materiais, no qual os elementos quimicos presentes numa
amostra podem ser identificados através do espectro de raios X emitido pela
amostra. Essa analise possibilita a observacdo do espectro inteiro de raios X
de modo simultaneo, permitindo quantificar os principais elementos presentes
na amostra, com condi¢cdes de detectar raios X de elementos de numero
atémico acima de 5 (OREFICE, 2006).

Aliando o EDS com a Microscopia Eletrénica de Varredura, conseguira
além da determinacéo qualitativa, a determinacdo quantitativa da composicao
de uma amostra. A utilizacdo do MEV como técnica complementar mostra-se
de grande importancia e versatilidade, tanto para o estudo da microestrutura,
possibilitando a obtengdo de imagens com alta resolugdo, como também o
estudo de propriedades do material e sua anélise quimica (OREFICE, 2006).

As andlises das microestruturas foram obtidas por um microscopio
eletrbnico de varredura (MEV), fabricado pela HITACHI®, modelo TM 1000,
acoplado com sistema para microandlise quimica por Espectroscopia de
Energia Dispersiva — EDS. As amostras foram avaliadas por MEV com
aumento de 1800 a 2000X.

4.3.1.4 Molhabilidade por angulo de contato

A energia superficial e o carater hidrofilico/hidrofébico dos cimentos
foram avaliados pela medida da tens&o superficial, sendo esta determinada
pelo aumento de energia por unidade de area da superficie da amostra. Esta
energia de superficie esta relacionada com as qualidades adesivas de um

sélido, ou seja, quanto maior for a energia da superficie, maior serd a
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capacidade de ades&o. A energia de superficie esta diretamente relacionada
com o grau de molhabilidade desta, pois quanto mais alta for esta energia
maior a ocorréncia de ligacoes moleculares superficiais (FOOK, 2005; REIS;
LOGUERCIO, 2009).

A molhabilidade é um indicativo de quanto a superficie pode interagir em
termos moleculares com o meio no qual esta sendo inserido, sendo assim, para
que ocorra uma eficiente interagdo do biomaterial com o meio bioldgico é
necessario que este apresente alta energia de superficie. Diversos métodos
podem ser empregados para obter uma avaliagdo da interacao entre as fases
sélido/liquido (molhabilidade), mas o angulo de contato tem sido um parametro
que apresenta excelente relagédo custo/beneficio (FOOK, 2005).

Para a odontologia restauradora, o molhamento do substrato dentario
por um material adesivo € um dos fatores essenciais para o sucesso de todos
0s mecanismos de adesdo (ANUSAVICE, 2005).

A extensdo da superficie que um adesivo molha pode ser determinada
pela medida do angulo de contato entre o adesivo e o0 aderente; o angulo de
contato (©) é o angulo formado pelo adesivo e o aderente na sua interface
(Figura 16). Se as moléculas do adesivo forem atraidas pelas moléculas do
aderente (substrato) na mesma intensidade, o adesivo liquido ira espalhar-se
completamente sobre a superficie do aderente formando um filme fino de fluido
molhante, e o valor do angulo de contato ficara préximo a zero (© = 0°). Se a
energia de superficie do aderente for reduzida ocorrerd um aumento do angulo
de contato; se este angulo de contato estatico for um valor maior que 90°
resultara em um sélido de baixa energia de superficie, e o adesivo tera a
tendéncia de ndo molhar a superficie, sendo caracterizado como hidrofébico.
Quando o valor do angulo for menor ou igual a 90°, a molhabilidade sera
considerada parcial (ANUSAVICE, 2005; LIMA, 2011).

Como a tendéncia do liquido para se espalhar aumenta a medida que o
angulo de contato diminui, o angulo de contato se constitui em um util indicador
da capacidade de molhamento de uma superficie; o completo molhamento

ocorre a um angulo de contato de 0%, e nenhum molhamento é conseguido com
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angulo de contato de 180°. Portanto, quanto menor for esse angulo, melhor
sera o molhamento (ANUSAVICE, 2005; FOOK, 2005).

Figura 16 - Esquema de uma gota sobre uma superficie durante medidas de angulo de contato
e o0 equilibrio termodinamico entre as trés fases.

Gota de liquido
Yoy / Superficie do

material
Yov &1 /

Fonte: Meiga (2010).

Neste ensaio, uma gota de agua foi dispensada na superficie da amostra
e esta imagem foi capturada por uma camara digital e remetida a um
microcomputador que através de um software fez a conversdo do angulo da
interface liquido-material em unidade de tensédo interfacial. Essa medida do
angulo de contato foi utilizada para caracterizar a molhabilidade das superficies

das amostras dos cimentos (Figura 17).

Figura 17 - Medida de angulo de contato/molhabilidade na superficie da amostra de Cimento
de lonémero de Vidro.

Fonte: Arquivo proprio.
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4.3.2 Caracterizacao Bioldgica

4.3.2.1 Avaliacdo da Viabilidade celular

Existe um numero de possiveis reagbes biologicas aos materiais,
classificadas em reagdes toxicas, inflamatorias, alérgicas e mutagénicas.
Dentre estas respostas biolégicas, a toxicidade tem sido a primeira resposta
estudada. Os materiais podem ser capazes de liberar substéncias para o corpo
dos pacientes, e a liberacédo de certas substancias em quantidades adequadas
pode causar toxicidade evidente. Essa toxicidade pode causar efeitos que vao
desde a morte celular até aberracbes metabdlicas, alterando a proliferacéo
celular, atividade mitocondrial, ou sintese de DNA (ANUSAVICE, 2005;
ESTRELA, 2005).

De acordo com o Orgdo Internacional de Padronizagdo (International
Standart Organization - 1SO), no documento ISO 10993, o ensaio de
citotoxicidade in vitro € o primeiro teste para avaliar a biocompatibilidade de
qualquer material para uso em dispositivos biomédicos. O estudo de
biocompatibilidade do produto sé pode prosseguir depois de comprovada a sua
nao-toxicidade, realizando-se depois os testes necessarios em animais de
laboratorio (ROGERO et al., 2003; ESTRELA, 2005).

Outros testes in vitro sado utilizados para avaliar a troxicidade dos
materiais utilizando culturas celulares. Esses métodos sdo utilizados com
sucesso, pois sao reprodutiveis, rapidos, sensiveis e financeiramente
acessiveis para a execucao do estudo da biocompatibilidade. Nestes testes, o
material a ser testado pode ser avaliado a partir do contato direto ou indireto
com a cultura de células, verificando as alteracdes celulares por diferentes
mecanismos (ANUSAVICE, 2005; DAGUANO; SANTOS; ROGERO, 2007).

Um teste enzimatico, de uso comum para a citotoxicidade é o MTT. Esse
teste mede a atividade das desidrogenases celulares, que convertem a
substancia quimica MTT (brometo de 3-(4,5-dimetiltiazol--2-il) -2,5-difenil-
tetrazolio), via varios agentes celulares redutores, para um composto

Formazan, azul, insolluvel. Caso as desidrogenases nao estejam ativadas, por
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causa dos efeitos citotoxicos, o formazan nédo sera formado. A producdo do
formazan pode ser quantificada pela sua dissolucdo e pela mensuracéo da
densidade Optica da solucéo resultante através da leitura da absorbancia em
540 nm, com filtro de referéncia em 620 nm (CRAIG; POWERS, 2004).

Os macréfagos sao células que representam a primeira linha de defesa
do organismo diante de processos inflamatérios ou infecciosos. Através de um
processo denominado fagocitose, essas células determinam o encapsulamento
e eliminacao do agente agressor, conduzindo ao reparo tecidual. A fagocitose é
uma importante atividade dos macrofagos, além de sintetizar e secretar
enzimas e fatores reguladores da atividade de outras células, como as
citocinas e fatores de crescimento (COTRAN et al.,1996).

A ativacdo dos macrofagos e linfocitos produz uma série de alteragdes
morfofuncionais, como capacidade fagocitica, bactericida e citotdxica.
Macrofagos peritoneais de camundongos, como modelo celular in vitro, sao de
facil obtencdo para se avaliar respostas celulares frente aos materiais,
auxiliando a investigacdo da biocompatibilidade, especialmente sobre seus
efeitos na resposta inflamatéria imune (EGEA; RUBIO-MANZANARES, 1998).

Para obtengdo das células do exsudato peritoneal foram utilizados 5
camundongos Swiss Mus Musculus, previamente estimulados pela inoculagao
intraperitoneal de 3,0 ml de tioglicolato de sédio a 3,0 %, trés dias antes da
coleta de células (Figura 18-a); apds esse periodo, os animais foram
sacrificados em camara de CO,. Em uma camera de fluxo laminar, os animais
foram colocados em um suporte e imobilizados pelas patas com o abdémen
voltado para cima e retirada assepticamente a pele da regidao peritoneal,
expondo o peritbneo. A seguir, na regido abdominal, foi injetada 5,0 ml de
solucdo salina tamponada de fosfatos (PBS) estéril, pH 7,2, a 4°C (Figura 18-
b). Apdés uma massagem manual vigorosa na regiao abdominal para liberagao
dos macréfagos aderidos ao tecido, foi coletado o liquido peritoneal para o
preparo da suspensao celular, e esse liquido foi transferido para tubo cdnico
estéril, mantido em banho de gelo (Figura 18-c).

As células coletadas foram lavadas trés vezes com 5ml de PBS e
centrifugadas por 5 minutos a 4° C. Apo6s as centrifugacdes, as células
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sedimentadas no fundo dos tubos (Figura 18-d) foram ressuspensas em 1,0 ml
de meio de cultura (RPMI — 1640) contendo 2B-mercaptoetanol a 2 x 107,
penicilina 100 U/ml, estreptomicina 100 U/ml, L-glutamina 2mM e 5% de soro
fetal bovino. Para padronizagdo do numero de células a serem utilizadas em
cada experimento, foi realizada a contagem de macrofagos com o auxilio de
uma camera homocitométrica de Neubauer em uma diluicdo 1:100 do Liquido
de Lazarus (Figura 18-e). A contagem do numero de macréfagos foi realizada
em um microscépio éptico (Figura 18-f).

Para avaliagdo da viabilidade das células peritoneais aderentes, foi
utilizada uma placa estéril de 96 pocos de fundo plano, onde foi colocado 1,0
ml da suspensao celular e incubada a 37° por 60 minutos em estufa (Figura 18-
g). Apds esta incubagdo as células ndo aderentes foram retiradas e aos
macréfagos que foram aderidos a placa, foi adicionado volume igual ao inicial
do meio de cultura (RPMI — 1640) em presenca das amostras dos cimentos de
iondbmero de vidro. Noutras cavidades da mesma placa foram adicionadas uma
solucdo de LPS (lipopolissacarideo bacteriano da Escherichia coli) como
controle positivo e 0 meio de cultura RPMI 1640 como controle negativo em
outros pogos. A placa foi novamente incubada a 37°C em estufa por mais 24
horas.

ApGs esse periodo, sobre a cultura celular foram adicionados 100 pl de
uma solu¢do de MTT a 0,5 mg/ml em meio de cultura (Figura 18-h). A placa foi
entdo incubada por mais 3 horas e apo6s esta incubacédo, os sobrenadantes
foram descartados, os corpos de prova foram retirados e as células aderentes
tratadas com 100 pl de isopropanol para solubilizar os cristais de formazana
formados. A leitura da densidade ética foi determinada em espectrofotémetro
em UV/isivel a 540 nm com filtro de referéncia de 620 nm (Figura 18-i). A
viabilidade celular foi calculada em porcentagem, considerando-se o controle
negativo como 100 % de viabilidade.
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Figura 18 - Ensaio de Viabilidade celular/Citotoxicidade: (a) inoculagao intraperitoneal dos
camundongos; (b) coleta do exudato peritoneal; (c) manutencao dos tubos com os macréfagos
em banho de gelo; (d) células sedimentados no fundo dos tubos; (e) diluicdo das células
coletadas em Liquido de Lazarus; (f) contagem das células em microscopio ético; (g) adicao do
meio de cultura em placa de 96 pocos; (h) adicao de MTT; (i) Espectrofotdbmetro para leitura da
densidade otica.

(8) (h) (i)

4.3.3 Caracterizacao Mecanica

A caracterizacdo mecénica dos compdsitos estudados foi realizada
através dos ensaios mecanicos de microdureza, resisténcia a fratura por flexao
de trés pontos e resisténcia a compressao. Estes ensaios sao realizados com o
objetivo de quantificar uma determinada propriedade de um material; sendo
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este material submetido a aplicagdo de cargas de tragdo, cisalhamento ou
compressao, dentre outras. Uma forca de tracdo causa um alongamento no
material, na direcdo em que a forca é aplicada; enquanto que uma forca
compressiva causa uma contracdo. Uma forga de cisalhamento causa um
deslocamento deslizante de um lado de um material em relagdo ao lado oposto
do mesmo material, ou seja, uma tor¢cdo no eixo do material. Desta forma, os
corpos-de-prova sdo testados em equipamentos para determinacdo da
resisténcia mecanica, ductilidade, plasticidade, tenacidade ou dureza do
material (REIS, LOGUERCIO, 2009; DARVELL, 2012).

4.3.3.1 Ensaio de Microdureza

A dureza (H) é a mensuragao da resisténcia de um material a uma
deformacdo permanente ou plastica localizada; pode ser considerado um
indicativo indireto da resisténcia do material ao desgaste na cavidade bucal.
Para obter dados sobre a microdureza da superficie dos cimentos estudados
foi determinada a aplicacdo de um indentador de geometria especifica sobre a
superficie dos corpos de prova, sob carga pré-determinada e, a partir de uma
mensuragao da largura da indentagéo (d) ou sua profundidade (t), sua area foi
calculada (Figura 19) (REIS, LOGUERCIO, 2009; DARVELL, 2012).

A tensdo presente nesta superficie € calculada a partir disso, e esta
dureza, expressa em unidades de tensdo, € uma medida da resisténcia do
material. Ela corresponde a tensdo que o material poderia suportar em
equilibrio sem maior deformagéo; quanto mais macio for o material, maior e
mais profunda sera a impressao e menor sera o indice de dureza (CALLISTER;
DARVELL, 2012).
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Figura 19 - Teste de dureza com indentacdo. O tamanho da indentagao, d, ou a profundidade,
t, sdo determinados por carga especifica, F.

indentador L
\ espécime

7 |

td

Fonte: Darvell, 2012 (Adaptado).

Dentre os diversos métodos de quantificar a dureza por penetragéo e
indentagédo, destacam-se a dureza Brinell, Vickers e Knoop. A microdureza
Vickers foi escolhida para determinagao dos valores de dureza dos materiais
neste estudo, onde neste ensaio utiliza-se um penetrador, que é uma piramide
de diamante de base quadrada sobre a superficie dos corpos-de-prova,
produzindo deformacdes, as quais sdo medidas. Os valores da dureza sao
apresentados como numero de dureza Vickers (HV) (REIS, LOGUERCIO,
2009). Este ensaio seguiu a Norma ABNT NBR-6672 ou ASTM E92; a Figura

20 mostra uma representacao esquematica do teste de dureza Vickers.

Figura 20 - Teste de dureza Vickers (HV).

Fonte: Darvell, 2012 (Adaptado).
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Para a confecgdo dos corpos-de-prova seguiram-se 0S passos ja
descritos anteriormente. Para este ensaio utilizou-se uma matriz polimérica
com varios orificios de 6,0 mm de diametro por 3,0 mm de altura, posicionada
sobre uma placa de vidro, onde cada orificio foi preenchido com o material,
apresentando ligeiro excesso. Apés a insergao do cimento, os espécimes foram
recobertas com tiras de poliéster e posicionada outra placa de vidro sobre
estes, exercendo-se ligeira pressdao manual para remocao dos excessos e
aguardar a polimerizagao do material.

Antes da realizacdo das medidas de microdureza foi realizado o
embutimento das amostras em moldes de PVC preenchidos com resina acrilica
quimicamente polimerizavel JET (Artigos Odontolégicos Classicos Ltda., Sao
Paulo, Brasil), onde estes corpos-de-prova foram posicionados no centro dos
moldes. Apos a polimerizagcdo da resina, foi realizado o polimento superficial
das amostras, utilizando-se lixas d’agua de granulagao 600 e 1200 (3M).

Para cada cimento analisado foram preparados 6 corpos-de-prova,
sendo que, para cada corpo-de-prova foram realizadas 5 indentacdes,
totalizando 180 medidas ao final do estudo. Ao final das mensuragbes obteve-
se a media aritmétrica dos valores da microdureza para cada grupo. Para a
andlise da microdureza dos materiais foi utilizado um Microdurdémetro
(FUTURE TECH - FM 700), com um penetrador diamantado piramidal, tipo
VICKERS, utilizando-se para indentagdo uma carga de 25g durante 20
segundos (Figura 21).

Cada impressdo marcada na superficie do material foi observada em
microscopio Optico (com um aumento de 10x e 50x), e o valor de dureza do
material foi calculado por meio da medida do comprimento médio de suas
diagonais, determinada de acordo com a seguinte formula:.

HV= 0,189 P/d? )
Equacéao 7

Onde:
P= carga aplicada (N);

d= comprimento da diagonal da impressdo (mm) e 6=136°
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Figura 21 - Ensaio de microdureza: (a): corpo de prova embutido; (b): penetrador Vickers sobre
a superficie do espécime.

Fonte: Arquivo Préprio.

4.3.3.2 Ensaio de resisténcia a fratura por flexao de trés pontos

A resisténcia mecéanica ou tensao de ruptura a flexao (TRF) refere-se a
resisténcia mecanica por flexdo simples em trés ou quatro pontos, sendo uma
técnica muito Util na caracterizagdo de materiais ceramicos ou compdsitos
(ANUSAVICE, 2005).

Os materiais dentarios estao sujeitos as forcas de tracao, como efeito de
alimentos aderentes; forcas de compresséo realizadas pelos dentes e seus
antagonistas e forgas de cisalhamento, especialmente durante a mastigagéo.
No ensaio de resisténcia a flexao, os corpos de prova se submetem a esses
tipos de forgas. A resisténcia de um material a flexdo corresponde a sua
capacidade de resistir ao dobramento, sendo esse tipo de tensido bastante
comum na cavidade bucal, principalmente quando o paciente utiliza préteses
fixas; tensbes de compressdo sdo induzidas na superficie de aplicacdo da
carga e tensoes de tracdo sao induzidas no lado oposto (Figura 22).
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Figura 22 - Tensdes de compresséo e tragdo induzidos por uma for¢a de flexdo, em uma
protese fixa.
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Fonte: Reis (2009).

Para avaliar a resisténcia de um material a esse tipo de teste, é
necessario aplicar uma carga continua no centro de uma barra suportada por
dois apoios, até que haja a fratura. Neste estudo, foram utilizadas para cada
grupo, oito barras com dimensdes de 35 mm de comprimento por 3 mm de
largura e 3 mm de espessura. Antes do ensaio as barras foram lixadas com
lixas d’agua com granulacao de 600 e 1200 (3M) para remocao de excessos e
irregularidades das superficies das amostras.

Os resultados oferecidos pela maquina de ensaios mecéanicos foram os
dados de forca maxima (N) para a fratura dos espécimes; sendo a resisténcia a
flexdo calculada através da seguinte férmula:

o = 3F1 / 2bd? Equacéo 8

Onde:

F= carga maxima, em Newtons, aplicada ao corpo-de-prova,
I= distancia, em milimetros, entre os suportes fixos,

b= largura, em milimetros, dos corpos-de-prova,

d= espessura/altura, em milimetros, dos corpos-de-prova.
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A resisténcia a flexao foi calculada a partir da carga obtida nos testes
realizados em maquina para ensaios de resisténcia universal EMIC DL 1000
(Figura 23), seguindo as normas da ISO (International Organization for
Standardization), padrao 4049.

Figura 23 - Maquina de Ensaio de resisténcia a fratura por flexdo de trés pontos.

Fonte: Arquivo Proprio.

4.3.3.3 Ensaio de Resisténcia a Compressao

Os testes realizados para avaliar as propriedades mecanicas nao
representam necessariamente o real desempenho dos materiais odontoldgicos,
porém podem orientar a respeito do comportamento clinico dos mesmos. As
propriedades dos compésitos sdo em fungdo das propriedades das fases
constituintes, das suas quantidades relativas e da “geometria da fase dispersa
(forma das particulas, seu tamanho, distribuicdo e orientagdo)”. Suas
propriedades mecénicas estdo relacionadas a varios fatores como: composigao
quimica, relagdo pé:liquido, tamanho e fragdo volumétrica das particulas de
preenchimento (SANTOS, 2006; CALLISTER, 2000; REIS, LOGUERCIO,
2009).

As tensdes geradas durante a mastigacdo sao dificeis de serem
quantificadas em virtude de suas caracteristicas dinamicas, entretanto, a forga
mastigatéria média é de aproximadamente 756 N (170 libras). Devido a maioria
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das forgas geradas durante a mastigacao ser de natureza compressiva, o teste
de resisténcia a compressao tem sido frequentemente utilizado para avaliar a
resisténcia mecanica dos materiais restauradores. Neste teste, duas forcas
axiais sdo aplicadas no corpo de prova com o objetivo de aproximar suas
estruturas moleculares. Este teste € indicado para materiais frageis, que sao
materiais incapazes de suportar uma deformacao plastica antes de sofrer uma
fratura, como os amalgamas, resinas compostas, cimentos de ionémeros de
vidro e ceramicas; entretanto, um material fragil ndo é necessariamente um
material fraco (ANUSAVICE, 2005; DARVELL, 2012).

Quando uma forga atua sobre um corpo, uma reagcdo a essa carga é
desenvolvida internamente, tendo intensidade e direcdo, contudo sentido
oposto ao da forga aplicada, sendo denominada tenséo. A forca aplicada e a
tensdo desenvolvida se distribuem em uma dada area do corpo, tendendo a
deslocar atomos até encontrarem uma nova posi¢cao de equilibrio sob acao da
forca (REIS; LOGUERCIO, 2009).

Nas tensdes de resisténcia a compressao, o corpo de prova resiste ao
encurtamento. Considerando-se que, a maioria das forgcas mastigatérias é
compressiva, torna-se necessario avaliar os materiais sob tensbes de
compressao. Nesse ensaio, uma carga axial de compressao é aplicada em um

corpo de prova cilindrico, de forma a aproximar suas extremidades (Figura 24).

Figura 24 - Ensaio de resisténcia & compressao.

F

Fonte: Darvell, 2012 (Adaptado).
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Para este ensaio foram preparados oito corpos de prova de cada
cimento, com o auxilio de uma matriz polimérica contendo orificios cilindricos
medindo 6,0 mm de didmetro X 12 mm de altura. A matriz, previamente isolada
com vaselina, foi posicionada sobre uma placa de vidro. Os cimentos de
iondmero de vidro foram manipulados com uma espatula plastica sobre uma
placa de vidro, na proporcdo p6 e liquido recomendada para o cimento do
grupo-controle. Apdés a manipulacdo desses materiais, foi realizado o
preenchimento na matriz com o0s cimentos, com ajuda de uma seringa
descartavel. Sobre a superficie dos corpos de prova foi colocada uma tira de
poliéster e outra placa de vidro exercendo leve pressdo para escoar 0 excesso
do cimento. Apds 24h de completa polimerizagdo dos cimentos, foi realizada a
desmoldagem dos corpos de prova e realizado o ensaio.

O teste de resisténcia a compressao foi realizado de acordo com a
Norma ISO 3824, em uma maquina universal de ensaios, marca INSTRON,
modelo 3366 (Figura 25), onde inicialmente foi fornecida a amostra uma pré-
carga de 10N, objetivando eliminar eventuais folgas inerentes a presenca de
diferenga de rugosidade entre as superficies, em seguida a amostra foi
comprimida a uma taxa de deformacéo de 1%/min. até a ruptura da mesma. O
teste foi realizado a temperatura ambiente e os dados obtidos foram
submetidos a analise estatistica.

Figura 25 - Maquina de Ensaio de resisténcia & compresséo.

Fonte: Arquivo Préprio.
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A metodologia experimental que foi aplicada ao desenvolvimento do

trabalho esta resumida no fluxograma da Figura 26.

Figura 26 - Fluxograma da metodologia experimental.
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Fonte: Arquivo Proprio.
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5 RESULTADOS E DISCUSSAO
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5 RESULTADOS E DISCUSSAO

51 CARACTERIZACOES FiSICO-QUIMICA E MORFOLOGICA

5.1.1 Difracao de Raios X (DRX)

Na Figura 27 podem-se observar nos difratogramas de raios X dos ClIVs
analisados, onde se observa a presenca de fases cristalinas, sendo estes
materiais considerados semicristalinos ou vitro-ceramicos. De acordo com a
literatura consultada, estes compostos apresentam carater amorfo quando
calcinados a temperaturas abaixo de 800°C, entretanto, acima dessa
temperatura comeca a cristalizagdo do material devido ao estabelecimento de
ligacbes covalentes entre os compostos (BARBOSA, 2008; BERTOLINI;
ZAGHETE; GIMENES, 2009).

A partir dos resultados observa-se que, o CIV grupo controle sem
hidroxiapatita apresenta a fase majoritaria de SiO» (a) - ficha JCPDS (14-0654);
e presenca de fases secundarias: Al,O3 (A) - ficha JCPDS (23-1009), AlP3Si (6)
- ficha JCPDS (35-1041), CaF, (F) - ficha JCPDS 70-2049, AIPO4(B) - ficha
JCPDS (11-0500).

Nos difratogramas de raios X dos ClVs experimentais sem hidroxiapatita,
foram evidenciadas as mesmas fases cristalinas do CIV grupo controle, ou
seja, SiO, (a) - ficha JCPDS (14-0654); Al,O3; (A) - ficha JCPDS (23-1009),
AIP3Si (0) - ficha JCPDS (35-1041), CaF; (F) - ficha JCPDS 70-2049, AIPO4(B)
- ficha JCPDS (11-0500).

Picos caracteristicos de hidroxiapatita (y) - ficha JCPDS (89-6437) foram
evidenciadas nos ClVs grupo controle e experimental com adigdo de 5% e 12%
de HA; sendo observado também que a intensidade dos picos foi aumentando
proporcionalmente a concentracdo de HA nas amostras (WILSON, et al
2003;.MOSHAVERINIA et al., 2008)
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Figura 27 - Difratogramas de raios-X para: (a) CIV grupo controle; (b) CIV grupo controle 5%;
(c) CIV grupo controle 12%; (d) CIV EXP; (e) CIV EXP 5%; (f) CIV EXP 12%.
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A Tabela 9 exibe os dados estruturais, quanto a cristalinidade, obtidos a
partir dos resultados de DRX para os ClVs analisados neste estudo.

Tabela 9 - Cristalinidade dos cimentos, obtida a partir dos dados de difragéo de raios X.

Grupos Cristalinidade (%)
CIV grupo controle 63,83
CIV grupo controle 5% 81,47
CIV grupo controle 12% 79,99
CIV EXP 92,58
CIV EXP 5% 43,86
CIV EXP 12% 77,32

A partir da andlise da Tabela 9 e dos DRX presentes na Figura 27
observa-se que houve um aumento na cristalinidade do CIV EXP em relacéao
ao CIV grupo controle (30%); e esse aumento na cristalinidade apresentado
pode ser justificado por alteracées durante o processamento do material, como
tempo, velocidade e for¢ca aplicada para obtencdo da mistura dos poés e,
consequentemente, das amostras para os ensaios.

Com a inclusdo de hidroxiapatita nas amostras do CIV grupo controle
houve um aumento na cristalinidade em 27% e 25% para os CIV grupo controle
5% e CIV grupo controle 12%, respectivamente. Entretanto, com relacao aos
CIVs EXP houve um comportamento inverso, a hidroxiapatita reduziu a
cristalinidade dos materiais, com um efeito mais intenso quando foi adicionado
5% de HA. Nesse grupo, a HA favoreceu a nucleacao de cristais, destruindo a
rede cristalina; entretanto no CIV EXP 12% a HA atuou tal como no CIV grupo
controle, aumentando a cristalinidade dos cimentos.

Desta forma pode-se perceber que, o efeito da adicdo de diferentes
percentuais de hidroxiapatita nos CIVs grupo controle foi menos intenso que no
CIV EXP; ou seja, o acréscimo da hidroxiapatita em diferentes proporcoes
reduziu a cristalinidade no CIV EXP 5%; enquanto que no CIV grupo controle
aumentou a cristalinidade, sem variacao significativa entre as proporcoes de
5% e 12%.
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5.1.2 Espectroscopia na Regiao do Infravermelho com Transformada de
Fourier (FTIR)

A andlise de FTIR foi realizada para identificar as bandas caracteristicas
dos cimentos utilizados neste experimento; os resultados podem ser
observados na Figura 28.

Figura 28 - Espectros de FTIR para os cimentos analisados.
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Verifica-se que o0s espectros obtidos exibem perfis semelhantes,
onde as bandas de absorcdo na regido de 1466 e 1646 cm™” podem ser
atribuidas aos estiramentos simétricos e assimétricos da ligagdo COO-Al,
sugerindo que as ligagdes Si-O-Al da rede vitrea foram hidrolisadas pelo acido
poliacrilico (YOUNG; RAFEEKA; HOWLETT, 2004; BERTOLINI, 2005).

As bandas referentes ao estiramento das ligagdes C-O, C-H e C=0, que
de acordo com a literatura estao relacionadas ao acido poliacrilico, situam-se
em 1400 cm™ (ligagdes C-0), 1452 cm™ (ligagdes C-H), e 1710 cm™ (ligacdes
C=0). Entretanto, ndo foram observadas bandas caracteristicas de ligagdes

duplas residuais de carbono nos cimentos, evidenciando uma efetiva reagcao de
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cura. Este fato foi também observado nos trabalhos de Young; Rafeeka e
Howlett, 2004 (2004), Bertolini (2005) e Xuequing (2012).

Na regido de 960-1200 cm™ encontra-se uma banda intensa referente ao
fosfato nos cimentos analisados; enquanto as bandas localizadas nas regides
de 3667-2741 cm™ e 1636 cm™ sao atribuidas ao estiramento da ligagdo O-H
referente aos modos vibracionais da agua; resultados semelhantes observados
por Barbosa (2008), Bertolini (2005), Assis (2005) e Aparecida (2006).

Na faixa de 900-1200 cm™ encontram-se bandas referentes ao
estiramento assimétrico das ligagdes Si—-O da rede vitrea. Foi observado
também que, com a inclusdo de hidroxiapatita ndo houve uma alteragédo
significativa na intensidade destas bandas. Picos correspondentes ao Al-O
podem ser identificados na regido de 800 a 670 cm™ (YOUNG; RAFEEKA;
HOWLETT, 2004; BERTOLINI, 2005; XUEQUING et al, 2012).

Nos espectros de FTIR dos compédsitos com a inclusdo de hidroxiapatita
foi possivel identificar as bandas caracteristicas da apatita, correspondentes a
absorcdo da hidroxila (3667-2751 cm™) e de grupos fosfatos (1087,1036 936
cm’™"). Foram observadas também bandas caracteristicas de grupos carbonatos
(1540-1350 cm™"), sendo estes resultados de acordo com os estudos de Young
(2002), Arcis (2002) e Silva (2011).

Como pode ser observado nos espectros de FTIR, a adicédo de 5% e 12%
de hidroxiapatita nos CIVs nao alterou de forma significativa o perfil quimico
caracteristico destes materiais. Entretanto, os dados obtidos através do FTIR
confirmam os resultados obtidos por DRX, evidenciando a presenca da
hidroxiapatita nos CIVs.

5.1.3 Microscopia Eletronica de Varredura (MEV) e Espectroscopia por
Energia Dispersiva (EDS)

As imagens obtidas por MEV dos cimentos grupo controle e experimental
encontram-se na Figura 29 e 30, com os resultados das microanalises obtidas
por EDS destes cimentos nas Tabelas dispostas ao lado de cada micrografia.
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A microscopia eletrénica de varredura dos compositos permite observar
a relacdo entre suas fases constituintes. A Figura 29 mostra a microestrutura
do cimento grupo controle, onde se observa um grande numero de particulas
pequenas dispersas na matriz polimérica, denotando uma adequada interagéo
particula/matriz, resultando numa superficie homogénea. Particulas inorgénicas
de menores tamanhos sao melhores incorporadas a matriz polimérica durante
a mistura, havendo uma maior reacdo entre as fases constituintes, maior
densidade e empacotamento das particulas. Foi também observada nas
micrografias desse cimento a presencga de fissuras ou trincas na superficie do
material; a presenca dessas fissuras na matriz polimérica pode ser atribuida a
dois fatores: inicialmente, a desidratacdo que ocorre com este material apds
cura, e também ao fato que a andlise por MEV é realizada sob vacuo, e desta
forma, todo ar/dgua é retirado do corpo da amostra, evidenciando porosidades,
fissuras ou trincas, sendo este aspecto corroborado com os estudos de outros
autores (XIE et al., 2000; OLIVEIRA, 2005; URPO et al., 2005).

A composicdo quimica deste cimento evidenciada no espectro de EDS
revela picos de Ca, Al, Si, P, C, O e F. Elemento frequentemente adicionado
para conferir radiopacidade aos materiais restauradores odontologicos, a
exemplo do Ba, foi evidenciado como constituinte deste material.

Nas micrografias do CIV grupo controle com a inclusdo de particulas de
HA (Figura 29-b,c) pode-se observar que a adicao dessas cargas nao alterou
de forma significativa a microestrutura dos CIVs; as particulas inorganicas
permaneceram recobertas pelo polimero, como também ndo foi observado
aumento da quantidade de fissuras/trincas nas superficies das amostras.

A caracterizagdo quimica utilizando EDS, dos cimentos grupo controle
com 5% e 12% de HA, permitiu a identificacdo e comparacédo dos elementos
quimicos presentes nos compositos antes e depois da inclusdo da
hidroxiapatita, sendo observado um aumento proporcional nas concentragdes
de Ca e P, correspondentes a inclusdo de diferentes percentuais de particulas

de HA nestes materiais.
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Figura 29 - Micrografias (MEV) e Tabelas com microanalise elementar por EDS (1000x) do CIV
grupo controle: (a) sem hidroxiapatita; (b) com 5% de hidroxiapatita; ¢) com 12% de
hidroxiapatita.

Elemento Peso massa (%)
Oxigénio 26,32
Carbono 19,71
Célcio 18,87
Bario 13,35
Aluminio 10,07
Silicio 7,14
Enxofre 2,86
Flaor 0,92
Fosforo 0,65
Saodio 0,20
Total: 100%
CERTBIO_1045 2012/06/23 16:00 D250 um
CIV grupo controle
Elemento Peso massa (%)
Oxigénio 37,98
Calcio 21,60
Carbono 17,94
Silicio 4,22
Aluminio 9,46
Fosforo 1,21
Fluor 1,03
Saodio 0,03
Bario 5,46
Total: 100%
Elemento Peso massa (%)
Oxigénio 28,94
Célcio 27,27
Carbono 11,62
Bario 10,41
Silicio 5,20
Aluminio 8,63
Fosforo 4,55
Estroncio 2,5
Flaor 0,90
Total: 100%

CERTBIO_2416 2013/03/26 1537 D38 x2,0 30 um
CIV Grupo Controle 12%
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Figura 30 - Micrografias (MEV) do CIV experimental e Tabelas com microanalise elementar por
EDS (1000x): (a) sem hidroxiapatita; (b) com 5% de hidroxiapatita; c) com 12 % hidroxiapatita.

Elemento Peso massa (%)
Oxigénio 35,67
Célcio 19,57
Carbono 16,30
Silicio 15,37
Aluminio 8,76
Fésforo 2,73
Fluor 1,60
Total: 100%
”; ‘“‘*'kﬁ. X ,
CERTBIO_1040 2012/06/23 1542 D34 x1.8k 50 um
CIV EXP
Elemento Peso massa (%)
Oxigénio 38,68
Célcio 22,93
Silicio 13,37
Carbono 12,08
Aluminio 6,34
Fésforo 2,66
Fluor 2,50
Cloro 1,43
Total: 100%
éERTBlO_22-7 - 2013/03/26 16:05 D3,4 X ,ék 30 um
CIV Exp. 5%
Elemento Peso massa (%)
Célcio 40,81
Oxigénio 24,96
Silicio 12,47
Fosforo 8,41
Carbono 5,71
Aluminio 5,18
(A Flaor 1,27
- Cloro 0,83
4 Total: 100%
s

0
Y e

CERTBIO_2422 2013/03/26 1554 D37 x40k 20um
CIV Exp. 12%
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Os resultados desse estudo mostraram também que, a liberagao de fluor
pelos cimentos ionoméricos com a inclusdo de diferentes percentuais de HA
nao foi estatisticamente diferente quando comparada com o grupo controle,
sendo esse resultado corroborado por Lucas et al. (2003).

Os cimentos de ion6mero de vidro liberam uma quantidade consideravel
de fluoretos nas primeiras 24h apds manipulacdo, entretanto essa liberacao
diminui consideravelmente apds esse periodo. Anusavice (2005) e Reis,
Loguércio (2009) afirmaram que a liberagdo de flior destes materiais ocorre
através de dois processos simultdneos, onde no primeiro processo ocorre a
liberacdo de 90% de fluoretos dos ionémeros, ocorrendo nas primeiras
semanas apos insercao do material na cavidade dentaria. No segundo
momento, ocorre a liberacdo de pequenas quantidades de flior de forma lenta
e gradual, sendo a responsavel pela prolongada liberagdo de fluoretos do
material para a cavidade dentéria por toda a vida util da restauracéo.

Nas micrografias das amostras preparadas do cimento experimental sem
adicdo de hidroxiapatita (Figura 30-a), evidenciaram-se particulas de
dimensdes e formatos irregulares, distribuicdo heterogénea destas particulas
na matriz polimérica e a presenca de microfissuras na superficie da amostra.
Pode-se observar também que algumas particulas se encontram desagregadas
e sem uma adequada interacdo na matriz, sugerindo que o polimero nao
formou uma rede superficial estavel e uniforme com a carga. Esse fato pode
ser atribuido a quantidade insuficiente de liquido para o molhamento de todo o
pd durante o preparo do compésito. Foi utilizada como referéncia da proporgcéao
po:liquido a mesma quantidade utilizada para o cimento grupo-controle, ou
seja, uma medida de pd para uma gota do liquido, entretanto, para esse
cimento experimental parece nao ter sido suficiente para sua total
molhabilidade, de forma que pode-se observar nas micrografias deste material
particulas ndo completamente incorporadas na matriz polimérica.

A diferenga no tamanho e formato de particulas evidenciadas nas
micrografias dos materiais analisados pode ser atribuida ao tipo de
processamento diferente destes materiais; ou seja, para o preparo do pé dos

cimentos disponiveis comercialmente € utilizado o moinho de bolas, enquanto



98

que, para o cimento experimental este processamento foi realizado através da
maceragao do pé em gral e pistilo e classificagdo granulométrica em peneira
500 meshes.

Nas micrografias do CIV experimental com adicdo de 5% e 12% de
hidroxiapatita, foi observado que a inclusdo dessas biocerdmicas nao alterou a
quantidade de fissuras/trincas em relagdo ao cimento sem hidroxiapatita. A
presenca de fissuras observadas na superficie do material pode ser um
aspecto vantajoso para um biomaterial, facilitando a molhabilidade deste e sua
interacdo com o meio bioldgico, aspecto também observado em outros estudos
(GOENKAA, 2012).

A composigdo quimica do cimento experimental, evidenciada no
espectro de EDS, revela grandes percentuais de Ca, Al, Si; elementos como C,
O e F também séo visualizados, sendo esta composicao relacionada com um
vidro de aluminossilicato; aspecto também evidenciado por outros autores
(DENISOVA et al.,, 2004; OLIVEIRA,2005; GOENKAA, 2012).Observou-se
também com a adicdo de HA, um aumento significativo da concentracao de Ca
e P nos compdsitos experimentais formados, confirmando a presenca de HA na
superficie das amostras.

5.1.4 Molhabilidade por angulo de contato

Essa andlise avalia a caracteristica de hidrofilicidade/hidrofobicidade ao
material. Para obtencdo do valor médio do angulo de contato das diferentes
superficies das amostras dos cimentos e poder fazer uma relacdao de
comparacao, os valores de mensuracao do angulo de contato foram repetidos
5 vezes, para assim obter a média e o desvio padrdao. Os valores médios
obtidos do &angulo de contato para os cimentos de ionbmero de vidro
analisados estdo na Tabela 10 e Figura 31.
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Tabela 10 - Valores médios do angulo de contato dos cimentos analisados.

Grupos Angulo de Contato Desvio-padrao
CIV grupo controle 66,28° + 3,18
CIV grupo controle 5% 56,27 * 3,41
CIV grupo controle 12% 57,81¢ + 3,07
CIV EXP 54,62° +1,26
CIV EXP 5% 50,63° +1,80
CIV EXP 12% 52,81° +1,70

Figura 31 - Gréfico do angulo de contato com a média obtida para os cimentos analisados.

Angulo de Contato - Molhabilidade

A energia de superficie de um material, que estd relacionada
diretamente com sua molhabilidade, tem sido um parametro Util para prever a
interagdo de um biomaterial e 0 meio biolégico. A medida do angulo de contato
entre a gota de um liquido e uma superficie sélida vai depender da relacédo
entre as forgcas adesivas, que fariam a gota espalhar-se sobre a superficie, e as
forcas coesivas do liquido que contraem a gota na forma de uma esfera com
superficie de contato minima (FOOK, 2005; LIMA, 2010).
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Para angulo com valor maior que 90°, o liquido tem tendéncia a nao
molhar a superficie e a fase dita € ndo molhante; entretanto, com um valor
aproximado a zero grau (6=09) o liquido recobre toda a superficie formando um
filme de fluido molhante; quando o valor do angulo for menor ou igual a 90°, a
molhabilidade é considerada parcial (ANUSAVICE, 2005).

A Figura 31 ilustra a molhabilidade das superficies das amostras dos
cimentos ionoméricos, com valor médio de angulo de contato de 56,40°,
caracterizando superficies hidrofilicas. O cimento que apresentou menor
angulo de contato foi o CIV EXP 5% (50,63°), evidenciando uma maior
capacidade de molhamento.

Ao mensurar o angulo de contato para os cimentos experimentais (CIV
EXP, CIV EXP 5% e CIV EXP 12%) constatou-se que houve uma diminuicao
do angulo 6, mostrando uma maior molhabilidade. Os resultados corroboram
com as caracteristicas topograficas destas amostras evidenciadas pelo MEV,
evidenciando uma microestrutura apresentada com maior rugosidade
superficial.

Os resultados obtidos apresentaram valores crescentes de
molhabilidade, inclusive para as superficies com hidroxiapatita. A molhabilidade
€ um pré-requisito essencial nos mecanismos de adesdao em odontologia; para
que uma adesao entre duas superficies possa ocorrer, 0 adesivo deve molhar o
substrato. Adesdo envolve interacbes moleculares na interface entre os
materiais, enquanto coesao representa atragdes intermoleculares entre atomos
e moléculas de um mesmo material. Para que ocorra uma efetiva uniao
adesiva e/ou coesiva entre o adesivo (selantes, cerdmicas aplicadas em
coroas metaloplasticas, compoésitos e restauracbes cerdmicas unidas a
estrutura dentaria), e o aderente (substratos: esmalte, dentina; compdsito,
amalgama, ceramica, iondmero de vidro, etc.); trés fatores sdo considerados
essenciais: potencial de umedecimento ou espalhamento do adesivo,
viscosidade do adesivo e rugosidade superficial do substrato (ANUSAVICE,
2005: REIS, LOGUERCIO, 2009; MARSHALL, 2010).

De acordo com a literatura, fosfatos de calcio amorfos, em especial o
fosfato tetracalcico e fosfato tricalcico sdo mais sollveis do que a HA, levando
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a uma rapida desintegragdo ou reabsorgcdo. Desta forma, quanto menor a
relacado Ca/P e cristalinidade, maior a molhabilidade (ASSIS et al. 2005).

Para utilizacdo em restauracdes dentais (principalmente subgengivais
apos realizacao de retalho), ou em cimentagéo de pecas protéticas (pinos intra-
radiculares) ou ortoddnticas, que devem ser duraveis por varios anos, é
interessante 0 uso de uma biocerdmica pouco soluvel, constituida por

hidroxiapatita pura, com maior razdo Ca/P.

5.1.5 Avaliacao da Viabilidade Celular dos Macréfagos

A Figura 32 mostra o resultado da avaliagdo da viabilidade celular das
amostras de cimentos de iondmeros de vidro testadas e calculados através do
ensaio de MTT (MOSMANN, 1983). Os resultados foram expressos como
média + desvio padrao de 5 animais e 3 amostras de cada composicdo dos
cimentos por animal.

As células em meio de cultura (RPMI-16400) foram utilizadas como
controle negativo, equivalendo a 100 % de viabilidade e estdo representadas
na ultima coluna (CN=controle negativo); como controle positivo foi utilizado o
LPS (lipopolissacarideo). O controle positivo e 0 negativo sdo utilizados para
verificar a eficacia do ensaio de citotoxicidade de acordo com Daguano,
Sangos e Rogero (2007).

Como obervado na Figura 32, todos os cimentos analisados
apresentaram viabilidade celular acima de 80%, considerados nao citotoxicos,
estando estes resultados similares aos encontrados nos estudos de Nicholson
(2003) e Schmalz (2009), que apontam os cimentos de ionédmero de vidro como
materiais biocompativeis. A incorporacdo de hidroxiapatita aos cimentos de
iondbmeros de vidro ndo alterou a resposta celular em nenhuma das amostras
neste ensaio, corroborando com os resultados de Moshaverinia (2008). Para
Bispo (2009), o valor minimo requerido para o teste de biocompatibilidade é de
50%.
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Figura 32 - Viabilidade celular dos macréfagos por meio do ensaio de MTT na presenca de
amostras de cimentos de iondmeros de vidro.
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Os testes de Citotoxicidade avaliam o comportamento do material
através da mensuracao do niumero ou crescimento de células apds a exposicao
a um material. Se o material ndo for citotdéxico, as células irdo permanecer
aderidas as cavidades de avaliacao e irdo proliferar com o passar do tempo;
caso o material seja citotdxico as células param de crescer, mostram
caracteristica citopatica ou se destacam da cavidade (CRAIG, POWER, 2004).

A citotoxicidade destes materiais € uma propriedade que é ponto de
discussao na literatura, pois ndo ha unanimidade de opinides. Alguns estudos
in vitro asseguram que tanto os cimentos convencionais quanto os modificados
por resina sdo citotoxicos em cultura celular. Os autores enumeram alguns
fatores que podem contribuir para a citotoxicidade destes materiais: alteracédo
do pH, aumento da temperatura durante o processo de cura dos cimentos e a
liberagdo de componentes i6nicos como os ions aluminio, sodio, fluor, calcio,
zinco e estroncio (MJOR, 2002; COSTA, 2003; JORGE, 2004; LESSA, 2008).
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Outros estudos in vitro tem demonstrado que, os efeitos citotdéxicos dos
cimentos de iondmero modificados por resina sdao mais evidentes quando
comparados com os CIVs convencionais, e isso € atribuido em grande parte a
incorporacao do monémero HEMA aos cimentos resinosos. Devido ao baixo
peso molecular do HEMA e sua caracteristica hidrofilica, tem sido descrito que,
quando o grau de polimerizacao ideal do material ndo for alcancado, uma
quantidade residual deste monémero pode facilmente difundir-se através dos
tubulos dentinarios e alcancar as células pulpares. Residuos de monémeros de
metacrilato podem ser incorporados na bicamada lipidica da membrana celular
dos odontoblastos (células presentes na polpa dentaria) levando a
solubilizacao desta estrutura e consequente lesao celular irreversivel. Desta
forma, os cimentos de iondmero modificados por resina ndao devem ser
colocados diretos em contado com o tecido pulpar, entretanto, estudos
evidenciam a compatibilidade biolégica destes cimentos quando aplicados em
contato com gengiva e mucosa oral (ARANHA, 2006; LESSA, 2008; SCHWAP,
2009; LUFTI, 2010; MANEENUT, 2010).

A biocompatibilidade destes materiais € atribuida a algumas razées, como
capacidade de adesdo a estrutura dental, alto peso molecular do acido
poliacrilico presente na sua composicdo, reacdo de cura minimamente
exotérmica e rapida neutralizacdo do pH. Estes materiais sdo inicialmente
muito acidos (1.6 < pH < 3.7), entretanto, apés completa polimerizagao ocorre
um aumento de pH (5.4 < pH < 7.3). A difusdo dos poliacidos existentes em sua
formulacdo pelos tecidos dentindrios é restrita, devido ao fato de serem
macromoléculas de alto peso molecular e com grande propensao a unirem-se
com o célcio do dente; estas razbes permitem a utilizacdo deste cimento como
material forrador em zonas préximas a polpa. Assim como a polpa dental, os
tecidos moles da cavidade oral demonstram altos indices de tolerdncia ao
cimento iondmero de vidro, pois quando utilizados em restauracbes sub-
gengivais nao agem como agentes irritantes a estes tecidos (COSTA, 2000;
DAGUANO, 2007; SCHMALZ, 2009).
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5.2 ENSAIOS MECANICOS

5.2.1 Microdureza Vickers (VH)

O objetivo deste trabalho foi o desenvolvimento de um material
restaurador biocompativel, com caracteristicas fisico-mecanicas adequadas
para os procedimentos operatorios de substituicdo dos tecidos dentarios.
Dentre os tecidos dentarios, a dentina possui 70% de conteudo mineral, 20%
de substancias organicas e 10% de agua. O esmalte é composto quase que
exclusivamente de conteudo mineral (95%), principalmente apatita
carbonatada. Os componentes remanescentes sdo 4% de matéria organica e
1% de agua. Uma das principais funcées dessa camada mineralizada, cujo
valor de dureza Vickers varia de 300-400 HV, é a protecdo de estruturas
adjacentes contra danos (RAUM, 2007; EL SAFTY, 2012).

Na Tabela 11 e na Figura 33 observam-se as médias dos valores
obtidos para os ensaios mecanicos de microdureza Vickers (VH) para os ClVs
grupo controle e experimental, sem e com adicdo de hidroxiapatita. Esses
valores representam a média de 05 indentacdes para cada amostra de material
analisado, com um total de 06 amostras por grupo, totalizando assim 180
medidas.

Tabela 11 - Valores médios da microdureza Vickers (VH) dos cimentos analisados.

Microdureza _ .
Grupos , Desvio-padrao
Vickers (VH)
CIV grupo controle 52,6 + 2,39
CIV grupo controle 5% 67,5 + 4,05
CIV grupo controle 12% 72,1 + 6,40
CIV EXP 64,6 + 3,45
CIV EXP 5% 66,7 +7,28

CIV EXP 12% 65,4 +5,85
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Figura 33 - Valores obtidos da microdureza Vickers (VH) e desvios-padrdo para os cimentos

analisados.
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Neste estudo, os materiais analisados exibiram o valor minimo de
microdureza de 52,6 (CIV grupo controle) e o valor mais alto da microdureza foi
atribuido ao CIV grupo controle 12% (72,1). Estes valores estdo condizentes
aos obtidos nos estudos realizados por Navarro, Pascotto (1998), Anusavice
(2005) e Freire (2013), onde se observou que em ensaios de microdureza com
compoésitos odontolégicos, o valor médio da microdureza Vickers para um
cimento de ionémero convencional foi de 55. Para as resinas compostas o
valor atribuido a microdureza mostra-se superior (77); e o fato dos ionémeros
possuirem baixa dureza superficial em relacdo as resinas compostas pode
estar relacionado ao fato dos CIVs ndo possuirem na sua composi¢do um
agente de unido que liga as particulas inorganicas a matriz resinosa, como
acontece com as resinas compostas (LUCAS, et al. 2003).

Os ClVs analisados neste estudo evidenciaram um aumento da dureza
superficial com a incorporacao de HA: para o cimento grupo controle o valor da
dureza aumentou de 52,6 para 67,5 (CIV grupo controle 5%) e 72,1 (CIV grupo
controle12%).
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Para o cimento experimental os valores atribuidos a microdureza
também aumentaram de 64,6 (CIV EXP) para 66,7 (CIV EXP 5%); fato também
evidenciado nos estudos de Yap et al. ( 2002) e Lucas et al. (2003). Esses
autores citam em suas pesquisas que foi evidente o aumento da dureza dos
cimentos com adicdo de hidroxiapatita ao pd destes materiais, ocorrendo
também um ganho na resisténcia flexural desses compdésitos.

O efeito da inclusdo de hidroxiapatita na dureza superficial dos CIVs
grupos controles foi significativa, aumentando a dureza desses compdsitos;
entretanto, nos CIVs EXP esse efeito nao foi significativo. Pode-se perceber na
analise da cristalinidade e dureza superficial que, o controle dessas
caracteristicas dos materiais foi determinado pela hidroxiapatita, aumentando a
resisténcia superficial das amostras a medida que foi sendo adicionada em
diferentes proporgoes.

A microdureza e 0 médulo de elasticidade dos materiais dentérios sdo
propriedades importantes a serem avaliadas porque determinam a resisténcia
do material restaurador as forgas oclusais. A dureza da superficie do material é
a resisténcia localizada do material a indentagdo. Uma forga/carga aplicada na
superficie do material resulta em uma deformacéao elastica ou plastica de sua
superficie. Nos materiais compdsitos, essa deformagdo ocorre na matriz
polimérica, de maneira que, mudangas na microdureza da superficie sao
atribuidas as mudancas ocorridas na matriz (KANCHANAVASITA; ANSTICE;
PEARSON, 1998; NOORT, 2010).

Apesar dos valores encontrados de microdureza para as amostras dos
cimentos analisados estejam de acordo com os valores encontrados na
literatura, ndo deve ser feita uma correlacédo entre a microdureza e a rigidez ou
resisténcia mecanica do material como um todo, e sim, uma influéncia na
resisténcia ao desgaste e a deterioracao superficial que a restauracdo pode
apresentar (DARVELL, 2012).
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5.2.2 Resisténcia a fratura por flexao de trés pontos

Durante este ensaio mecéanico observa-se a formacdo de tensdes de
tracdo, compressao e cisalhamento; semelhante aquelas que determinam a
ruptura de restauracées (ANUSAVICE, 2005; REIS, LOGUERGIO, 2009;
NOORT, 2010).

A média dos valores obtidos para os ensaios mecéanicos de resisténcia a
fratura por flexdo dos cimentos analisados esta na Tabela 12 e Figura 34.

Tabela 12 - Valores médios da resisténcia a fratura por flexdao dos cimentos analisados.

Resisténcia a Flexao

Grupos (MPa) Desvio-padréo
CIV grupo controle 11,99 4,80
CIV grupo controle 5% 7,80 2,20
CIV grupo controle 12% 12,76 3,09
CIV EXP 6,36 0,69
CIV EXP 5% 8,90 3,39
CIV EXP 12% 7,80 2,65

Figura 34 - Valores da média e desvios-padrao da resisténcia a fratura por flexao para os
cimentos analisados.
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Na literatura encontra-se que a resisténcia a flexdao de diferentes CIVs
convencionais variam entre 10 a 30 MPa., de forma que, os valores
encontrados para os ClVs analisados neste estudo estdo coerentes com outros
trabalhos (XIE et al., 2000; ANUSAVICE, 2005; AGUIAR et al., 2001;
TEIXEIRA, 2008).

Geralmente as cargas agem como um reforco na matriz polimérica e
aumentam o modulo da matriz. Como pode ser visualizada na Tabela 12, os
maiores valores encontrados de resisténcia flexural foram nos CIVs grupo
controle 5% e 12% de hidroxiapatita (11,99 e 12,76 MPa). Entretanto, o
acréscimo de hidroxiapatita para os CIVs EXP elevou a resisténcia flexural
desses materiais, de forma que a resisténcia do CIV EXP 5% ficou bem
préxima daquela evidenciada no CIV grupo controle 5%. Desta forma pode-se
concluir que, a hidroxiapatita obtida em forma de p6 através do método de
precipitacdo por via Umida, elevou a resisténcia a flexdo dos CIVs

experimentais em quase 70%, com relacao ao melhor valor do grupo controle.

1.1.3 Resisténcia a compressao

Quando uma carga € aplicada ao dente, essa carga € transferida ao longo
do material restaurador, gerando tensdes e deformacdes. Se essas tensodes e
deformagdes excederem o valor maximo que o material pode suportar, ira
promover a fratura do material. A American Dental Association (ADA)
estabelece que os cimentos restauradores devam apresentar um valor minimo
de resisténcia a compressao de 60 MPa; e estes valores nao diferem entre os
cimentos convencionais e os modificados por resina. Os tecidos dentarios
mineralizados (esmalte e dentina) exibem diferentes valores de resisténcia a
compressdo e modulo de elasticidade: o esmalte possui 384 MPa de
resisténcia a compressao, e médulo de elasticidade que varia de 74-130 GPa;
a dentina possui 297 MPa de resisténcia a compressdo, e moédulo de
elasticidade de 18 GPa. O mddulo de elasticidade do esmalte é cerca de quatro
vezes superior ao da dentina, desta forma a dentina é capaz de suportar uma

deformacao plastica significativa sob cargas compressivas antes de ser
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fraturada. O esmalte é um tecido mais rigido e friavel que a dentina, que de
modo contrario € mais flexivel e tenaz (GIANNINI, 2004; ANUSAVICE, 2005;
AGUIAR et al., 2001).

Os gréficos com as curvas tensdo-deformacao dos ClVs analisados estéo
nas Figuras 35 a 37; e na Tabela 13 estdo as medias dos valores obtidos nos

ensaios mecanicos de resisténcia a compressao.

Tabela 13 - Média dos valores obtidos para os testes de resisténcia a compressao.

Deformacao Tensao Modulo

€(%) T (MPa) E (MPa)
CIV grupo controle 1,29 77,55 42,3
CIV grupo controle 5% 0,66 26,01 48,2
CIV grupo controle 12% 0,94 56,8 41,7
CIV EXP 0,92 63,3 58,3
CIV EXP 5% 2,70 65,06 29,43
CIV EXP 12% 0,63 18,12 45,7

Figura 35 - Grafico com as curvas tensao-deformacgao para o ensaio de resisténcia a
compressao dos ClVs grupo controle e experimental.
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Figura 36 - Grafico com as curvas tensao-deformacao para o ensaio de resisténcia a
compressao dos ClVs grupo controle e experimental 5%.
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Figura 37 - Grafico com as curvas tensao-deformacéo para o ensaio de resisténcia a
compressao dos ClVs grupo controle e experimental 12%
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Para um melhor entendimento dos graficos com as curvas tenséo-
deformacdo, a regido onde a curva tensdo-deformacgéo € linear € denominada
de regidao elastica linear, e representa a regiao onde ocorre a deformacéao
elastica. Nessa regido, a remogao da tenséo sobre o material resulta no retorno
do material a sua forma original. Onde a curva inicia o desvio do seu trajeto
linear, 0 material tera excedido o seu limite elastico e comecara a deformar de
modo permanente; a remog¢ao da tensdo sobre o material ndo resulta no
retorno do material a sua forma original, obtendo-se desta forma uma
deformacgédo plastica. Quando um material € tensionado, em geral a tensao
inicialmente é proporcional a deformacéo, e assim sua razdo é constante. O
mddulo de elasticidade (mddulo de Young) é definido como uma constante que
relaciona a tensao e a deformacdo na regidao elastica linear e € a medida de
rigidez do material (NOORT, 2010; ANUSAVICE, 2005; CALLISTER, 2012).

Nas Figuras 35 a 37 observam-se as curvas tensao-deformacao dos CIVs
analisados sem e com adicao de hidroxiapatita. Foi confirmado
experimentalmente neste estudo que os CIVs apresentaram comportamento
elastico até o ponto de ruptura, sendo caracterizados como materiais frageis,
que se rompem assim que o limite elastico é ultrapassado.

Foi evidenciado que o CIV EXP 5% sofreu a maior deformagéo (2,70)
dentre os compositos estudados, sendo este comportamento relacionado com
a sua microestrutura, ou seja, esse material foi 0 que obteve a menor
cristalinidade, verificada através da anélise por DRX. Relacionando com a
pratica clinica odontoldgica, a selecdo de um material restaurador que suporte
forcas compressivas decorrentes da mastigacao, recai sobre aquele material
que apresenta uma maior flexibilidade e maior deformacéo antes da fratura.

O CIV EXP obteve o maior valor de resisténcia a compressao dentre
todos os CIVs analisados; seu médulo de elasticidade foi cerca de 20%
superior ao ClVs grupo controle. O aumento da resisténcia mecanica pelo
principio da inclusdo de reforco particulado em compdsitos se baseia na
justificativa de que a carga incidida sobre uma matriz ddctil sera transmitida e
absorvida pelo reforgco. Entretanto para essa transmissdao de carga seja
eficiente, € essencial que a interface reforco/matriz tenha qualidade e eficiéncia
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na adesdo. Caso contrario, o reforgo particulado passa a ter comportamento
semelhante a porosidades (EL-MAHDY et al., 2005; CALLISTER, 2012).

A redugado do mddulo de elasticidade evidenciada no CIV EXP 5% pode
ser justificada por falhas decorrentes do processamento do material nesse
grupo. Uma mistura inadequada entre as particulas de HA e os vidros de
aluminossilicato, assim também como entre as particulas e o polimero podem
ter concorrido para uma distribuicao heterogénea das particulas de carga na
matriz, levando a uma redugdo na resisténcia deste material pelo menor
empacotamento, menor densidade e acumulo de defeitos estruturais nos
corpos-de-prova. Segundo Anusavice (2005), a causa da redugdo na
resisténcia de um material € a presenca de pequenos defeitos microscopicos
ou microestruturais na superficie ou na estrutura interna deste material. Os
fatores de concentragdes de tensbées podem ser defeitos superficiais, tais como
porosidade, rugosidade e os provenientes de desgastes; ou defeitos internos
tais como vazios ou inclusdes.

A qualidade da interface é determinante nas propriedades mecéanicas dos
compoésitos; quanto maior € a adesdo entre o reforco e a matriz, maior
resisténcia do material. No caso do reforgo estar fracamente aderido, 0 mesmo
pode funcionar como um poro, e apenas uma pequena parcela da carga sera
transferida, ndo gerando aumento na resisténcia. O aumento da resisténcia
mecéanica dos compaositos ocorre pela transferéncia da carga aplicada na matriz
ao reforgo, e isso ird ocorrer se houver um intimo contato e adeséo na interface
dos mesmos. A quantidade de reforgo adicionado, a habilidade de dispersédo do
mesmo na matriz e a qualidade da adeséao do refor¢co ao polimero sdo fatores
que afetam as propriedades do compésito estrutural (CALLISTER, 2012).

Com relagéo a incorporacao de hidroxiapatita nos CIVs e sua resisténcia
a compressao, foi verificado que nos CIVs grupo controle ndo houve alteragéao
significativa. Entretanto, no CIV EXP 5% houve uma redugdo do mddulo de
elasticidade destes materiais com a inclusdo de 5% de HA, estando esse
comportamento coerente com a baixa cristalinidade apresentada por estes

materiais.
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Atraves de trabalhos encontrados na literatura sabe-se que a
hidroxiapatita é soluvel em solugbes &cidas; como resultado os ions calcio
podem ser extraidos da superficie da hidroxiapatita depois da mistura do pé
com o liquido de poliacidos. Estudos evidenciam que ha uma reagao acido-
base mais intensa na presenca dessas bioceramicas, levando ao
desenvolvimento de cimentos com maior resisténcia mecanica em comparacao
aos grupos-controle. O mecanismo de reacao entre HA e os CIVs pode ser
similar ao mecanismo de adesao dos ClVs ao esmalte e a dentina, onde a
interacdo da apatita da estrutura dentaria com o acido poliacrilico produzem
ions poliacrilatos que formam fortes ligacées com ions calcio (YAP et al, 2002;
LUCAS et al, 2003).

Com incorporacdo de HA aos péds dos ClVs, depois do H* reagir com as
particulas ceramicas, haveria mais Ca®" para a formacdo do cimento, de
polissais e de ligagbes cruzadas, aos quais reforgam a matriz do cimento de
iondbmero. A possibilidade de formacao de ligacdes com o hidrogénio pode ser
maior devido a presenga adicional de hidroxila e fosfato na matriz; e atendendo
a disponibilidade dos ions calcio em se ligar com os grupos COQO" do poliacido,
as interacdes serdo mais fortes entre 0s componentes organicos e inorganicos
formados nas reacdes de cura destes materiais, resultando em cimentos com
maior resisténcia mecanica (MOSHAVERINIA et al. 2008).

Aoki (1991) reportou em seus estudos que a reacdo quimica do &cido
poliacrilico com a HA sintetizada resultou na precipitacdo do poliacrilato de
célcio insoluvel, que é o mesmo composto presente na reacao inicial de cura
dos ClVs; é devido a essa precipitacao que os cimentos passam da fase liquida
para a fase soélida.

Um material restaurador que possua como particulas de reforgo cristais
de Hidroxiapatita parece, em principio, o material mais adequado para
substituicao dos tecidos dentarios, por causa da sua similaridade com a apatita
natural do esmalte e dentina. O uso de HA em um material restaurador oferece
vantagens promissoras como: radiopacidade intrinseca, melhor polimento e
desgaste visto que a hidroxiapatita tem dureza similar com a estrutura dental,

além de possuir menor custo em comparagdo com outras cargas comumente
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utilizadas nos compésitos (ex: bario, quartzo, zirconia, silica ou alumina). Por
causa de sua biocompatibilidade, o uso de hidroxiapatita adicionado aos
cimentos 0sseos e materiais restauradores dentais constitui uma area
fundamental da pesquisa dos biomateriais (NICHOLSON, 2003).

De uma maneira geral, pode-se concluir com esse estudo que a inclusao
de diferentes percentuais de HA nos CIVs experimentais e grupo controle
alterou positivamente as propriedades fisicas e mecanicas destes compdsitos.
Quanto as caracteristicas mecanicas, houve um aumento da microdureza
superficial, resisténcia a flexdo e compressdo com a inclusdo desta

bioceramica.
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6 CONCLUSOES
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6 CONCLUSOES

Considerando a formulacdo do cimento de ionémero de vidro

desenvolvido e a do grupo controle, observou-se que:

o Nos difratogramas de raios X foi evidenciado que o cimento
experimental obtido apresentou aumento na cristalinidade em relacdo ao grupo

controle;

o Nos espectros de FTIR foi observado que o acréscimo de hidroxiapatita
no cimento experimental obtido ndo alterou de forma significativa o perfil

quimico caracteristico destes materiais;

. O estudo microestrutural evidenciou uma morfologia distinta entre o
grupo controle e o experimental, destacando que no cimento experimental o

material ndo ficou monofasico;

o Na mensuragao da molhabilidade através do angulo de contato, todos

0s cimentos analisados apresentaram carater predominantemente hidrofilico;

o Na avaliacdo da viabilidade celular, todos os cimentos analisados foram
considerados nao citotéxicos, ndo havendo alteragbes com a inclusao de
hidroxiapatita;

. Nos ensaios mecanicos, o cimento experimental apresentou maior
microdureza superficial em relacdo ao grupo controle. A inclusdo de

hidroxiapatita promoveu um aumento da dureza neste grupo;

o A resisténcia flexural do cimento experimental aumentou com o

acréscimo de hidroxiapatita;
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o Nos ensaios de resisténcia a compressao, o cimento experimental
exibiu o maior modulo de elasticidade dentre os materiais analisados;
consistindo numa alternativa de um biomaterial restaurador com propriedades
adequadas para a clinica odontolégica.
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