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RESUMO

As resinas compostas sdo materiais restauradores diretos que apresentam bom
desempenho clinico e estético, embora sejam susceptiveis a processos de
degradacéo quando expostas ao meio oral. O objetivo deste estudo foi investigar
a degradacéo de duas resinas compostas nanoparticuladas, uma nano-hibrida e
uma do tipo micro-hibrida, submetidas a ciclagem de pH in vitro simulando um
desafio cariogénico, em compara¢do com uma solucdo de pH neutro (saliva
artificial). Foram confeccionadas vinte amostras de cada resina composta (Vittra,
Forma, Filtek Z350 e Filtek Z250), que posteriormente foram submetidas a
andlise termogravimétrica, aos testes de sor¢cdo e solubilidade, em diferentes
meios de imersao, além da analise de molhabilidade superficial. Os dados foram
analisados por ANOVA e o teste complementar de Tukey, bem como o teste de
Pearson para correlacionar tensdo superficial e sorcéo e solubilidade (a=5%). As
resinas compostas apresentaram hidrofilicidade semelhante quando imersas em
saliva artificial (p=0,156). Quanto a ciclagem de pH, a resina Vittra repercutiu em
um aumento mais intenso de hidrofilicidade quando comparado as demais
resinas (p<0,017). Em relacdo a sor¢do das amostras imersas em saliva artificial,
as resinas Vittra, Forma e Filtek Z350 foram as que apresentaram 0s maiores
valores, sendo semelhantes estatisticamente entre si (p=0,064). Quanto a sor¢ao
das amostras apds o processo de ciclagem de pH, a resina Vittra foi a que
apresentou o maior valor (p<0,002), seguida da Filtek Z350, da Forma e da Filtek
Z250. A resina Vittra resultou nos maiores valores para solubilidade,
independente do meio de imersédo (p<0,001). O aumento da hidrofilicidade
(molhabilidade) das resinas mostrou uma correlagdo forte e positiva com a
propriedade de sorcédo (R? = 0,8553; p<0,001) e uma relacdo mais fraca com a
solubilidade (R? = 0,5456; p=0,03). Conclui-se que o tipo e tamanho médio das
particulas de carga parecem ter um efeito determinante na estabilidade fisico-
guimica de resinas compostas.

Palavras chave:
Resinas compostas. Degradacao in vitro. Ciclagem de pH. Sorgéo e solubilidade.

Angulo de contato com a agua.
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ABSTRACT

Resin composites are direct restorative materials that possess satisfactory
clinical and esthetic performance, although they are susceptible to degradation
processes when exposed to the oral environment. The purpose of this study was
to investigate the degradation behavior of two nanofilled resin composites, one
nano-hybrid and one micro-hybrid, which were subjected to in vitro pH cycling
simulating cariogenic challenge, in comparison to a solution with neutral pH
(artificial saliva). Twenty samples of each resin composite (Vittra, Forma, Filtek
Z350 and Filtek Z250) were prepared, which were subsequently submitted to
thermogravimetric analysis, sorption and solubility testing in different immersion
media, and to superficial wettability analysis. The data were analyzed using
ANOVA and the post hoc Tukey test, as well as Pearson correlation test to
investigate the association between wettability and sorption/solubility (a=5%).
The resin composites showed similar hidrophilicity when immersed in artificial
saliva (p=0.156). Concerning pH cycling, Vittra exhibited greater hydrophilicity
gain when compared to the other materials (p<0.017). With regard to the sorption
of samples immersed in artificial saliva, Vittra, Forma and Filtek Z350
demonstrated the greatest values, which were similar to each other (p=0.064).
Conversely, Vittra showed the greatest sorption when considering the pH cycling
protocol, followed by Filtek 2350, Forma and Filtek Z250. Vittra displayed the
greatest solubility in the study, regardless of the immersion medium (p<0.001).
The hydrophilicity gain (wettability) of the resin composites showed a positive and
Strong correlation to the sorption property (R? = 0.8553; p<0.001) and a weaker
relationship to solubility (R? = 0.5456; p=0.03). In conclusion, the average size
and type of inorganic fillers seem to have a determinant effect on the physico-
chemical stability of resin composites.

Keywords:
Resin composites. In vitro degradation. pH cycling. Sorption and solubility. Water

contact angle.
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1 INTRODUCAO

Dentre os materiais restauradores diretos tém-se destaque as resinas
compostas, as quais apresentam facil manuseio clinico e satisfatoria
capacidade de mimetizar a estrutura dental natural, propiciando estética e um
bom desempenho restaurador (1). A sua composi¢édo se da principalmente por
uma matriz polimérica a base de mondmeros dimetacrilatos (Bis-GMA,
TEGDMA, UDMA e EGDMA), particulas inorganicas, agentes de unido, além
de um sistema de iniciacdo da reacao de polimerizacéo (2-4). A classificacado
convencional das resinas compostas € determinada pelo tipo e o tamanho das
particulas de carga a qual ela é constituida, sendo que em relacéo a esta ultima
variavel, elas sdo geralmente categorizadas em resinas ‘macroparticuladas’,
‘microparticuladas’, ‘micro-hibridas’, ‘nano-hibridas’ e ‘nanoparticuladas’ (3, 4).

As propriedades das resinas compostas tém sido constantemente
avaliadas a fim de se investigar a longevidade desse material quando exposto
as variacdes do meio bucal. E sabido que as substancias quimicas presentes
na composicao salivar juntamente com as alteragbes de pH que ocorrem na
cavidade oral podem afetar a estrutura superficial dos compdsitos resinosos,
ocasionando a reducéo das suas propriedades mecanicas e opticas (5).

Os fenbmenos de sorcéo e solubilidade sdo considerados precursores
basicos do processo de degradacao quimica de materiais resinosos. A Sor¢ao
€ caracterizada pela quantidade de liquido (geralmente a agua) absorvido pelo
material quando imerso neste meio, sendo um fendémeno diretamente
influenciado pela estrutura quimica da matriz resinosa e pela polaridade dos
mondmeros metacrilatos que a constituem. A presenca de grupamentos
polares como hidroxilas, éteres e amino-ésteres permitem uma maior interacao
desses mondémeros com o0 meio liquido devido a formacdo de pontes de
hidrogénio que propiciam maior afinidade entre as moléculas (6, 7). Por sua
vez, a solubilidade é determinada pela quantidade de monémeros residuais ndo
reagidos que sofrem lixiviagdo em um meio liquido, além de estar bastante
relacionada com o processo de hidrélise que ocorre no material, principalmente

na interface de unido entre particulas inorganicas e matriz polimérica,



contribuindo dessa forma para a liberacdo de componentes que constituiam
originalmente o polimero (7, 8).

Embora as alteragcbes na estrutura e propriedades das resinas
compostas estejam mais relacionadas aos componentes da matriz polimérica,
estudos presentes na literatura demostraram que o tamanho e o tipo de
particula de carga também podem influenciar na resisténcia a degradacdo
deste material (5, 9). Sabe-se que quanto maior a porcentagem de particulas
de carga, em volume para uma resina composta, menores sao os efeitos de
sorcao e solubilidade. Em contrapartida, resinas compostas que apresentam
um menor tamanho de particulas de carga podem ser afetadas pela sorcdo
devido a fragilidade da ligacdo na interface de unido entre particulas de carga
e matriz organica (10). Outro fator que atua na degradacdo de resinas
compostas é o pH do meio de imersao, onde um pH &cido proveniente do meio
bucal se torna capaz de alterar a superficie dos materiais resinosos e, assim,
contribuir para a reducao das propriedades superficiais das resinas compostas
(4, 8,9).

Diante do exposto, faz-se necessdria a investigacdo da estabilidade
fisico-quimica de resinas compostas contendo diferentes tipos e tamanhos de
particulas de carga, para se verificar qual delas apresenta um melhor
desempenho. Ainda, o efeito do tipo de meio de imersédo na estabilidade do
material também deve ser avaliado para identificar se um meio &cido é mais
agressivo que um meio neutro. Assim sendo, 0 objetivo deste estudo foi
investigar a degradacao de duas resinas compostas nanoparticuladas, uma
nano-hibrida e uma do tipo micro-hibrida, submetidas a ciclagem de pH in vitro
simulando um desafio cariogénico, em comparacdo com um pH neutro. A
hipotese do estudo é a de que as alteragGes de pH derivadas da ciclagem de
pH possam afetar a estabilidade fisico-quimica das resinas compostas mais do
gue a imersdao em meio neutro. Além disso, espera-se que as resinas
nanoparticuladas testadas sejam mais susceptiveis a degradacdo quando

comparadas a resina micro-hibrida.



2 MATERIAIS E METODOS

2.1. Desenho experimental do estudo

O presente estudo in vitro envolveu a confecgdo de amostras de resina
composta com diferentes tamanhos de particulas de carga inorganica: micro-
hibrida, nanoparticulada e nano-hibrida. Cada resina foi caracterizada com
analise termogravimétrica para se verificar a quantidade, em peso, de particulas
de carga inorganica. Ja as amostras de resina foram avaliadas por testes de
sorcédo e solubilidade e de tenséo superficial com a agua (molhabilidade), antes
e apoés passarem pela ciclagem de pH, a fim de se elucidar a estabilidade fisico-

guimica das diferentes resinas.

2.2. Caracterizagao microestrutural das resinas compostas

As resinas compostas investigadas neste estudo estdo apresentadas na
Tabela 1, sendo duas do tipo nanoparticulada, uma do tipo nano-hibrida e uma
do tipo micro-hibrida, conforme informacdes dos fabricantes. Informac¢des do
fabricante e lote de cada resina composta, bem como da composi¢éo quimica e
do percentual de carga informado pelos fabricantes, também podem ser
visualizados na Tabela 1. A porcentagem de particulas de carga em peso foi
verificada por analise termogravimétrica (TG), utilizando-se um analisador
termogravimétrico com variacdo de temperatura de 30 a 700°C, a 10°C por

minuto, sob atmosfera de nitrogénio (11, 12).

2.3. Preparo das amostras

Vinte amostras de cada resina composta foram confeccionadas usando-
se um molde metalico (6 mm de diametro x 1,5 mm de espessura), o qual
recebeu um incremento Unico de material, seguido do posicionamento de uma
matriz de poliéster transparente e de uma lamina de vidro para microscopio,
sobre a amostra (Figura 1). ApGs, um peso de 500 g foi aplicado por 10 s sobre
0 conjunto molde/matriz/lamina a fim de se eliminar poros e irregularidades na
amostra e se remover excesso de material. Por fim, o peso foi removido e a foto-

ativacdo da amostra foi realizada utilizando-se um diodo emissor de luz (LED;



Radii Cal, SDI, Bayswater, VIC, Austrdlia) pelo tempo recomendado por cada
fabricante. A densidade de poténcia do LED foi verificada constantemente com

um radidmetro, mantendo-se a medida de ~1200 mW/cm?Z.

Tabela 1. Resinas compostas testadas neste estudo e suas informacdes de tipo,

fabricante, lote, composi¢cdo quimica e percentual de carga inorganica.
Percentual de

Composi¢do quimica carga
(volume/peso)

Resina composta Fabricante
(Tipo) (Lote)

Mistura de monémeros
Vittra FGM metacrilicos, iniciadores
(nanoparticulada) (051216)  APS, silano, particulas de

zircbnica e silica (0,2 pm)

52-60/ 72-82

Bis-GMA, TEGDMA, Bis-
Forma Ultradent  EMA, UDMA, vidro de bério N
(nano-hibrida) (D044M) (0,7 um) e nanoparticulas B
de zirconia

Bis-GMA, UDMA, TEGDMA,
Bis-EMA, iniciador,
Filtek Z350 3M ESPE particulas de zircénia/silica
(nanoparticulada) (688062) (0,6-1,4 um) e
nanoparticulas de silica (20
nm)

63,3/78,5

Bis-GMA, Bis-EMA, UDMA,
Filtek 2250 3M ESPE iniciador, particulas de
(micro-hibrida) (816766) zirconica e silica (0,01-3,5
Hm)
Bis-GMA: bisfenol diglicidil metacrilato; TEGDMA: trietilenoglicol dimetacrilato;
Bis-EMA: bisfenol etoxilado dimetacrilato; UDMA: uretano dimetacrilato.

66 /82

* Informacao néo disponibilizada pelo fabricante.

2.4. Avaliacdo da tensao superficial inicial das amostras

A tenséao superficial inicial de cada amostra de resina foi avaliada pelo
método do angulo de contato formado com a agua (8i). Para isso, uma gota de
agua destilada (~5 pL) foi dispensada na superficie da amostra (Figura 2a), o
qual foi fotografado apés 5 s com uma camera fotografica (Camera Canon EOS
Rebel T5i / 700d Ef-s 18-55mm Is Stm, 18mp) sob condi¢c&o padronizada de luz



e distancia focal (Figura 2b). O 6 foi calculado através da média entre os angulos
formados pela amostra e as margens esquerda e direita da gota de agua
(ImageJ, National Institute of Health; Bethesda, MD, EUA). Quando o 6
mostrava-se menor do que 90°, o material era considerado hidrofilo, ao passo
que valores de B maiores do que 90° corresponderam a um material

caracteristicamente hidréfobo (Figura 2b).

Figura 1 — Imagens ilustrativas demonstrando o processo de confeccdo das
amostras do estudo, através do uso de um molde metalico (a), sobreposicao da
amostra com uma matriz de poliéster e uma lamina de vidro de microscopia (b),
foto-ativagdo conforme o tempo recomendado por cada fabricante (c). Imagem
final da amostra apos a sua remoc¢ao do molde (d).



180° >90° <90° 0°
hidrofobia material material hidrofilia
maxima hidréfobo hidréfilo maxima

Figura 2 — Imagem demonstrando o teste de angulo de contato formado com a
agua utilizado neste estudo para a mensuracdo da tensdo superficial e
molhabilidade das amostras de resina composta (a). Imagem explicativa acerca
da relacdo entre o valor do angulo de contato obtido no teste e a tenséo
superficial do material. Angulos maiores do que 90° indicam que o material
apresenta uma grande tensao superficial, ou seja, uma molhabilidade ruim, ao
passo que angulos inferiores a 90° indicam uma boa molhabilidade pelo material
e consequente baixa tensdo superficial.

2.5. Avaliacdo da sorcao e solubilidade das amostras

Cada amostra de resina foi individualmente alocada em um frasco tipo
Falcon (Figura 3) para passar por um processo de secagem em dessecador
contendo silica gel a 37°C. A partir de 24 h, as amostras foram diariamente
pesadas em uma balanca analitica até se obter uma massa inicial (mzi)
constante, ou seja, com variagdo de peso inferior a 0,1 mg entre as medidas
diarias. A espessura e o diametro de cada amostra foram mensurados em quatro
pontos distintos e usando-se um paquimetro digital, para fins de calculo do
volume (V, mm?3). Entédo, as amostras foram separadas em dois grupos (n=10),
conforme o meio de imerséao utilizado: com ciclagem de pH ou saliva artificial. A
condi¢cédo de ciclagem de pH foi realizada conforme descrito por Paraizo et al.
(13). Brevemente, dois meios distintos foram preparados, sendo um meio

desmineralizante (pH = 4,3) e o outro neutralizante (pH = 7,0). Diariamente, cada



amostra deste subgrupo foi imersa na solugéo desmineralizante por 6 h, seguido
de lavagem com agua destilada, secagem com papel absorvente, e, por fim,
imersdo na solucdo neutralizante por 18 h. Este ciclo foi repetido durante 2
semanas. Quanto as amostras imersas em saliva artificial, as mesmas néao
passaram por ciclagem de pH, funcionando este subgrupo como um controle do
estudo. Cada amostra do grupo controle também foi mantida imersa no meio por

2 semanas.

(e

-

Figura 3 — Imagem demonstrando o armazenamento das amostras nos tubos
Falcon, para realizacdo do teste de sorcao e solubilidade.

Apbs o periodo de imerséo nas respectivas solugdes, todas as amostras
foram secas com papel absorvente para remog¢édo do excesso de 4gua aderida
na superficie, para entdo serem pesadas, obtendo-se a massa Umida (mz). Por
fim, cada amostra foi hovamente armazenada em dessecador a 37°C, para
obtencdo da massa seca final (ms), a qual s6 foi obtida apds estabilizacdo do
peso com variagao inferior a 0,1 mg entre as medidas diarias. A sor¢do (SO) e a



solubilidade (SL) das amostras foram expressas em pg/mm?3 e calculadas

utilizando-se as seguintes formulas:

m; — ms

S0 =
4

2.6. Avaliacdo da tenséo superficial final das amostras

A tensdao superficial final de cada amostra de resina também foi avaliada
pelo método do angulo de contato formado com a agua (87, como descrito
anteriormente. Esta analise foi realizada com as amostras apoés finalizacdo do
teste de sorcao e solubilidade. A diferenca entre a tensdo superficial inicial e final
de cada amostra foi expressada como aumento percentual da hidrofilicidade

(AB), através da aplicacdo da seguinte férmula: A6 = 100 — ((6r x 100) / 6i).

2.7. Analise estatistica

Para a realizacdo da andlise estatistica dos dados, utilizou-se o programa
estatistico Sigmaplot 12.0 (Systat Software Inc, Chicago, IL, EUA). Os dados
foram analisados com Analise de Variancia (ANOVA) duas vias para medidas
repetidas e o teste complementar de Tukey. A correlacao entre as propriedades
de tensdo superficial e sor¢cdo e solubilidade foi verificada com o teste de
correlacdo de Pearson. O nivel de significAncia foi 0 mesmo para todas as

analises (0=5%).



3 RESULTADOS

Os resultados da degradacéo fisica do componente orgéanico das resinas
compostas esta apresentado na Figura 4a. A perda de massa percentual foi
significativamente maior para a resina Vittra (p<0,001), seguido das resinas
Filtek Z350 e Forma, as quais nao diferiram estatisticamente entre si (p=0,173),
e, por fim, da resina Filtek Z250, a qual resultou na menor degradacéao de matéria
organica do estudo (p<0,001). Quanto aos resultados da derivada da analise
termogravimétrica (DTG) das resinas testadas, 0os mesmos podem ser
visualizados na Figura 4b. As resinas Filtek Z350 e Filtek Z250 apresentaram
similaridade na quantidade de picos e na temperatura do maior pico da DTG, a
qual foi de aproximadamente 416°C. Por sua vez, a resina Forma apresentou
apenas um evento de aproximadamente 428°C. Diferentemente, a resina Vittra
demonstrou dois eventos de degradacéo e com temperaturas distintas (~350°C

e 442°C) das demais resinas testadas.

a) m Vittra m Forma b) . 416°C
mFiltek Z350 ®Filtek Z250
35 /
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e 30 —_ \
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5

320 400 480

Temperatura (°C)

Figura 4 — Graficos demonstrando a perda de massa percentual (a) e a derivada
da analise termogravimétrica (DTG) (b) de cada uma das resinas compostas
testadas no estudo.

Os resultados de tensao superficial das amostras, antes e apos imersao
nos diferentes meios, estdo demonstrados na Tabela 2. Os fatores “tipo de

resina” e “meio de imersédo” nao foram significativos (p>0,05), embora a interagao



entre os fatores tenha sido estatisticamente significante (p=0,003). A imersao em
saliva artificial aumentou a hidrofilicidade das amostras de maneira similar,
independentemente do tipo de resina testada (p=0,156). Por outro lado, a
ciclagem de pH realizada neste estudo repercutiu em um aumento mais intenso
de hidrofilicidade para a resina Vittra quando comparado as demais resinas
(p=<0,017). Em seguida, a segunda resina que mais adquiriu hidrofilia frente a
ciclagem de pH foi a Filtek Z350, em semelhanca a resina Forma (p=0,105). Por
fim, a resina Filtek Z250 foi aquela que resultou no menor aumento de
hidrofilicidade do estudo (p<0,036). Comparando-se o efeito do meio de imerséo
em cada tipo de resina composta, percebe-se que enquanto as resinas Forma e
Filtek Z250 adquiriram maior hidrofilicidade quando imersas em saliva atrtificial
(p<0,039), a resina Vittra resultou em maior ganho de hidrofilia quando
submetida ao processo de ciclagem de pH (p=0,017). Diferentemente, a resina
Filtek 2350 foi a Unica cujo aumento de hidrofilia foi igual para ambos 0s meios
de imersao (p=0,156).

Tabela 2. Médias e desvio-padrao (DP) do angulo de contato inicial (6i) e final
(61) obtido com a 4gua para todos os grupos testados e média e DP do percentual
de aumento da hidrofilicidade (A6) das resinas compostas.

Resinas 8 ) Saliva artificial Ciclagem de pH
compostas 8 (%) A6 (%) 8: (%) A0 (%)
Vittra 66 (3) 55 (2) 17 (2) A® 52 (2) 22 (4)Aa
Forma 62 (2) 51 (1) 16 (2) A a 55(2) 11 (2)BCb
Filtek Z350 62 (3) 51 (4) 18 (5) A2 53 (2) 15 (4) B2
Filtek Z250 62 (2) 53 (2) 14 (2) A2 56 (2) 9(2)¢h

Letras maiusculas distintas indicam diferencas significantes entre as resinas em
um mesmo meio de imersdo, ao passo que letras minusculas distintas
representam diferencas significativas entre os meios de imerséo (p<0,05).

Em relac&o aos resultados de sor¢cao e solubilidade, os mesmos podem
ser visualizados na Tabela 3. Os fatores “tipo de resina” e “meio de imersao”

nao foram significantes (p>0,05), embora a interacdo entre os fatores tenha sido

10



significativa (p<0,001), para ambas as propriedades testadas. Quanto a sorgéo
das amostras imersas em saliva artificial, as resinas Vittra, Forma e Filtek Z350
foram as que apresentaram o0s maiores Vvalores, sendo semelhantes
estatisticamente entre si (p=0,064). A resina Filtek Z250 apresentou sorgéo
inferior a resina Filtek Z350 (p=0,037), mas semelhante as resinas Vittra e Forma
(p=0,064). Relativo a sor¢do das amostras apos o processo de ciclagem de pH,
a resina Vittra foi a que apresentou o maior valor (p<0,002), seguido da Filtek
Z350, da Forma e da Filtek Z250. As duas ultimas apresentaram a menor sorcéo
do estudo, sendo semelhantes entre si (p=0,328). Quanto a solubilidade, a resina
Vittra resultou nos maiores valores, independente do meio de imersao (p<0,001).
Em saliva artificial, as demais resinas apresentaram solubilidade semelhante
(p=0,198), enquanto que as resinas Forma e Filtek Z250 resultaram em
solubilidade minima em decorréncia da ciclagem de pH, a qual foi menor do que
a da resina Filtek 2350 (p<0,001). Comparando-se o efeito do meio de imerséo
em cada tipo de resina composta, a resina Vittra demonstrou solubilidade
semelhante em ambos os meios (p=0,702), a resina Filtek Z350 resultou em
solubilidade superior quando submetida a ciclagem de pH (p=0,004), e, por fim,
as resinas Forma e Filtek Z250 mostraram-se igualmente mais sollveis quando

imersas em saliva artificial (p<0,001).

Tabela 3. Médias e desvio-padrdo (DP) da sorcéo e solubilidade das amostras
apoés imersédo em saliva artificial ou ciclagem de pH.

Sorcédo (ug/mms3) Solubilidade (ug/mms3)
Resinas : _ : _
compostas Saliva Ciclagem de Saliva Ciclagem
artificial pH artificial de pH

Vittra 26 (3) AB:b 33 (5) A2 18 (3)A2 19 (2) A2
Forma 26 (4) AB.a 13 (4) &b 7(2)B2 2 (0,6) &b
Filtek 2350 26 (7) A2 23 (5) B2 5(1) 8P 8(2)B2
Filtek 2250 19 (2) &2 8(2)¢Ch 6(2)B2 2(0,5) b

Letras maiusculas distintas indicam diferencas significantes entre as resinas em
um mesmo meio de imersdo, ao passo que letras minuUsculas distintas
representam diferencas significativas entre os meios de imersao (p<0,05).

11



Os resultados da correlacéo entre as propriedades avaliadas neste estudo
estdo demonstrados na Figura 5. O aumento da hidrofilicidade das resinas
mostrou uma correlacdo forte e positiva com a propriedade de sor¢éo (R? =
0,8553; p<0,001) e uma relacdo mais fraca com a solubilidade (R? = 0,5456;
p=0,03).
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Figura 5 — Graficos de dispersdo mostrando a correlacdo entre aumento
percentual de hidrofilicidade e sorcdo (a) e solubilidade (b). No primeiro caso, a
associacao foi fortemente positiva, ao passo que na segunda, a correlagao foi
mais fraca, porém ainda positiva.
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4 DISCUSSAO

De acordo com estudos previamente publicados (14), meios &acidos
seriam capazes de acelerar o processo de degradacao superficial de resinas
compostas se comparado aos meios de menor acidez ou com pH neutro. No
entanto, a primeira hipotese testada no presente estudo, de que a ciclagem de
pH poderia afetar a estabilidade fisico-quimica das resinas compostas mais do
gue a imersdo em meio neutro, deve ser parcialmente rejeitada, visto que as
alteracOes das propriedades foram material-dependente.

Antes de as resinas serem submetidas aos protocolos de imersao, cada
uma delas foi caracterizada por andlise termogravimétrica. Esta analise mensura
a variacdo de massa do material em funcdo do aumento de temperatura,
possibilitando compreender informacdes relativas a sua composi¢cdo quimica e
estabilidade térmica (15). A faixa de temperatura utilizada no estudo (30-700°C)
garantiu a queima de todo o conteudo organico das resinas, mantendo intactos
apenas 0s seus componentes inorganicos, 0s quais necessitam de temperaturas
mais elevadas para a completa desintegracéo (15). Assim, foi possivel confirmar
que a resina Vittra possui a menor quantidade de particulas de carga dentre os
materiais testados, ja que foi a que mais perdeu massa (29,3%), seguida das
resinas Forma e Filtek Z350, as quais perderam aproximadamente 25% de
massa (Figura 4a). Por sua vez, a resina Filtek Z250 apresentou a menor perda
de massa do estudo (21,8%), sendo portanto o material com maior conteido em
peso de particulas inorganicas. Calculando-se a massa restante de cada resina
apos sua queima, a qual representa a massa referente a por¢ao inorganica do
material, tem-se 0s seguintes valores: ~71% para a resina Vittra, 75% para as
resinas Forma e Filtek Z350, e, por fim, ~78% para a resina Filtek Z250. Estes
valores séo de fato bastante proximos daqueles revelados pelos fabricantes de
cada resina (Tabela 1), indicando uma conformidade entre o observado
experimentalmente aqui e as informagdes encontradas nas bulas e/ou catadlogos
de apresentacdo dos materiais. A Unica resina que ndo se pode ter esta
confirmacéo é a Forma, pois o seu fabricante ndo revela a concentracdo em peso

de particulas inorganicas presentes no material. Mesmo assim, a partir do

13



presente estudo, pode-se sugerir que a concentragado de carga desta resina seja
de aproximadamente 75% em peso.

Em relacdo aos resultados da derivada da analise termogravimétrica
(DTG), percebe-se que a resina Vittra foi a que apresentou um padrdo mais
heterogéneo de perda de massa, com dois eventos principais sendo observados,
um na temperatura de 350°C e o outro em temperatura de 442°C (Figura 4b).
Geralmente, polimeros a base de monémeros metacrilatos tendem a apresentar
apenas um evento principal de desintegracao organica, como demonstrado pela
DTG das outras resinas, com pico Unico de temperatura variando de 416 a
428°C. Este dado confirma que a resina Vittra é constituida por outros tipos de
mondmeros resinosos. De fato, o fabricante da Vittra revela que a mesma é
composta por uma mistura de mondmeros metacrilicos (Tabela 1), os quais
apresentam pico de queima na faixa dos 350°C, como demonstrado em estudo
prévio (16), confirmando os achados do presente estudo. Ainda, a presencga de
iniciadores APS (Advanced Polymerization System) na resina Vittra pode indicar
a existéncia de componentes mais complexos, 0s quais podem afetar a quimica
do material, criando o segundo evento de queima observado na temperatura de
442°C. Contudo, outras andlises seriam interessantes para suportar estas
inferéncias, como por exemplo, andlises de calorimetria exploratoria diferencial
(DSC) e analise térmica diferencial (DTA).

Segundo os resultados obtidos neste estudo, o efeito do meio de imerséo
na degradacéo das resinas compostas dependeu do tipo de material utilizado.
De fato, todas as resinas imersas em saliva artificial apresentaram a mesma
reducdo da tensdo superficial e ganho de liquido (sor¢do), tornando-se
semelhantemente mais hidréfilas (Tabela 2). Apesar do pH neutro, a saliva
humana tem capacidade de hidrolisar monémeros resinosos (17-20),
independente das caracteristicas quimico-estruturais do material. Aqui, parece
que a simples adsorcéo de liquido pela superficie da resina ja induz os efeitos
higroscopicos de plasticizacdo da matriz organica, resultando em degradacéo
superficial (21). Por outro lado, o processo de ciclagem de pH surtiu diferencas

mais ou menos significativas dependendo da resina composta avaliada,
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indicando que alguns tipos de resina podem ser mais resistentes a acdo de um
meio a&cido quando comparados a outros tipos de material.

A resina Vittra foi a que mais absorveu liquido e reduziu a tenséo
superficial quando submetida a ciclagem de pH, adquirindo caracteristicas mais
hidréfilas do que todas as demais resinas. Dois motivos podem ajudar a explicar
este resultado, sendo um relacionado a natureza da sua matriz organica e o outro
relacionado ao tipo e tamanho das particulas de carga. Conforme apresentado
na Tabela 1, a resina Vittra € constituida de monémeros metacrilicos, os quais
sdo reconhecidamente hidrofilos e suscetiveis a hidrélise devido a presenca de
grupamentos carboxilicos e hidroxilas na sua estrutura molecular (17, 21). Nao
menos importante, esta resina € caracteristicamente nanoparticulada, o que
significa que o tamanho médio das particulas inorganicas € da ordem
nanomeétrica, e, considerando-se que quanto menor o tamanho da particula
maior a sua area superficial, pode-se sugerir que a resina Vittra possui uma
maior quantidade de silano (molécula bivalente que une carga inorganica com a
matriz monomeérica, sendo bastante suscetivel a sorcdo de agua e consequente
hidrolise (7, 10, 22)) ou que as suas nhanoparticulas ndo apresentam
uniformidade de distribuicédo pela matriz organica, ja que nanoparticulas tém uma
tendéncia fisica de se aglomerar, permitindo maior acumulo de liquido nessa
interface (10).

Em relacdo as demais resinas, um ponto em comum entre elas é a
composicdo da matriz organica, a qual € composta pelos mesmos monémeros
metacrilatos: Bis-GMA, TEGDMA, UDMA e Bis-EMA (Tabela 1). A Unica excecao
€ a resina Filtek 2250, a qual ndo apresenta TEGDMA na sua formulagéo
quimica. E sabido que o TEGDMA é um monémero diluente responséavel por
facilitar o escoamento (manuseio clinico) das resinas compostas e aumentar o
grau de conversao; no entanto, esse mondémero possui grupamentos quimicos
do tipo éster e éter, os quais conferem maior hidrofilicidade para o material (21-
23). Interessantemente, a resina composta Filtek Z250 foi a que apresentou a
menor reducdo da tensao superficial (9-14%) bem como os menores valores de
sor¢do (8-19 pg/mm?d) e solubilidade (2-6 pg/mmd®) do estudo, estando

provavelmente relacionado a auséncia de TEGDMA. Os outros tipos de
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mondmeros base apresentam grupamentos funcionais do tipo éter e uretano, 0s
quais tém maior dificuldade em estabelecer forte ligacdo com liquidos,
contribuindo assim para uma caracteristica mais hidréfoba do compaosito (24).
Outro fator relevante a maior estabilidade fisico-quimica da resina Filtek Z250
em comparagdo com as demais € que a primeira apresentou a maior quantidade
de particulas inorganicas, o que por sua vez resulta em menor percentual de
matriz organica, e assim, menor sorcao (22).

O tipo e tamanho médio das particulas de carga parecem ter um efeito
determinante na estabilidade fisico-quimica de resinas compostas,
especialmente quando estas sdo submetidas a acdo de um meio acido. No
presente estudo, as resinas nanoparticuladas testadas (Vittra e Filtek Z350)
resultaram na maior reducdo da tensdo superficial e nos maiores valores de
sorcao e solubilidade. Diferentemente, as resinas Forma (nano-hibrida) e Filtek
Z250 (micro-hibrida) sofreram as menores alteragbes. O tipo de particula
presente em cada resina nao variou, sendo geralmente particulas de zircbnia
elou silica. A principal diferenca no contetudo inorganico dos materiais foi o
tamanho das particulas, sendo menor nas resinas nanoparticuladas (0,02-0,2
um), seguido da resina nano-hibrida (0,7 um) e, por ultimo, da resina micro-
hibrida (0,01-3,5 um). Embora a resina Filtek Z350 seja categorizada como
nanoparticulada, a mesma possui particulas de zirconia/silica da ordem de 0,6-
1,4 um, e, por isso, deveria ser classificada como nano-hibrida. Por outro lado,
esta mesma resina demonstrou um comportamento bastante similar ao da resina
Vittra, a qual pode ser verdadeiramente considerada como uma resina
nanoparticulada. O fato € que quanto menor o tamanho da particula, maior a
guantidade de silano necesséaria para se promover o adequado tratamento
superficial da particula e consequente interacdo quimica entre carga e matriz
organica. Além disso, quanto menor o tamanho médio das particulas e/ou menos
adequada a sua silanizacao, maior a difusdo de liquido pela estrutura do material
(matriz resinosa/particulas inorganicas), favorecendo o rompimento de ligacdes
siloxanas entre carga e matriz (hidrdlise), e, assim, maior liberacéo de particulas
(lixiviacdo) para o meio (10). Por fim, a ciclagem de pH realizada neste estudo

parece ser mais prejudicial para as resinas com menor tamanho das particulas
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de carga, provavelmente pela acdo mais facilitada dos ions H* originados em
meio acido, 0os quais podem interagir mais intrinsicamente nas ligacées entre
carga e matriz organica, destruindo-as (7, 14). Dessa maneira, a segunda
hipotese deste estudo, de que as resinas hanoparticuladas testadas seriam mais
susceptiveis a degradacdo quando comparadas a resina micro-hibrida, deve ser
aceita.

Apesar de néo ser o foco principal deste estudo, foi possivel identificar
uma correlacdo positiva entre reducdo da tensdo superficial (aumento das
caracteristicas hidrofilicas) e a sorcdo e solubilidade apresentada pelas resinas
compostas. A correlacdo foi mais positiva para a propriedade de sorcao,
provavelmente devido a influéncia mais direta do fator hidrofilicidade na tensao
superficial e na sorcdo das resinas. A resina Vittra apresentou a maior sorcéo
para ambos os protocolos de imersdo testados e também a maior reducéo da
tensao superficial. Oposto a isso, a resina Filtek Z250 resultou em menor sor¢ao
e também em menor modificacdo da tenséo superficial. Dessa forma, a analise
do angulo de contato da agua formado na superficie de uma resina poderia ser
utilizada como um método indireto para se predizer os fendmenos de sor¢éo e
solubilidade de materiais resinosos como as resinas compostas. Em virtude de
envolver uma metodologia mais simples de execucao e que necessita de menos
processos e etapas de avaliacdo, a analise de angulo de contato parece auxiliar
na compreensdo das mudancas fisico-quimicas que acontecem nas resinas
compostas, podendo facilitar a investigacao do potencial de degradacéao destes
materiais. Mais estudos s&o0 necessarios para se validar esta correlacao,
principalmente focando em um maior nimero de resinas compostas com

diferentes caracteristicas fisico-quimicas.
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5 CONCLUSAO

Apesar das limitacbes deste estudo, pode-se inferir que o tamanho e o
tipo de particulas inorganicas que constituem as resinas compostas influenciam
no processo de degradacdo quimica e consequentemente interferem na
estabilidade fisico-quimica do material resinoso. Além disso, parece que 0 meio
de imerséo acido ndo é capaz de ocasionar mudancas significativas no processo
de degradacdo de resinas quando comparado a um meio neutro. Ainda, as
resinas compostas constituidas por particulas inorganicas do tamanho
nanomeétrico sdo mais susceptiveis aos fenbmenos de sorcao e solubilidade do
que as micro-hibridas, provavelmente devido a presenca de uma interface de
unido mais fragil entre matriz organica e particulas de carga. Por fim, parece
existir uma correlagao entre a molhabilidade/hidrofilicidade da resina composta
(medida neste estudo pelo teste do angulo de contato formado com a agua) com
as propriedades de sorcao e solubilidade, sendo esta correlacdo mais forte com
a sorcao da resina. Assim sendo, uma analise pode se tornar uma medida

indireta para a avaliagdo da outra.
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