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RESUMO

Goncgalves F. Influéncia do contetudo inorganico e da composicdo da matriz resinosa
no desenvolvimento de tensdes de polimerizagdo em compdsitos experimentais
[tese]. Sdo Paulo: Universidade de Sao Paulo, Faculdade de Odontologia; 2010.

Obijetivo: avaliar a relacdo de dependéncia da tensao de polimerizacao (TP), grau de
conversdao (GC), taxa maxima de reagdo de polimerizacdo (Rpmax), contracdo
volumétrica (CV), médulo de elasticidade (E) e tangente de delta (tan®) com o
conteudo inorganico e proporcdo de BisGMA:TEGDMA e verificar as possiveis
relacdes de dependéncia entre a TP e as demais variaveis-resposta. Material e
métodos: Foram preparadas vinte formulagdes, com concentracées de carga de 40,
50, 60 ou 70% em peso de vidro de bario e proporcdes molares de
BisGMA:TEGDMA de 3:7, 4:6, 5:5, 6:4 ou 7:3. TP (n=7) foi determinada pela
insercao do compdsito entre bastées de acrilico fixados as garras de uma maquina
universal de ensaios e dividindo-se a maxima forgca de contracdo registrada pela
seccao transversal dos bastdes. GC e Rpmax foram determinados por espectroscopia
no infra-vermelho préximo (n=5). CV foi mensurada em dilatdmetro de mercurio
(n=3). E foi obtido através do teste de flexdo em trés pontos (n=10). Tand foi
determinada por nanoidentacdo dinamica (n=3). Foram realizadas analises de
regressao para avaliar a influéncia da fracao inorganica e da proporcdo monomérica
nas variaveis estudadas e para avaliar o efeito das variaveis-resposta na
determinagcao da TP. Resultados: Todas as variaveis se mostraram dependentes da
concentracdo inorganica e contetdo monomérico. TP, GC e Rpmax foram mais
influenciados pela matriz, enquanto que CV, E e tand apresentaram maior efeito da
concentracdo de carga. TP mostrou-se dependente dos fatores CV e GC.
Conclusées: a formulacdo de compédsitos com baixa TP deve observar
criteriosamente a fragdo inorganica e o conteddo monomeérico, sendo o principal
desafio encontrar formulagées com baixa CV, uma vez que os demais fatores
demonstraram nao ter influéncia significativa e o GC do material ndo deve ser

sacrificado com o propésito de reduzir a TP.



Palavras-chave: Resinas Compostas. Matriz organica. Conteudo inorganico. Tensao

de polimerizagdo. Propriedades mecanicas.



ABSTRACT

Goncalves F. Influence of inorganic content and resin matrix composition on
polymerization stress development [Thesis]. Sdo Paulo: Universidade de Sao Paulo,
Faculdade de Odontologia; 2010.

Objective: To evaluate the dependence relationship of polymerization stress (PS),
degree of conversion (DC), maximum polymerization rate (Rpmax), Vvolumetric
shrinkage (VS), elastic modulus (E) and loss tangent (tand) with the inorganic
content and BisGMA:TEGDMA ratio and verify possible relationship among PS and
the others variables. Materials and Methods: twenty resin composites were studied,
having barium glass concentration of 40, 50, 60 or 70 wt% and BisGMA:TEGDMA
molar ratio of 3:7, 4:6, 5:5, 6:4 or 7:3. PS (n=7) was determined inserting the

composite between acrylic rods fixed to clamps of an universal test machine and
dividing the maximum load recorded by the rods cross-sectional area. DC and Rpmax
were determined by near infrared spectroscopy in real time (n=5). VS was measured
by mercury dilatometer (n=3). E was obtained by three-point bending test (n=10).
Tand was determined by dynamic nanoindentation (n=3). Regression analyses were
performed to evaluate the relationship of inorganic content and monomeric ratio on
studied variables and to evaluate the effect of the variables on the polymerization
stress development. Results: All variables showed dependence on inorganic
concentration and monomeric content. PS, DC and Rpmax Were more affected by
resin matrix whereas VS, E and Tand were more strongly influenced by filler fraction.
PS was dependent on both volumetric shrinkage and degree of conversion.
Conclusions: in order to obtain composites formulations which provide low
polymerization, the inorganic concentration and monomeric contend have to be
carefully observed. The main challenge is to design formulations with low VS since
the others factors apparently do not have significance and PS should not come at the

expense of DC.

Keywords: Resin composites. organic matrix. inorganic content. polymerization

stress. mechanical properties.
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1 INTRODUGAO

O uso de compositos resinosos para restauracdes de dentes posteriores vem
aumentando nas Ultimas décadas. Entretanto, restauracbes em compdsito
apresentam longevidade inferior a restauragdes construidas em amalgama (Simecek
et al., 2009; Sunnegardh-Gronberg et al., 2009). As principais causas de insucesso
de restauragdes em compdsito devem-se ao desenvolvimento de caries secundarias
e fratura do material. Fatores de apelo estético, como 0 manchamento marginal e
alteragbes de cor também sao determinantes para a sua substituicdo (Burke et al.,
1999; Heintze, 2007; Opdam et al., 2007; Soncini et al., 2007; Gordan et al., 2009;
Simecek et al., 2009).

O desempenho clinico de restauragdes em compésito é determinado por
aspectos relacionados ao paciente (higienizacao, dieta, risco de carie), ao cirurgiao-
dentista (experiéncia, técnica), a cavidade a ser restaurada (localizacao, extensao,
remanescente dentario, grau de mineralizagdo) e ao material restaurador (médulo de
elasticidade, grau de conversao, contracdo volumétrica) (Frankenberger et al., 2007;
Heintze, 2007). Diante de tantas varidveis, um unico teste laboratorial ndo é capaz
de predizer o desempenho clinico das restauragcdes. Entretanto, algumas
correlagcdées podem ser tracadas. Por exemplo, a largura da fenda formada entre o
dente e o material restaurador apresentou correlacdo direta com o desenvolvimento
de cérie secundaria, tanto no que se refere ao grau de desmineralizacdo quanto a
profundidade da lesdo (Totiam et al.,, 2007; Cenci et al., 2009). A presenca de
descoloracdao marginal € mais freqliente que a presenca de céarie secundaria, sendo
que fendas de menor extensdo sao suficientes para promover alteragcdo de cor nas
margens da restauracao (Heintze, 2007).

A formacao de fendas in vitro apresenta correlagdo com algumas variaveis
relacionadas a composi¢cao do material mensuraveis em laboratério, como contracao
volumétrica, modulo de elasticidade, viscosidade e velocidade da reacao (Kakaboura
et al., 2007; Moreira da Silva et al., 2007; Santos et al., 2007) que, por sua vez,
também sao fatores determinantes da tensédo de polimerizacao (Feilzer; Dauvillier,
2003; Kleverlaan; Feilzer, 2005; Koplin et al., 2009; Lu et al., 2005; Gongalves et al.,
2008a).
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Embora a correlacdo entre a tensdo de polimerizacao e contracdo volumétrica,
modulo de elasticidade, grau de conversao ou cinética de polimerizagdo tenha sido
descrita em diversos estudos (Feilzer; Dauvillier, 2003; Kleverlaan; Feilzer, 2005;
Koplin et al., 2009; Lu et al., 2005; Gongalves et al., 2008a), a contribuicao relativa
de cada uma dessas variaveis ainda ndo esta elucidada. A literatura mostra certa
divergéncia na influéncia da contragao volumétrica e do médulo de elasticidade no
desenvolvimento da tensdo de polimerizagdo. Estudos com compdsitos comerciais
observaram correlacdo inversa entre tensdao de polimerizacdo e contracao
volumétrica (Kleverlaan; Feilzer, 2005) e correlagdo direta entre a tensdo de
polimerizacdo e o médulo de elasticidade (Condon; Ferracane, 2000; Kleverlaan;
Feilzer, 2005). Entretanto, esses estudos avaliaram a tensdo de polimerizagdo em
sistemas de teste rigidos. Ao se empregar sistemas de teste menos rigidos
observou-se forte correlacdo da tensdo de polimerizacdo com a contracao
volumétrica e correlagcdo mais fraca com o moddulo de elasticidade (Feilzer;
Dauvillier, 2003; Gongalves et al., 2008a; Boaro et al., 2010; Gongalves et al.,
2010b). Quando compdsitos experimentais com diferentes concentragcées de carga
foram avaliados em um sistema pouco rigido também foi observada correlacdo
direta entre tensao de polimerizacdo e contracao volumétrica e correlagao inversa
entre tensdo de polimerizacdo e médulo de elasticidade (Gongalves et al., 2010a). A
influéncia da velocidade de polimerizacdo sobre o desenvolvimento de tensbes de
polimerizagdo € um tema controverso na literatura. Enquanto alguns estudos tém
mostrado que a reducao da velocidade da reacao seria capaz de deslocar o ponto
gel da reacdo para graus de conversao mais elevados, permitindo um maior
escoamento viscoelastico e reduzindo a tensdo de polimerizagdo (Bouschlicher;
Rueggeberg, 2000; Witzel et al., 2005), outros estudos mostraram que a redugao da
taxa de polimerizagdao nao afeta os valores de tensdo, uma vez que esta se
desenvolve em estagio tardio da conversao (acima de 50%) (Lovell et al., 1999; Lu
et al., 2004, 2005).

Recentemente, o desenvolvimento das tensdes de polimerizacao em funcao do
tempo, concomitantemente ao desenvolvimento do médulo de elasticidade,
contragao volumeétrica e da viscosidade do material, foi estudado através de anadlise
de elementos finitos (Li et al., 2008; Petrovic; Atanackovic, 2008; Koplin et al., 2009).
A contracao volumétrica apresentou-se como principal parametro a influenciar a

tensdo de polimerizacao, seguido pelo moédulo de elasticidade. A viscosidade e a
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taxa da reacdo apresentaram apenas ligeira influéncia na regido superficial da
restauracao simulada (Li et al., 2008).

Todas as caracteristicas e propriedades supracitadas sao determinadas pela
composicdo monomeérica e pelo conteudo inorganico dos compdsitos resinosos,
(Asmussen; Peutzfeldt, 1998; Condon; Ferracane, 2000; Dewaele et al., 2006; Floyd;
Dickens, 2006; Petrovic; Atanackovic, 2008; Koplin et al., 2009). A interacado entre
eles na determinacao da tensado de polimerizacdo € um mecanismo complexo, que
carece de um estudo sistematico com abordagem multifatorial. Ao se determinar a
contribuicdo relativa de cada um desses fatores, bem como a influéncia das
composicdes monomérica e inorganica, seria possivel direcionar melhor os esforgos
para o desenvolvimento de formulacbées que minimizem o desenvolvimento da

tens&o de polimerizagao.
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2 REVISAO DE LITERATURA

Este capitulo abordara a literatura disponivel a respeito da influéncia dos
constituintes dos compdsitos odontolégicos (matriz organica, carga e agente silano)
no desenvolvimento das tensbdes de polimerizacdo na interface dente-restauracéao,
bem como nos fatores diretamente relacionadas ao seu desenvolvimento: grau de
conversao, contracao volumétrica, moédulo de elasticidade, velocidade da reacdo de
polimerizagao e tangente de delta.

2.1 MATRIZ ORGANICA

2.1.1 Mon6émeros constituintes da matriz organica

2.1.1.1 Influéncia sobre os determinantes da tensao de polimerizacéao

Os monémeros empregados na formulagdo do compdésito sdo fundamentais na
determinagdo de suas propriedades fisico-quimicas. O BisGMA (metacrilato de
glicidila bisfenol A ou 2,2-bis[4-(2-hidroxi-3-metilacriloxipropoxi)-fenillpropano)
(Figura 2.1), desenvolvido em 1956 por Bowen, é a principal base dos compdsitos
restauradores atuais (llie, 2009). Apresenta alto peso molecular (Mw = 512g/mol) e
alta rigidez, devido a presenca de dois anéis aromaticos na sua estrutura. Pontes de
hidrogénio intermoleculares estabelecidas entre seus grupamentos hidroxila séo
responsaveis por propiciar-lhe alta viscosidade (n=1369 Pa.s). Como consequéncia
da baixa mobilidade do meio de reagado, matrizes com alta concentragao de BisGMA
tendem a apresentar baixo grau de conversdo e baixa contracdo volumétrica
(Sideridou et al., 2002; Feilzer; Dauvillier, 2003; Atai; Watts, 2006; Floyd; Dickens,
2006).
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O CH, O
H,C. CH;
o /ﬁ/\o ° /ﬁ/\o
CHs OH OH CH,
CH;

Figura 2.1 - Férmula estrutural do monémero BisGMA

Com o objetivo de permitir a incorporagdo de carga e dos componentes do
sistema de fotoativagcdo e aumentar o grau de conversao do polimero, o BisGMA é
associado a outros monémeros de menor peso molecular e viscosidade. O co-
mondémero mais amplamente usado em associacdo com o BisGMA é o TEGDMA
(dimetacrilato de trietilenoglicol ou 2-metil-2-acido propendico; Mw = 286g/mol;
n= 0,05 Pa.s) (Figura 2.2). A presenca de grupos éter confere grande flexibilidade a
molécula, o que possibilita aumentar a mobilidade do meio da reacao, levando ao
aumento do grau de conversao. Entretanto, seu baixo peso molecular também esta
associado a alta contracao volumétrica (Lovell et al., 1999; Sideridou et al., 2002;
Feilzer; Dauvillier, 2003; Dewaele et al., 2006).

O CH,
CH, /\/O\/\ /\/O
O O CH,
CHj O

Figura 2.2 - Férmula estrutural do monémero TEGDMA

Os monémeros UDMA (dimetacrilato de uretano) e BisEMA (bisfenol A
dimetacrilato etoxilado) foram introduzidos na odontologia a partir da década de
1970, na tentativa de aliar alta conversdao com baixa contragdo volumétrica (Foster;
Walker, 1973; Schmitt et al., 1974; Peutzfeldt, 1997). Ambos apresentam alto peso
molecular (Mw = 480 e 540 g/mol, respectivamente) e baixa viscosidade (n=28 e
n=3 Pa.s) (Dickens et al., 2003). A baixa viscosidade do UDMA é dada em fun¢ao de

sua formula estrutural flexivel e a auséncia de anéis aromaticos, enquanto que a do
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BisEMA é dada pela auséncia dos grupamentos hidroxilas e, consequientemente,
das pontes de hidrogénio (Sideridou et al., 2002).

Homopolimeros de BisGMA apresentam estrutura polimérica heterogénea, em
funcdo da dificuldade de propagacao da reacdo e da maior concentracdo de pontes
de hidrogénio estabelecidas entre as moléculas da rede polimérica (Jancar et al.,
2000; Barszczewska-Rybarek, 2009) e menor densidade de ligacbes cruzadas
(Sideridou et al., 2003). O TEGDMA, em funcao da grande mobilidade e flexibilidade,
estaria mais propicio a ciclizacao (quando a extremidade do radical livre estabelece
ligacdo covalente com uma dupla ligacdo pendente de sua propria cadeia), 0 que
também proporcionaria a formacdo de uma rede heterogénea (Elliott et al., 2001). A
densidade de ligacdes cruzadas do homopolimero de TEGDMA é menor do que a
observada com o homopolimero de BisGMA (Floyd; Dickens, 2006). Entretanto, a
associacao destes dois monémeros em diferentes proporcdes permite a obtencéo de
redes poliméricas com um amplo espectro de propriedades fisico-quimicas.

A polimerizacado de dimetacrilatos € uma reacao em cadeia difuso-controlada
(Andrzejewska, 2001; Atai; Watts, 2006). Em graus de conversao baixos, a
terminacdo e propagacao da reacdao sao controladas quimicamente, ou seja, a
mobilidade do meio da reacdo € elevada e nao ha restricdo na movimentacdo dos
macrorradicais. Entretanto, com a progressiva diminuicdo da mobilidade do meio da
reacao resultante do crescimento das cadeias, a restricdo da movimentacao dos
macrorradicais aumenta, reduzindo a ocorréncia de terminacdo bimolecular. Nesta
fase em que a terminagao passa a ser controlada por difusdo ocorre um aumento
abrupto da taxa de propagacao, e conseqgientemente da velocidade da reacao até
um valor maximo (Rpmax), O que caracteriza o estagio de autoaceleracao, também
denominado “efeito gel” (ou efeito Trommsdorff). Apds atingir a taxa maxima, o
progressivo aumento da viscosidade faz com que a propagacao da reacao também
passe a ser difuso-controlada, o que se traduz em uma reducdo acentuada da
velocidade de reacao, caracterizando o estagio de autodesaceleragdo da reagdo. A
redugcdo progressiva da mobilidade do meio em que a reagdao ocorre causa o
aprisionamento dos radicais livres antes que todas as duplas ligacées tenham sido
consumidas (Odian, 1991; Lovell et al., 1999; Atai; Watts, 2006). Portanto, sempre
existe no co-polimero formado uma porcentagem elevada de grupos metacrilatos
nao-reagidos, da ordem de 40 %, na forma de mondmeros residuais ou duplas

ligagdes pendentes (Jancar et al., 2000).
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Em misturas BisGMA:TEGDMA, o aumento da concentracdo de TEGDMA
aumenta a mobilidade do meio, fazendo com que os estagios de autoaceleracéo e
autodesaceleracao sejam alcancados mais tardiamente, com conseqiente aumento
da velocidade da reacdo e do grau de conversao (Lovell et al., 1999; Dickens et al.,
2003). Entretanto, isso € valido até concentragdes de TEGDMA ao redor de 75 %
em peso (ou 84% em mol), pois acima desta concentracdo ha um retardo ainda
maior para se atingir os estagios de terminacao difuso-controlada (autoaceleracao),
em fungcao da maior mobilidade do meio, da menor restricao estérica da molécula de
TEGDMA e maior ocorréncia de ciclizagbes, levando a uma menor velocidade de
reacao com consequente reducdo no grau de conversao final, uma vez que
propagacao e terminagao seriam quimicamente controlados durante grande parte da
reacao (Lovell et al., 1999; Dickens et al., 2003).

Variacbes no grau de conversao decorrentes da proporcao BisGMA:TEGDMA
tém grande influéncia sobre o desenvolvimento das tensdes de polimerizacao, uma
vez que a contragdo volumétrica do compoésito e, em menor escala, 0 médulo de
elasticidade estao diretamente relacionados a conversao final (Venhoven et al.,
1993; Dewaele et al., 2006; Floyd; Dickens, 2006; Gongalves et al., 2008b). Além
disso, ao TEGDMA ¢é atribuido um efeito de agente de ligagcdes cruzadas,
favorecendo a aproximagao entre as moléculas em fungdo do baixo peso molecular
e flexibilidade, o que reduz o volume livre, aumenta a densidade de ligacoes
cruzadas e, conseqlientemente, aumenta a contracdo volumétrica do material
(Sideridou et al., 2003; Floyd; Dickens, 2006;).

Aparentemente, a matriz organica nao exerce forte influéncia sobre a
determinagdo do modulo de elasticidade, pois ao mesmo tempo em que co-
polimeros com maior concentracdo de diluentes apresentam maior grau de
conversao e densidade de ligacdes cruzadas (Dewaele et al., 2006; Floyd; Dickens,
2006), moléculas flexiveis e de baixo peso molecular como o TEGDMA aumentam a
flexibilidade do polimero formado (Asmussen; Peutzfeldt, 1998; Ellakwa et al., 2007;
Lemon et al, 2007; Goncalves et al., 2008a). Por exemplo, misturas
BisGMA:TEGDMA em concentragées molares de 3:7 a 7:3 com 78 % em peso de
particulas de vidro (5 ym) apresentaram variacdo do médulo de elasticidade entre
10,9 e 9,3 GPa (Asmussen; Peutzfeldt, 1998). Em outro estudo, proporcdes de 2:8 a
8:2 de BisGMA:TEGDMA e 15 % em peso de silica apresentaram variagdes no

maodulo de elasticidade entre 1,2 e 0,5 GPa (Goncalves et al., 2010b).
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Estudo avaliando diferentes sistemas poliméricos observou que a estrutura e
composicao monomeérica, o grau de ligacdes cruzadas, quantidade de monémeros
residuais e plastificantes internos afetam o comportamento viscoelastico do
polimero, sendo que o BisGMA esta associado a uma alta temperatura de transicao
vitrea e baixa tangente de delta, quando comparado ao poli(metacrilato de metila)
(Clarke; Braden, 1982).

2.1.1.2 Influéncia sobre a tensao de polimerizacao

Estudos avaliando o desenvolvimento das tensdes de polimerizacdo em fungao
da proporcéo BisGMA/TEGDMA verificaram aumento da tensdo de polimerizacao
em materiais com maior concentracao de diluente, associado a maior contracao
volumétrica e grau de conversao (Dauvillier, 2003; Charton et al., 2007; Feilzer;
Goncgalves et al., 2008a). O aumento da fluidez da mistura pela maior incorporacao
de TEGDMA que prolongaria a fase pré-gel (teoricamente contribuindo para um
maior escoamento viscoso) nao contribuiu para reduzir os valores de tensdo de
polimerizagao (Feilzer; Dauvillier, 2003). Em outro estudo, foi observada correlagcédo
entre tensdo de polimerizacdo e grau de conversdao (R?=0,905), contracao
volumétrica (R2=0,825) e médulo de elasticidade (R3=0,623) para razdes molares de
2:1, 1:1 e 1:2 entre BisGMA e TEGDMA em compdsitos com 40% de carga
(Gongalves et al., 2008a). Em resinas sem carga, o aumento da concentragdo de
TEGDMA de 50 para 70 % em peso praticamente duplicou o valor de tensdo de
polimerizagdo o que, segundo os autores, esta diretamente relacionado ao aumento
do grau de conversao resultante da maior mobilidade da reagcao, dada pela menor
viscosidade e temperatura de transicdo vitrea (Tg) da mistura rica em TEGDMA
(Charton et al., 2007).

Um estudo sistematico avaliando compoésitos BisGMA/TEGDMA e
UDMA/TEGDMA em concentracées molares de 2:8 a 8:2 e 15% em peso de silica
observou que o aumento da concentragdo de monémero-base reduziu a tensao de
polimerizagdo em virtude da maior viscosidade e da menor conversao, contracdo
volumétrica e médulo de elasticidade do polimero formado. Correlacdes foram

observadas entre tensdo de polimerizagdo e contragdo volumétrica (R?= 0,942), grau
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de conversao (R2= 0,850), mddulo de elasticidade (R?= 0,640) e viscosidade (R2=
0,967). O uso de UDMA como monémero-base, ao invés de BisGMA, resultou em
menor viscosidade e maior tensdo de polimerizacédo, contracdo volumétrica e grau
de conversado. Entretanto, em misturas com baixas concentracdes de TEGDMA, o
uso de UDMA aliou alta conversdo e tensao de polimerizacao relativamente baixa

quando comparada as misturas contendo BisGMA (Goncalves et al., 2010b).

2.1.2 Fotoiniciadores e inibidores

A canforoquinona é o fotoiniciador mais comumente utilizado nos compoésitos
restauradores e requer um co-iniciador, em geral uma amina terciaria (Stansbury,
2000; Asmussen; Peutzfeldt, 2002). A canforoquinona tem espectro de absor¢cédo na
faixa de luz visivel (ymax = 468 nm) e quando irradiada nessa faixa, um dos seus dois
grupos carbonilas passa para um estado energético excitado conhecido como
“triplet” que tem meia vida curta, cerca de 0,05 ms. Se a molécula excitada encontra
uma molécula de amina, passa para um estado de excitacdo complexo denominado
“exciplex”. A amina doa a canforquinona primeiramente um elétron e forma um par
eletrdnico e posteriormente um préton e assim formam um radical livre capaz de
iniciar a propagacao monomeérica (Stansbury, 2000; Jakubiak et al., 2007).

Outros sistemas de fotoiniciacdo vém sendo desenvolvidos, buscando maior
eficacia de polimerizacdo e melhor estética do compdésito restaurador, dada por um
menor grau de amarelamento do compédsito, comparado aquele dado pela
canforoquinona. Alguns autores tém proposto o uso do 1-fenil-1,2-propanodiona
(PPD) como substituto da canforoquinona ou em adi¢cao ao sistema canforoquinona-
amina (Park et al., 1999). Por apresentar absorcado maxima por volta de 410 nm, o
polimero produzido com esse fotoiniciador € menos amarelado quando comparado a
materiais contendo canforoquinona (Neumann et al., 2005; Schneider et al., 2008).
Outro fotoiniciador proposto é o éxido de bis-alquil fosfinico (BAPO), que néao
necessita de co-iniciador e tem perda da coloracdo induzida pela luz, o que da ao
composito excelente estética no que se refere a coloracdo. Embora seu pico de
absorcao seja na regiao ultravioleta (320-390 nm), ainda é sensivel a comprimentos

de ondas na faixa da luz visivel (Stansbury, 2000).
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Recentemente, tém sido desenvolvidos sistemas de fotoiniciadores para suprir
necessidades especificas, como compostos sollveis em agua, usado em primers de
sistemas adesivos e fotoiniciadores catidnicos para compositos com matriz resinosa
baseada em epdxi ao invés dos usuais metacrilatos (Hayakawa; Horie, 1992;
Stansbury, 2000; Weinmann et al., 2005).

2.1.2.1 Influéncia sobre os determinantes da tensao de polimerizacao

O tipo de amina associada a canforoquinona é um fator fundamental na
cinética de polimerizagao, podendo tanto aumentar quanto reduzir a velocidade da
reacao (Jakubiak et al., 2007). Em misturas 1 BisGMA: 1TEGDMA (em peso) e trés
concentracdes de canforoquinona e de 2-(dimetilamina)etil metacrilato (0,1, 0,25 ou
0,5 m/m% cada), totalizando nove combinacgdes, a taxa de polimerizacdo aumentou
com o aumento da concentracdo de amina e com o aumento da concentracdo de
canforoquinona. Entretanto, outro estudo mostrou que o grau de conversdo e a
contracao volumétrica ndo sao significantemente alterados (Venhoven et al., 1996),
0 que seria um indicativo de que menores concentracbes de canforoquinona e
principalmente de amina, por retardarem a reacdo de polimerizacdo, poderiam
reduzir a tensdo de polimerizacdo sem afetar negativamente a conversdao do
material. Também foi observado que o aumento da concentracdo do co-iniciador
acido 4-(dimetilamino)benzéico de 0,1 para 0,3 % (em peso) em compositos
experimentais n&o propiciou diferencas na taxa de polimerizagdo, 0 mesmo
ocorrendo com grau de conversdao € contracdo volumétrica dos materiais
(Asmussen; Peutzfeldt, 2002; Ogunyinka et al., 2007). Aumentos maiores na
concentracdo de 4-(dimetilamino) benzéico, de 0,15 a 0,6 % (em peso), causaram
aumento da taxa maxima de polimerizacdo, grau de conversao (discreto) e da
dureza Knoop, além de reducado da solubilidade do compdsito (Schneider et al.,
2009).

Estudos avaliando o aumento da concentragdo molar de canforoquinona em
TEGDMA observou que ha uma relacao direta entre a taxa maxima de polimerizacéao
e a concentragdo de canforoquinona até a concentragéo limite de 6x102 M. A partir

dessa concentracdo foi observado um desvio da linearidade, com reducdo da
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influéncia da concentracao de canforoquinona na taxa maxima de polimerizacao,
explicado pela grande concentracdo de canforoquinona em um estado ndo excitado
e/ou pelo aumento da taxa de terminagcdo da polimerizacdo pela reagdao entre
cadeias em crescimento (Jakubiak et al., 2007). De fato, um estudo comparando
diferentes propor¢cdes de canforoquinona:amina observou que na propor¢cao de 2:1
(0,3 :0,15% em peso), o excesso de canforoquinona leva a reducéo na velocidade
de polimerizagao e discreta reducdo da conversao do material (Schneider et al.,
2009). Entretanto, esse efeito depende também da concentracdo final de
fotoiniciadores, uma vez que trabalhando com a mesma proporcao
canforoquinona:amina de 2:1, observou-se que o0 aumento na concentracdo do
sistema fotoiniciador de 0,5 para 1,5 % (em peso) atuou tanto aumentando a taxa
maxima de polimerizacao como o grau de conversao. (Schneider et al., 2008).

Um estudo avaliando concentracées de 0,05 e 0,5 % em peso de inibidor
metdxi-hidroquinona em compésitos de BisGMA/TEGDMA observaram que o
aumento da concentracdo de inibidor esta diretamente relacionado a reducao da
taxa maxima de contracdo, bem como a redugcdo na contracao inicial, mensurada
aos 3 s e 10 s. Entretanto, a contracao volumétrica dos compdésitos apds 120 s nao
apresentou diferenga estatistica entre os dois grupos (Asmussen; Peutzfeldt, 2002).
Ao se variar a concentracao de inibidor hidroxitolueno butilado (BHT) de 0,05 a
1,0 % observou-se diminuicdo da taxa de polimerizagdo e da contracao volumétrica
sem variagcdes no grau de conversao (Braga; Ferracane, 2002).

2.1.2.2 Influéncia sobre a tensao de polimerizacao

Em teoria, a reducédo da velocidade de polimerizacdao permitiria que o material
escoasse mais antes de atingir o ponto gel e/ou o ponto de vitrificacdo. Com isso, o
desenvolvimento das tensbes de polimerizacdo seria menor (Feilzer et al., 1993;
Bouschlicher; Rueggeberg, 2000; Lu et al, 2004). Diversos estudos tém
demonstrado que a cinética é um fator de menor importancia no desenvolvimento
das tensodes de polimerizacdao (Gongalves et al., 2008a; Li et al., 2008; Pfeifer et al.,
2008), uma vez que a tensdo de polimerizagcdo se desenvolveria apenas em

estagios tardios da reacao de polimerizacao (Lu et al., 2004, 2005).
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Entre compoésitos contendo BisGMA/TEGDMA e trés niveis de concentragao
total de fotoiniciadores (2,4, 1,2 e 0,6 %, em peso) na razdo de 2 CQ:1 amina, ,
observou-se menor tensao de polimerizacdo para o material com menor
concentracdo de fotoiniciadores, e tensées semelhantes para os materiais com
concentragOes alta e intermediaria. A menor tensdo encontrada para o material com
menor concentracdo de fotoiniciadores foi explicada pelo seu menor grau de
conversao e o efeito deste sobre o0 médulo de elasticidade, uma vez que a contracao
volumétrica permaneceu invaridvel para as trés concentragdes. A diferenga na
velocidade de reacdao entre os dois materiais com maior concentracao de
fotoiniciadores nao se refletiu em diferengca nos valores de tensdo (Pfeifer et al.,
2009).

A influéncia da concentragdo de inibidor foi avaliada em misturas
BisGMA/TEGDMA com concentracbées de 0,05, 0,2, 0,5 e 1% em peso de
hidroxitolueno butilado (BHT) e observou-se que o compdsito com 1% de BHT
apresentou tensao de polimerizacao inferior as demais misturas, que tiveram valores
semelhantes entre si. A menor taxa maxima de polimerizacdo e menor contracao
volumétrica contribuiram para a menor tensdo, enquanto que o grau de conversao

permaneceu invariavel (Braga; Ferracane, 2002).

2.2 CONTEUDO INORGANICO

2.2.1 Influéncia sobre os determinantes da tensao de polimerizacao

A contracao volumétrica de compdsitos resinosos apresenta relagcao inversa ao
conteudo inorganico, uma vez que diminui a fragao organica no compésito (Razak;
Harrison, 1997; Aw; Nicholls, 2001; Oberholzer et al., 2004; Kleverlaan; Feilzer,
2005; Garoushi et al., 2008; Sun; Lin-Gibson, 2008). O formato das particulas
também influencia na contracdo, sendo maior em materiais com particulas esféricas
em comparacao aquelas em forma de disco ou de bastonetes (Kahler et al., 2008)

A fragdo inorganica apresenta uma relacdo direta com o mddulo de

elasticidade dos compdésitos (Braem et al., 1989; Jones; Rizkalla, 1996; lkejima et
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al., 2003; Masouras et al., 2008; Gongalves et al., 2010a). O aumento do médulo de
elasticidade do material também esta associado ao tamanho das particulas, uma vez
que este é determinante do volume passivel de ser incorporado a matriz resinosa
(Kim et al., 2002). Porém, mantido constante o volume de carga, o tamanho das
particulas parece nao influenciar o médulo de elasticidade do material (Tanimoto et
al., 2006). A morfologia da particula também tem influéncia uma vez que particulas
irregulares possibilitam a criagées de areas de retencao na matriz, melhorando a
resisténcia a flexdo e o médulo de elasticidade do material quando comparado a
particulas esféricas (Jones; Rizkalla, 1996). Um estudo com compdsitos comerciais
“condensaveis” e “flowable” de mesmo fabricante observou que o aumento do
conteudo inorganico esta diretamente associado ndo apenas ao aumento do modulo
de elasticidade, mas também a reducao da tangente de delta, ou seja, da mobilidade
da cadeia polimérica (Helvatjoglu-Antoniades et al., 2006).

A influéncia da fragdo inorganica do compdésito na conversdao dos materiais
ainda nao esta plenamente compreendida. Enquanto alguns autores observaram
que o aumento do conteudo inorganico levou ao aumento da viscosidade dos
compositos e consequente diminuicdo da conversdo dos materiais (Xu, 1999;
Halvorson et al., 2003; Garoushi et al., 2008), outros estudos nao encontraram
diferencas na conversdao de compdsitos experimentais a base de BisGMA e
TEGDMA, em funcdo da variagdo do conteudo inorganico (Atai; Watts, 2006).
Provavelmente essa divergéncia se deve a propor¢do monomérica empregada e/ou
ao tamanho e area superficial da particula inorganica utilizada. Um estudo avaliando
compésitos experimentais contendo particulas esféricas ou irregulares em diversos
tamanhos entre 100 e 1500 nm, observou que a geometria da particula nao afetou a
conversao do material. Entretanto, quando o tamanho da particula se aproximava do
comprimento de onda da luz usada para fotoativacéo, foi observada uma diminuigcao
no grau de conversao do material, em fungcao do menor espalhamento de luz obtido
quando o tamanho da particula de carga inorganica se aproxima do comprimento de

onda usado para fotoativagao do material (Turssi et al., 2005).

2.2.2 Influéncia sobre a tensao de polimerizacao
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A tensao de polimerizacdao também sofre influéncia do conteddo inorgéanico e
do formato das particulas. Através de um modelo micro-mecanico, foi observado
que ao se trabalhar com matriz resinosa com baixo médulo de elasticidade e
particulas no formato de agulha ou disco, 0 aumento do contetdo inorganico esta
associado a reducdo da tensdo de polimerizacdo. Por outro lado, a tensédo de
polimerizacdo aumenta com o conteludo inorganico quando sao empregadas
particulas esféricas. Essa discrepancia se deve ao fato que o aumento da
concentracado de particulas em forma de agulha ou de disco tem grande influéncia
na reducao da contracdo volumétrica, ao passo que em misturas com particulas
esféricas essa influéncia é desprezivel. Dessa forma, quando sdo empregadas
particulas em forma de agulha ou disco ha um predominio da contragao volumétrica
na determinacao da tensao de polimerizagdo, enquanto que com particulas esféricas
o médulo de elasticidade passa a ser o determinante mais importante da tensao
(Kahler et al., 2008).

Compdésitos  experimentais contendo concentragdes equimolares de
BisGMA/TEGDMA com vidro de bario em concentragdes de 25 a 60vol %
apresentaram forte correlagdo inversa entre a concentracdo de carga e 0
desenvolvimento de tensdes de polimerizacdo (R?= 0,966), o que pode ser explicado
pela forte correlacdo direta encontrada entre tensdo de polimerizacdo e contracao
volumétrica (R2= 0,982), mesmo considerando-se o fato que a tensado tenha
apresentado correlagdo inversa com o moédulo de elasticidade (R2= 0,966)

(Gongalves et al., 2010a).

2.3 AGENTE DE UNIAO CARGA-MATRIZ

A adesao das particulas de carga inorganica a matriz resinosa se da por meio
de um agente de unido apresentando em sua estrutura um grupo metacrilato e um
grupo formado por radicais alcoxi (-O-CHsz) capazes de estabelecer ligacoes
covalentes com substratos inorganicos (Matinlinna et al., 2004). O silano mais
comumente utilizado para unido entre carga e matriz resinosa em compdsitos
restauradores € o y- metacrilioxi-propil-trimetoxi-silano (MPS), cuja férmula estrutural

apresenta-se na figura X:
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Figura 2.3: Férmula estrutural do silano y- metacrilioxi-propil-trimetoxi-silano (MPS)
2.3.1 Influéncia sobre os determinantes da tensao de polimerizacao

A influéncia da silanizacado na conversao e propriedades dos compésitos ainda
é incerta. Enquanto alguns autores mostram que a redugdo da concentracdo de
particulas tratadas com silano funcional de 100 para 20 % esta relacionada ao
aumento do grau de conversao (Ferracane et al., 1998), outro estudo relatou que
embora tenha sido encontrada uma correlacdo inversa entre a concentracao de
silano e o grau de conversao, o ajuste dos valores de grau de conversao subtraindo-
se a concentracao de grupamentos metacrilatos presentes nas moléculas de silano
resulta em conversao da matriz similar para os grupos com particulas silanizadas e
para os com particulas nao silanizadas (Halvorson et al., 2003).

A variagdo na concentracdo de particulas tratadas com silano de 20 a 100 %
em matriz de BisGMA/TEGDMA n&o influenciou os valores de médulo de
elasticidade dos compositos apds armazenamento em agua por 24 h (Ferracane et
al., 1998). Por outro lado, um estudo avaliando misturas BisGMA/TEGDMA em
diversas propor¢des observou menor modulo de elasticidade para misturas com
particulas ndo silanizadas, independente da sua morfologia, apés sete dias de
armazenamento a seco (Jones; Rizkalla, 1996). Outro estudo, avaliando misturas de
BisGMA/TEGDMA com particulas de vidro silanizadas e sem nenhum tratamento
nao observou diferenga na rigidez dos materiais quando armazenados a seco e
testados 12 h apds a fotoativagdo, mas observou maior moédulo de elasticidade dos
compésitos com particulas silanizadas quando armazenados em misturas 1:1 de

alcool absoluto e 4gua destilada por 15 dias a 37°C (Debnath et al., 2004).
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Estudos também tém apontado a reducao da resisténcia a flexao, tenacidade a
fratura, resisténcia ao cisalhamento, resisténcia ao desgaste e da resisténcia a
degradacao com a auséncia de silanizacao das particulas (Lim et al., 2002a; Ikejima
et al., 2003; Debnath et al., 2004; Karmaker et al., 2007).

2.3.2 Influéncia sobre a tensao de polimerizacao

Apenas dois estudos realizados pelo mesmo grupo de pesquisadores
avaliaram a influéncia da silanizacdo sobre o desenvolvimento de tensbes de
polimerizagdo. Segundo seus autores, o uso de particulas de carga tratadas com
silano nao-funcional ou particulas nao-silanizadas reduziria a tensdo de
polimerizagdo por criar sitios para alivio de tensdes na interface carga-matriz
(Condon; Ferracane, 1998, 2002). Em um dos estudos, em compdsitos
experimentais com fase orgénica composta por BisGMA, UDMA e TEGDMA, foi
observado reducado da tensao de polimerizacdo em até 31 % com a diminuicdo da
concentracao de particulas de silica (0,04 um) tratadas com silano funcional de 100
a 0 % (Condon; Ferracane, 2002). No outro estudo, avaliando compdésitos
experimentais hibridos ou microparticulados com particulas de carga com trés
diferentes tratamentos (silanizadas com silano funcional, silanizadas com silano nao-
funcional ou nao silanizadas) foi observada uma reducédo de 32 % na tensao de
polimerizagdo entre compésitos hibridos contendo particulas com silanizagao
funcional e particulas sem tratamento. Em compostos microparticulados estes dois
grupos apresentaram tensdo de polimerizacdo semelhantes entre si, mas superior
ao grupo tratado com silano n&o-funcional. Acredita-se que a alta tenséo
desenvolvida pelo grupo sem tratamento das particulas deva-se a alta viscosidade
apresentada por esse material, que levaria a obtengcdo do ponto gel mais
precocemente, fazendo com que a maior da contracdo ocorresse apds o material
encontrar-se em seu estado rigido, ndo permitindo assim o alivio de tensbes pelo
escoamento do material (Condon; Ferracane, 1998).

Diante do exposto, é possivel observar que muito se tem estudado sobre

como variacdes dos componentes constituintes de compdsitos resinosos afetam
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suas propriedades. Contudo, ainda nao foi possivel dimensionar a influéncia
concomitante dos fatores constituintes da matriz organica e da fragéo inorganica no
desenvolvimento das tensdes de polimerizacdo. Portanto, o presente estudo buscou
abordar a influéncia do conteudo monomérico e do conteldo inorganico no
desenvolvimento de tensbdes de polimerizagdao, bem como nos fatores relacionados
ao desenvolvimento de tensbes, a saber: grau de conversado, taxa maxima de

polimerizagao, contragcao volumétrica, médulo de elasticidade e tangente de delta.
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3 PROPOSICAO

Os objetivos deste estudo foram:

- Avaliar a influéncia da propor¢ao BisGMA:TEGDMA e do conteudo inorganico
na tensao de polimerizacao, grau de conversao, taxa maxima da reacao, contragao
volumétrica, médulo de elasticidade e tangente de delta. A hipétese nula testada foi
que concentracdo de carga e conteudo monomérico nao estdo relacionados as

variaveis estudadas.

- Verificar a relacdo de dependéncia entre valores de tensao de polimerizacao
desenvolvidos por uma série de compdsitos experimentais € as seguintes variaveis:
grau de conversao, taxa maxima de polimerizacao, contracdo volumétrica, modulo
de elasticidade e tangente de delta. A hip6tese nula foi que a tensdo de

polimerizagdo nao é influenciada pelas demais variaveis em estudo.
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4 MATERIAIS E METODOS

4.1 MANIPULACAO DOS COMPOSITOS

Foram manipulados vinte compédsitos com matrizes resinosas a base de
BisGMA (2,2bis[4-(2-hidroxi-3-metacriloxipropoxi)fenil]-propano, ESSTECH
Technology Inc., Essington, PA) e TEGDMA (2-metil 2- &cido propendico |,
ESSTECH) nas proporcées 3:7, 4:6, 5:5, 6:4 e 7:3 (em mols) e tendo como carga
vidro de bario (tamanho médio = 2 um) nas concentracdes de 40, 50, 60 e 70 % em

peso (Figura 4.1).

Figura 4.1 - Componentes dos compdsitos restauradores analisados no estudo: monémero BisGMA
(A); mondémero TEGDMA (B) e particulas inorganicas de vidro de bario (C)

Os compositos foram manipulados com auxilio de balanga analitica (Ohaus-
Adventure AR214N, Xangai, China) e misturador mecéanico (SpeedMixer DAC 150
FVZ, Hauschild Engineering, Alemanha). Inicialmente, a amina (2-(dimetilamino)etil
metacrilato 98 %, Sigma-Aldrich Inc., St. Louis, MO, EUA), em 2 mol% da matriz, era
adicionada ao TEGDMA, seguido pela canforoquinona (IR- canforquinona, Sigma-
Aldrich Inc., Steinhein, Alemanha) também em 2 mol%. Apés homogeneizacao, o
BisGMA era acrescentado e quando este era completamente diluido, o vidro de
bario (2 um) era incorporado com o a auxilio do misturador mecénico. O sistema de

fotoiniciadores esté apresentado na figura 4.2.
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Figura 4.2 - Sistema de fotoinicadores utilizados nos compostos experimentais, sendo em A amina
terciaria e em B canforquinona

As composicdes das matrizes organicas em mols e o equivalente em peso sdo
apresentados na Tabela 4.1. Os mon6meros foram usados da forma fornecida pelo
fabricante, ndo sofrendo purificacdo ou qualquer outro tratamento. Os compdsitos
foram manipulados em sala com iluminagcdo amarela e mantidos sob refrigeracao até

1 hora antes de se realizarem aos ensaios.

Tabela 4.1 - Composigao dos compésitos resinosos estudados, proporgdes em mol e em peso para
0s componentes organicos e porcentagem em peso € em volume para o contetudo

inorganico
BisGMA TEGDMA Canforoquinona* Amina* Carga
30 mol% 70 mol% 2 mol% 2 mol% 40% peso
(43% peso) (57% peso) (0,9% peso) (0,9% peso) (21 vol%)
30 mol% 70 mol% 2 mol% 2 mol% 50% peso
(43% peso) (57% peso) (0,9% peso) (0,9% peso) (29 vol%)
30 mol% 70 mol% 2 mol% 2 mol% 60% peso
(43% peso) (57% peso) (0,9% peso) (0,9% peso) (38 vol%)
30 mol% 70 mol% 2 mol% 2 mol% 70% peso
(43% peso) (57% peso) (0,9% peso) (0,9% peso) (48 vol%)
40 mol% 60 mol% 2 mol% 2 mol% 40% peso
(54% peso) (46% peso) (0,9% peso) (0,8% peso) (21 vol%)
40 mol% 60 mol% 2 mol% 2 mol% 50% peso
(54% peso) (46% peso) (0,9% peso) (0,8% peso) (29 vol%)
40 mol% 60 mol% 2 mol% 2 mol% 60% peso
(54% peso) (46% peso) (0,9% peso) (0,8% peso) (38 vol%)
40 mol% 60 mol% 2 mol% 2 mol% 70% peso
(54% peso) (46% peso) (0,9% peso) (0,8% peso) (48 vol%)
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50 mol% 50 mol% 2 mol% 2 mol% 40% peso

° (64% peso) (36% peso) (0,8% peso) (0,8% peso) (21 vol%)
10 50 mol% 50 mol% 2 mol% 2 mol% 50% peso
(64% peso) (36% peso) (0,8% peso) (0,8% peso) (29 vol%)

» 50 mol% 50 mol% 2 mol% 2 mol% 60% peso
(64% peso) (36% peso) (0,8% peso) (0,8% peso) (38 vol%)

1 50 mol% 50 mol% 2 mol% 2 mol% 70% peso
(64% peso) (36% peso) (0,8% peso) (0,8% peso) (48 vol%)

13 60 mol% 40 mol% 2 mol% 2 mol% 40% peso
(73% peso) (27% peso) (0,8% peso) (0,7% peso) (21 vol%)

14 60 mol% 40 mol% 2 mol% 2 mol% 50% peso
(73% peso) (27% peso) (0,8% peso) (0,7% peso) (29 vol%)

15 60 mol% 40 mol% 2 mol% 2 mol% 60% peso
(73% peso) (27% peso) (0,8% peso) (0,7% peso) (38 vol%)

16 60 mol% 40 mol% 2 mol% 2 mol% 70% peso
(73% peso) (27% peso) (0,8% peso) (0,7% peso) (48 vol%)

17 70 mol% 30 mol% 2 mol% 2 mol% 40% peso
(81% peso) (19% peso) (0,7% peso) (0,7% peso) (21 vol%)

18 70 mol% 30 mol% 2 mol% 2 mol% 50% peso
(81% peso) (19% peso) (0,7% peso) (0,7% peso) (29 vol%)

19 70 mol% 30 mol% 2 mol% 2 mol% 60% peso
(81% peso) (19% peso) (0,7% peso) (0,7% peso) (38 vol%)

20 70 mol% 30 mol% 2 mol% 2 mol% 70% peso
(81% peso) (19% peso) (0,7% peso) (0,7% peso) (48 vol%)

*

TEGDMA+BisGMA

4.2 TENSAO DE POLIMERIZACAO

Concentragbes de canforoquinona e

amina s&o equivalentes a 2 mol%

da mistura

O teste de tensado de polimerizagdo foi realizado em maquina universal de

ensaios mecanicos (Instron 5565, Canton, Massachusetts, EUA), tendo como

substrato de colagem bastdes de acrilico (r=3 mm, Figura 4.3).
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Figura 4.3 - Bastdes de acrilico mostrando com uma das extremidades asperizada para inser¢gao do
compdsito e outra polida para a passagem da luz

Os bastbées de acrilico foram cortados com disco diamantado, em maquina de
corte (Isomet, Buehler, Lake Bluff, IL, EUA), em comprimentos de 13 e 28 mm. Os
bastbes maiores tiveram ambas as superficies asperizadas com lixa #180. Os
bastées menores tiveram uma das suas superficies asperizada da mesma forma que
as do bastao superior e a superficie oposta polida com lixas de granulagdes 600,
1200, 1800, 2100 e disco de feltro com pasta de alumina 1 um (Alumina 3, ATM,
Altenkirchen, Alemanha) para permitir a passagem da luz (Figura 4.3). Os bastoes
com 13 mm foram presos a um dispositivo com uma abertura que permitia o
posicionamento do fotopolimerizador em contato com a superficie polida do bastéo,
conforme apresentado na figura 4.5, enquanto os bastdées com 28 mm foram fixados
na garra oposta da maquina de ensaios

As superficies asperizadas de ambos os bastdes, superior e inferior, foram
tratadas previamente com mon6émero de metacrilato de metila (JET Acrilico Auto
Polimerizante, Artigos Odontolégicos Classico, Ind. Brasileira) e, em seguida, foi
aplicada sobre elas uma camada de adesivo Scotchbond Multi-purpose (frasco 3 —
3M ESPE, St. Paul, MN, EUA), fotoativado com dose de 12 J/cm? (400
mW/cm?x 30 s) (Figura 4.4). O compdsito foi inserido entre as superficies tratadas

em altura de 1 mm e conformado em um cilindro, seguindo o perimetro dos bastdes.
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Figura 4.4 - Tratamento dos bastdes de acrilicos com mondmero metilmetacrilato (A) e adesivo
Scotchbond Multi Plus frasco 3 (B)

Um extens6metro (modelo 2630-101, Instron) foi acoplado aos bastdes com
0 objetivo de monitorar a aproximacao entre eles e manter essa distancia constante
no decorrer do teste, com uma resolucdo de 0,1 um (Figura 4.5). Um aparelho
fotopolimerizador com lampada de quartzo-tungsténio halogénio (VIP Junior, BISCO,
Schaumburg, IL,EUA) foi utilizado para polimerizacao do compdsito, com ponta de
8 mm de diametro. O desenvolvimento da forca necesséaria para manter a altura
inicial do compdsito em oposicao a sua contracao foi monitorado durante 10 min a
partir do inicio da fotoativagdo (16 J/cm? =480 mW/cm? x 34 s) e o valor maximo
obtido foi dividido pela area da seccdo transversal do bastdo para o calculo da

tensdao nominal maxima do composito (n=7).

] ~
'8 \01.08.2006

S

Figura 4.5 - Sistema de teste para determinagao da tensdo de polimerizagdo, com extensémetro
acoplado e aparelho fotopolimerizador em posigao
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4.3 GRAU DE CONVERSAO E TAXA MAXIMA DE POLIMERIZAGAO

O grau de conversao e a taxa maxima de polimerizacao (Rpmax) dos materiais
foram monitoradas por 10 min a partir da fotoativagcao por espectroscopia no infra-
vermelho préximo em tempo real (Vertex 70, Bruker Optik GmbH, Alemanha, Figura
4.6). O espectrometro era dotado de divisor de feixe de KBr estendido, detector
InGaAs e o intervalo de comprimento de onda observado foi de 4000 cm™ a 9840

cm”', com resolucéo de 6 cm’™.

Figura 4.6 - Aparelho de espectroscopia no infra-vermelho préximo em tempo real

Os corpos-de-prova foram feitos com auxilio de matriz de silicone, a qual era
prensada entre duas laminas de vidro até atingir a espessura de 0,8 mm. Apés a
polimerizagao do silicone, era feito um orificio no centro da matriz com r= 3,5 mm no
qual o compoésito era inserido e prensado entre as laminas de vidro, que eram
mantidas fixas por meio de clipes metalicos (Figura 4.7A). O conjunto era
posicionado no FTIR de forma que o feixe de laser passasse pelo centro do corpo de
prova. O aparelho fotopolimerizador (VIP Junior, BISCO) era posicionado
ligeiramente inclinado e com uma distancia de cerca de 0,5 mm da lamina de vidro,
de forma a n&o interferir no trajeto do feixe do infra-vermelho (Figura 4.7B). Eram
colhidos dois espectros do material ndo polimerizado e iniciava-se a fotoativacao,
fornecendo a dose de 16 J/cm? (300 mW/cm? x 54 s). Cada espectro era composto
por duas varreduras e, em meédia, obteve-se um espectro a cada 2,5s. Com o
software Opus v.6 (Bruker Optics), a area sob o pico de absor¢ao da ligacao vinilica

localizado a 6165 cm™ era calculada. O grau de conversdo ao longo do tempo foi
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calculado dividindo-se a area calculada para um dado espectro pela area calculada

do primeiro espectro (ou seja, do material ndo-polimerizado), segundo a férmula:

polimerizado

DC:(I— ]XIOO

ndo polimerizado

A taxa maxima de polimerizagdo foi calculada como a primeira derivada da
curva de conversao em funcédo do tempo. Cinco corpos de prova foram feitos para

cada condicao experimental.

Figura 4.7 — Matriz confeccionada em silicone (A); Aparelho fotopolimerizador acoplado ao
espectrémetro para irradiagao do espécime em posi¢ao

4.4 CONTRACAO VOLUMETRICA

4.4.1 Calculo da densidade dos compadsitos

Para determinagcdo da densidade dos compoésitos, foram confeccionados
espécimes cilindricos nas dimensdes de 4 mm de didmetro e 2 mm de altura (n=3),
fotoativados com dose de 16 J/cm? (465 mW/cm? por 35 s). Os espécimes foram

pesados no ar e na agua e a densidade calculada de acordo com a férmula:
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p=Im,/(m, —m,)]xd

Onde, m, € a massa do espécime no ar, Msgua € a massa do espécime na

agua e d é a densidade da agua na temperatura ambiente.
4.4.2 Contracao volumétrica propriamente dita

A contragao volumétrica dos compositos foi obtida em dilatdmetro de mercurio
(ADA Health Foundation, Gaithersburg, MD, EUA). Devido a alta fluidez de parte dos
compositos estudados, foram utilizados tubos de vidro com 4 mm de diametro e
2 mm de altura colados a laminas de vidro para conté-los durante o teste. Os tubos
foram cortados conforme apresentado na Figura 4.8 e em seguida jateados com
oxido de aluminio, colocados em banho de ultra-som por 5 min e tratados
superficialmente com agente silano (Rely X Ceramic Primer (S), 3M ESPE, St. Paul,
MN, EUA).

Figura 4.8 - Maquina de corte com bastées de vidro posicionados para o corte, em A vista frontal e
em B vista lateral
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Laminas de vidro também foram jateadas com 6xido de aluminio, de forma a se
obter areas asperizadas com aproximadamente 5 mm de didmetro e, assim como os
tubos, foram tratadas superficialmente com agente silano. Tubos e laminas de vidro

jateados séo apresentados na Figura 4.9.

Figura 4.9 - Tubos de vidros cortados e jateados com éxido de aluminio (A) e |amina jateada no
centro com o6xido de aluminio

A superficie interna do tubo de vidro, assim como sua base e a area da lamina
de vidro correspondente ao diametro do tubo de vidro receberam uma camada de
adesivo Scotchbond Multi-purpose Plus (frasco 3 —3M ESPE), de forma que apds
polimerizagdo o tubo ficava fixo a lamina de vidro. Figura 4.10 apresenta o
tratamento realizado na superficie interna do tubo e na lamina de vidro e a fixagao

do tudo & mesma.

Figura 4.10 - Tratamento dos tubos e I&mina de vidro com agente silano e adesivo Scothbond
Multiplus, frasco 3 (A e B) e tudo fixado a lamina de vidro (C)
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O conjunto tubo/lamina de vidro era pesado, o compdsito era inserido no
interior do tubo e o conjunto era pesado novamente. No dilatdmetro, um tampao era
inserido na coluna de vidro e esta era preenchida cuidadosamente com mercurio,
com sua extremidade mais ampla voltada para cima, conforme apresentado na
Figura 4.11. O conjunto (lamina de vidro, tubo e compdsito) era fixado a coluna de
forma que o compdsito e o anel de vidro ficassem totalmente envolvidos pelo
mercurio. A coluna de vidro era entao rotacionada de forma que o compésito ficasse
na parte inferior, com a lamina de vidro em contato com a ponta do fotoativador. O
tampao era removido e uma sonda LVDT, responsavel por monitorar variagcées de
altura da coluna de mercurio, era colocada sobre a superficie da coluna de mercurio
(Figura 4.12).

Figura 4.11 - Dilatdbmetro de mercurio com tampao na coluna de vidro (A) e preenchimento da coluna
com mercurio para imersao do composito/tubo de vidro (B)

A fotoativacao utilizou um aparelho com lampada halégena, fornecendo ao
espécime uma dose de 16 Jicm® (315 mW/cm2x51 s). Apés 60 min de
monitoramento, o corpo-de-prova era novamente exposto a luz do fotopolimerizador
e acompanhado por mais 30 min. Isso era realizado com a finalidade de detectar
variacdes na altura da coluna de mercurio em funcdo do calor liberado pela
lampada, e desta forma, corrigir os dados obtidos nos primeiros 60 min para que
apenas a variagcao volumétrica relativa a contragdo do composito fosse registrada.

De acordo com o peso e densidade da amostra, determinados previamente, os
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dados de contracdo volumétrica em funcao do tempo foram fornecidos pelo software
ADAHF Dilatometer e o valor correspondente a 10 min foi anotado. Foram testados

trés corpos-de-prova para cada um dos compositos incluidos neste estudo.

Figura 4.12 - Dilatémtero de mercurio sendo A, a sonda LVDT; B, coluna de mercurio; C, Iamina de
vidro com espécime; D, prendedor que fixa a lamina de vidro a coluna de mercurio; E,
lampada hal6gena

4.5 MODULO DE ELASTICIDADE EM FLEXAO

Para cada grupo foram confeccionadas barras nas dimensdes de 12x2x1 mm
(n=10), com auxilio de uma matriz de silicone (Figura 4.13). Os espécimes foram
fotoativados por 35 s com radiacao proveniente de fonte halégena (Optilux VCL 401,
Demetron) com irradiancia de 465 mW/cm?, de forma a fornecer ao compoésito, dose
de 16 J/cm?.
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Figura 4.13 - Matriz de silicone sendo preenchida para confecgao de espécimes em forma de barra
para mensurar o0 médulo de elasticidade

As barras de compdsito foram submetidas ao teste de flexdo em trés pontos,
10 min apo6s a fotoativacdo, sendo a distancia entre os apoios de 10 mm e a
velocidade de ensaio de 0,5 mm/min (QTest, MTS System Corporation, NC, EUA)
(Figura 4.14). A partir da porgéo linear inicial da curva carga x deslocamento,
determinada através do software TestWork (MTS System Corp.), foi calculado o

modulo de elasticidade, segundo a férmula:

CxL

= x107°
4xIxh’>xd

Mf

Onde: Mf é o médulo de elasticidade em flexao (GPa), C é a carga registrada
no regime elastico (N), L é a distancia entre os apoios (mm), / é a largura do corpo
de prova (mm), h é a altura do corpo de prova (mm) e d é a deflexao correspondente
aC.

Para cada espécime, medidas de largura e altura foram realizadas com auxilio
de paquimetro digital (Mitutoyo Corp., Japao), para que pudessem ser inseridas na

féormula citada.
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P

Figura 4.14 - Teste de flexdo em trés pontos com espécime posicionado, distancia entre os apoios de
10 mm

4.6 TANGENTE DE DELTA

A tangente de delta, ou tan 8, € um parametro viscoelastico dado pela relacao
entre 0 médulo viscoso ou modulo de perda (médulo relativo a porgao viscosa) e o
modulo de armazenamento ou elastico (médulo relativo a porcao elastica). Foi
avaliada nesse estudo como uma forma de estimar a mobilidade entre as cadeias
poliméricas apos a fotoativagdo do material. Corpos-de-prova foram confeccionados
em matriz de aco com 5 mm de didmetro e 1 mm de altura. Matriz de poliéster e
lamina de vidro foram utilizadas no topo e na base da superficie do compésito para
garantir lisura e paralelismo do espécime. A tangente de delta foi obtida através de
nanoindentacdo dindmica (Ub1- Nanomechanical test instruments, Hysitron Inc.
Minneapolis, MN. EUA, Figura 4.6). Foram realizadas seis indentacbes em cada
espécime (n=3), num periodo de 10 a 50 min apos a fotoativagao. Uma vez que ndo
houve variagdes significativas entre a primeira e a ultima indentacao, a média entre
as seis medidas foi utilizada como a tangente de delta de um dado espécime.
Aplicava-se ao compdésito, carga estatica de 500 uN e uma carga dinamica de 25 uN
que variava na frequéncia de 10 a 100 Hz. Da curva de tangente de delta em fungao

da freqiiéncia, foram selecionados os dados de obtidos na menor freqiéncia
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(10 Hz), uma vez que todos os demais dados do estudo foram obtidos em testes

estaticos.

Figura 4.15 - Nanoindentador dinamico (A); Corpo de prova posicionada sob a ponta indentora, em
maior aumento (B)

4.7 ANALISE ESTATISTICA

Foram realizadas andlises descritiva e inferencial para todas as variaveis
estudadas. A analise inferencial utilizou a teoria dos modelos lineares generalizados
(MLG) (Paula, 2004) para avaliar a influéncia dos fatores “carga” e “matriz” nas
variaveis-resposta. Um modelo log-linear foi empregado (ou seja, utilizando o
logaritmo natural da média das variaveis-resposta), no qual carga e matriz sdo
consideradas covariaveis quantitativas (modelo de regressao usual).

A fim de avaliar influéncia das variaveis contracdo volumétrica, modulo de
elasticidade, grau de conversao, taxa de polimerizacao e tangente de delta sobre a
variavel tensdo de polimerizacdo, foi ajustado um modelo de regressao log-linear
com distribuigdo normal. As variaveis explicativas foram selecionadas de acordo

com o método “stepwise forward” utilizando o critério de Akaike (AIC) (Paula, 2004).
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Neste procedimento, a um modelo de regressédo inicial apresentando apenas o
intercepto sdo adicionadas novas variaveis de forma sequencial, com o propésito de

identificar um subgrupo significativo de variaveis explicativas (Zar, 1999).
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5 RESULTADOS

5.1 ANALISE DESCRITIVA

As Tabelas 5.1 a 5.6 apresentam as medidas-resumo para as variaveis-
resposta. Os resultados sugerem existir efeito dos fatores carga e matriz sobre as
variaveis-resposta. Além disso, nota-se que os desvios-padrao e coeficientes de
variacdo oscilam consideravelmente ao longo das combinagcdées dos niveis das
variaveis carga e matriz, sugerindo a presenca de heterocedasticidade.

As Figuras 5.1 a 5.12 apresentam graficos de perfis médios (com intervalos de
confianca de 95 %) e graficos de contorno (“curvas de nivel”) para as variaveis-
resposta. E importante destacar que, para todas as respostas mensuradas, a falta
de paralelismo entre as retas dos graficos de perfis sugere a existéncia de interacao
entre carga e matriz. Nao obstante, em linhas gerais, para tensao de polimerizacéo e
contracdo volumétrica, observa-se efeitos negativos do conteddo de carga e da
concentragao de BisGMA. Com relagdo ao modulo de elasticidade, nota-se um efeito
positivo do contetdo de carga e negativo da concentracdo de BisGMA. As variaveis
grau de conversao e taxa maxima de polimerizagcdo parecem apresentar apenas
efeito negativo da concentragdo de BisGMA. Por sua vez, em relacao a tangente de

delta, parece haver apenas um efeito negativo da concentracao inorganica.
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Tabela 5.1 - Medidas-resumo da tensao de polimerizagdo (MPa) em fungao do conteldo inorgénico e
da proporgao BisGMA:TEGDMA dos compoésitos experimentais avaliados

Fracéao Proporcéo Desvio- Coeficiente
inorganica BisGMA:TEGDMA n Minimo Maximo Média . de variagcao
(% peso) (em mols) padrao (%)
3:7 7 6,685 7,79 7,04 0,37 5,27
4:6 7 5,59 7,42 6,31 0,62 9,87
40 5:5 7 5,36 6,20 5,75 0,35 6,90
6:4 7 4,09 5,12 4,74 0,36 7,58
7:3 7 3,91 4,46 4,25 0,18 4,70
3:7 7 6,85 8,09 7,19 0,42 5,57
4:6 7 5,40 6,55 6,17 0,40 6,48
50 5:5 7 4,09 5,56 5,08 0,56 11,76
6:4 7 3,07 4,95 4,61 0,42 8,69
7:3 7 3,79 4,40 4,00 0,30 7,50
3:7 7 5,17 6,42 6,00 0,44 6,67
4:6 7 5,42 6,29 5,90 0,27 5,09
60 5:5 7 4,04 5,49 4,98 0,47 10,03
6:4 7 4,31 4,64 4,46 0,10 2,24
7:3 7 4,58 4,00 3,76 0,15 5,32
3:7 7 5,17 6,35 5,78 0,44 6,90
4:6 7 4,85 5,39 5,09 0,22 3,93
70 5:5 7 4,19 4,79 4,49 0,23 4,45
6:4 7 3,72 4,49 3,95 0,28 7,59
7:3 7 3,23 3,74 3,44 0,20 5,88
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Figura 5.2 - Gréfico de contorno da tensdo de polimerizagdo (MPa) em fungao da fragdo molar de
BisGMA e da fragao inorganica (em peso)
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Tabela 5.2 — Medidas-resumo do grau de conversdao (%) em fungéo do conteldo inorganico e da
proporcao BisGMA:TEGDMA em compositos experimentais

Fracéao Proporcéo Desvio- Coeficiente
inorganica BisGMA:TEGDMA N Minimo Maximo Média . de variacao
(% peso) (em mols) padrao (%)
3:7 5 79,37 82,76 80,94 1,39 1,71
4:6 5 73,83 76,14 74,76 1,20 1,60
40 5:5 5 69,43 71,68 70,22 0,93 1,32
6:4 5 63,52 65,80 65,08 0,96 1,48
7:3 5 62,66 64,53 63,43 0,74 1,16
3:7 5 78,84 80,44 79,31 0,66 0,83
4:6 5 73,15 76,87 74,89 1,37 1,82
50 5:5 5 76,11 77,40 76,82 0,53 0,68
6:4 5 67,86 68,61 68,16 0,33 0,49
7:3 5 60,92 61,50 61,11 0,23 0,38
3:7 5 81,40 82,78 82,01 0,56 0,69
4:6 5 70,65 72,98 72,03 0,95 1,33
60 5:5 5 69,25 71,77 70,40 0,96 1,36
6:4 5 64,08 65,06 64,54 0,44 0,68
7:3 5 59,27 60,27 59,66 0,43 0,72
3:7 5 74,95 75,81 75,42 0,36 0,48
4:6 5 69,17 71,07 69,75 0,78 1,12
70 5:5 5 68,88 71,14 69,66 0,95 1,37
6:4 5 60,75 62,57 61,58 0,79 1,28
7:3 5 61,08 61,56 61,29 0,18 0,29
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Figura 5.3 - Médias e intervalos de confianga (95%) do grau de conversao (%) em fungdo contetdo

inorganico (% em peso) para as diferentes proporgdes molares BisGMA:TEGDMA
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Figura 5.4 - Grafico de contorno do grau de conversao (%) em fungao da fragdo molar de BisGMA e

da fragao inorganica (em peso)
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Tabela 5.3 - Medidas resumo da taxa maxima de polimerizagdo (%/s) em funcado do contetdo
inorganico e da proporcdo BisGMA:TEGDMA em compdsitos experimentais

Fracéao Proporcéo Desvio- Coeficiente
inorganica BisGMA:TEGDMA N Minimo Maximo Média . de variacao
(% peso) (em mols) padrao (%)
3:7 5 1,63 2,58 2,14 0,38 17,66
4:6 5 1,42 2,03 1,64 0,23 14,29
40 5:5 5 1,35 1,63 1,51 0,11 7,53
6:4 5 1,15 1,43 1,30 0,11 8,55
7:3 5 1,28 1,77 1,45 0,18 12,73
3:7 5 1,96 2,88 2,28 0,41 18,03
4:6 5 1,62 2,57 2,05 0,37 18,06
50 5:5 5 1,54 2,41 1,99 0,38 19,09
6:4 5 1,48 1,92 1,73 0,23 13,33
7:3 5 1,14 1,30 1,21 0,06 5,14
3:7 5 2,81 3,42 3,17 0,23 7,31
4:6 5 1,15 2,28 1,69 0,40 23,89
60 5:5 5 1,52 1,95 1,74 0,19 10,82
6:4 5 1,14 1,43 1,26 0,13 10,47
7:3 5 1,09 1,22 1,16 0,05 3,99
3:7 5 1,48 2,56 2,17 0,45 20,93
4:6 5 1,18 1,96 1,49 0,32 21,14
70 5:5 5 1,25 1,55 1,41 0,13 9,53
6:4 5 0,94 1,43 1,13 0,19 17,03
7:3 5 1,08 1,24 1,18 0,06 5,26
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Tabela 5.4 - Medidas-resumo da contragao volumétrica (%) em fungéo do contetdo inorganico e da
proporcao BisGMA:TEGDMA em compositos experimentais

Fracéao Proporcéo Desvio- Coeficiente
inorganica BisGMA:TEGDMA N Minimo Maximo Média . de variacao

(% peso) (em mols) padrao (%)
3:7 3 5,63 5,85 5,75 0,11 1,97

4:6 3 5,94 6,46 6,19 0,26 4,14

40 5:5 3 4,87 5,41 5,10 0,28 5,41
6:4 3 4,26 4,63 4,47 0,19 4,30

7:3 3 3,72 3,79 3,75 0,04 0,99

3:7 3 5,90 6,04 5,98 0,07 1,21

4:6 3 5,17 5,23 5,19 0,03 0,63

50 5:5 3 4,44 5,22 4,85 0,39 8,01
6:4 3 3,77 4,08 3,92 0,16 4,02

7:3 3 3,33 3,63 3,44 0,16 4,69

3:7 3 5,01 5,18 5,12 0,09 1,81

4:6 3 4,48 4,68 4,57 0,10 2,28

60 5:5 3 3,64 3,78 3,72 0,07 1,83
6:4 3 2,86 3,16 3,02 0,15 4,95

7:3 3 2,76 2,97 2,84 0,12 4,08

3:7 3 4,09 4,16 4,13 0,04 0,92

4:6 3 3,44 3,85 3,70 0,22 6,04

70 5:5 3 2,79 3,01 2,88 0,12 4,10
6:4 3 2,39 2,69 2,57 0,16 6,36

7:3 3 2,29 2,40 2,35 0,06 2,45
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Figura 5.7 - Médias e intervalos de confianga (95%) da contragdo volumétrica (%) em fungao
conteldo inorganico (% em peso) para as diferentes proporcdes molares

BisGMA:TEGDMA
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Figura 5.8 - Grafico de contorno da contragao volumétrica (%) em funcdo da fragdo molar de

BisGMA e da fragao inorganica (em peso)
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Tabela 5.5 - Medidas-resumo do médulo de elasticidade (GPa) em fungao do contelido inorgéanico e

da proporcao BisGMA:TEGDMA em compositos experimentais

Fracéao Proporcéo Desvio- Coeficiente
inorganica BisGMA:TEGDMA n Minimo Maximo Média . de variacao
(% peso) (em mols) padrao (%)
3:7 10 0,83 1,32 1,14 0,15 13,60
4:6 10 1,12 1,64 1,36 0,17 12,82
40 5:5 10 1,05 1,88 1,36 0,24 17,88
6:4 10 1,04 1,80 1,49 0,23 15,08
7:3 10 0,91 1,73 1,37 0,25 18,47
3:7 10 1,53 2,36 1,80 0,28 15,27
4:6 10 1,50 2,32 1,96 0,31 15,93
50 5:5 10 1,36 2,41 1,89 0,37 19,78
6:4 10 1,64 2,08 1,84 0,13 7,23
7:3 10 1,09 1,62 1,35 0,16 12,09
3:7 10 2,49 3,22 2,76 0,26 9,34
4:6 10 1,40 2,87 2,30 0,43 18,89
60 5:5 10 2,24 2,87 2,54 0,23 9,12
6:4 10 1,75 2,75 2,31 0,29 12,47
7:3 10 2,00 2,53 2,26 0,16 7,16
3:7 10 3,10 4,39 3,89 0,43 11,05
4:6 10 3,42 4,37 3,80 0,33 8,78
70 5:5 10 3,25 4,01 3,69 0,27 7,30
6:4 10 2,78 4,11 3,39 0,42 12,26
7:3 10 2,28 3,58 3,22 0,38 11,94
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Figura 5.10 - Grafico de contorno do médulo de elasticidade (GPa) em fungao da fragdo molar de
BisGMA e da fragédo inorganica (em peso)
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Tabela 5.6 - Medidas-resumo da tangente de delta (adimensional) em fungdo do conteudo inorgéanico
e da proporgao BisGMA:TEGDMA em compdsitos experimentais

Fracéao Proporcéo Desvio- Coeficiente
inorganica BisGMA:TEGDMA N Minimo Maximo Média . de variacao
(% peso) (em mols) padrao (%)
3:7 3 0,12 0,14 0,13 0,01 7,30
4:6 3 0,09 0,10 0,10 0,00 5,10
40 5:5 3 0,10 0,12 0,11 0,01 8,01
6:4 3 0,10 0,11 0,11 0,01 5,19
7:3 3 0,16 0,17 0,17 0,00 2,95
3:7 3 0,09 0,09 0,09 0,00 4,02
4:6 3 0,11 0,11 0,11 0,00 2,53
50 5:5 3 0,08 0,12 0,10 0,02 15,80
6:4 3 0,11 0,12 0,11 0,01 6,86
7:3 3 0,12 0,12 0,12 0,00 1,46
3:7 3 0,06 0,07 0,07 0,01 8,51
4:6 3 0,07 0,08 0,08 0,01 10,71
60 5:5 3 0,09 0,11 0,10 0,01 7,81
6:4 3 0,08 0,10 0,09 0,01 8,58
7:3 3 0,11 0,12 0,12 0,01 7,92
3:7 3 0,06 0,07 0,07 0,01 10,23
4:6 3 0,06 0,07 0,07 0,00 4,05
70 5:5 3 0,05 0,06 0,06 0,01 9,06
6:4 3 0,07 0,08 0,07 0,01 8,37
7:3 3 0,09 0,11 0,10 0,01 6,69
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Figura 5.11 - Médias e intervalos de confianga (95%) da tangente de delta (adimensional) em fungéo
conteldo inorganico (% em peso) para as diferentes propor¢gdes molares
BisGMA:TEGDMA
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Figura 5.12 - Grafico de contorno da tangente de delta (adimensional) em fungao da fragao molar de
BisGMA e da fragédo inorganica (em peso)
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5.2 ANALISE INFERENCIAL

5.2.1 Analises de regressao das variaveis-resposta em funcao do contetido

inorganico e da matriz monomérica

Devido a natureza dos dados e os resultados da andlise descritiva, diferentes
distribuicbes foram utilizadas para as variaveis-resposta, definidas através da
andlise de residuos (Paula, 2004) (Tabela 5.7).

Tabela 5.7 - Distribui¢gdes escolhidas para modelar as variaveis-reposta

Variavel Distribuicao
Tenséao de polimerizacao normal
Contracao volumétrica normal inversa
Maodulo de elasticidade gama
Grau de conversao normal
Taxa de polimerizacéao gama
Tangente de delta normal

O modelo de regressao utilizado é descrito pela Equacdo 1, no qual VE
representa o valor esperado de cada variavel. Cumpre-se ressaltar que o modelo
utilizado nao leva em consideracao os possiveis efeitos de interacdo, uma vez que
existe uma maior preocupacado em se determinar os efeitos relacionados aos fatores

principais.

Ln(VE) = intercepto + beta_1*carga + beta_2*matriz  (Equacéo 1)
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A Tabela 5.8 apresenta as estimativas dos parametros do modelo, com os
respectivos valores p (p — valor) obtidos através de testes “t” e relacionados ao teste
de nulidade destes coeficientes. Todos o0s coeficientes s&o significativamente
diferentes de zero, o que indica que carga e matriz tém influéncia sobre os valores
das variaveis-resposta. Sinais positivos indicam efeito positivo sobre a variavel-
reposta, e vice-versa. Os resultados confirmam o comportamento indicado pelos
graficos de perfis apresentados no item 5.1.

A Tabela 5.9 apresenta as estimativas dos coeficientes na escala da variavel-
reposta (tomando-se o exponencial de seus valores, ou seja, e® onde B representa
os coeficientes do modelo) com o0s respectivos intervalos de confianca
(aproximados) de 95 %. Neste caso, valores maiores do que 1 indicam efeito
positivo na variavel-resposta, e vice-versa. Além disso, quanto mais distante de 1,
maior o efeito da covariavel sobre a resposta. Desta forma, valores de tensao de
polimerizagdo, contracao volumeétrica, grau de conversao e taxa de polimerizagdo
diminuem com o aumento da concentracdo de BisGMA e da fragao inorgéanica. O
modulo de elasticidade diminui com o aumento na concentracdo de BisGMA,
enquanto que a fragdo inorganica tem efeito positivo sobre esta variavel. O oposto
foi observando para tangente de delta, para a qual sdo preditos valores maiores para
formulacbes com maior concentracdo de BisGMA e valores menores para
formulagées com maior contetdo inorganico.

A auséncia de sobreposicao entre os intervalos de confianca dos coeficientes
indica que matriz e carga tém influéncia diferentes sobre as variaveis-resposta. Para
tensdo de polimerizacdo, grau de conversdao e taxa maxima de polimerizacao,
variagcdes no conteudo organico apresentaram maior efeito sobre o valor estimado
das variaveis-resposta do que a fracao inorganica. Contracdo volumétrica, modulo
de elasticidade e tangente de delta sdo mais influenciadas pela fragcao inorganica.
Os coeficientes apresentam valores pequenos, o0 que indica que os aumentos
esperados para cada unidade da covariavel é pequeno. No entanto, deve ser
observado que, na pratica, as variagcdes estudadas foram da ordem de 10 unidades
percentuais. Além disso, conforme apresentado na andlise descritiva, a ordem de
grandeza da maioria das variaveis é pequena, 0 que aumenta o impacto do

coeficiente.



Tabela 5.8 - Estimativas dos parametros dos modelos
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Variavel Coeficiente Estimativa p-valor
Tenséao de polimerizacao intercepto 2,654 < 0,0001
carga -0,007 < 0,0001
matriz -0,013 < 0,0001
Contragao volumétrica intercepto 3,071 < 0,0001
carga -0,017 < 0,0001
matriz -0,014 < 0,0001
Médulo de elasticidade intercepto -0,907 < 0,0001
carga 0,033 < 0,0001
matriz -0,003 0,0014
Grau de conversao intercepto 4,657 < 0,0001
carga -0,002 < 0,0001
matriz -0,006 < 0,0001
Taxa de polimerizacéao intercepto 1,538 < 0,0001
carga -0,005 0,0059
matriz -0,016 < 0,0001
Tangente de delta intercepto -1,825 < 0,0001
carga -0,017 < 0,0001
matriz 0,008 < 0,0001
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Tabela 5.9 - Estimativas dos coeficientes na escala da variavel resposta (exponencial dos
coeficientes da Tabela 5.8)

Intervalo de Confianca

Variavel Coeficiente Estimativa (95%)

Tensao de polimerizacdo  intercepto 14,218 [14,125 ;14,312]
carga 0,993 [0,993 ; 0,993]

matriz 0,987 [0,987 ; 0,987]

Contracao volumétrica intercepto 21,55 [19,41 ; 23,94]
carga 0,983 [0,981 ; 0,984]

matriz 0,986 [0,985 ; 0,987]

Médulo de elasticidade intercepto 0,404 [0,353 ; 0,462]
carga 1,033 [1,031 ; 1,035]

matriz 0,997 [0,996 ; 0,999]

Grau de conversao intercepto 105,301 [101,266 ; 109,496]
carga 0,998 [0,998 ; 0,999]

matriz 0,994 [0,993 ; 0,994]

Taxa de polimerizacao intercepto 4,654 [3,671 ; 5,900]
carga 0,995 [0,992 ; 0,999]

matriz 0,985 [0,982 ; 0,987]

Tangente de delta intercepto 0,161 [0,129 ; 0,202]
carga 0,983 [0,980 ; 0,986]

matriz 1,008 [1,006 ; 1,011]
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5.2.2 Analise da tensao de polimerizacao em funcao das outras variaveis-
resposta

Foi ajustado um modelo de regressao log-linear com distribuicdo normal. As
analises de residuos (nao apresentadas) sugerem que o modelo se adéqua bem aos
dados. Dentre as variaveis explicativas estudadas (grau de conversao, taxa maxima
de polimerizacdo, contracdo volumétrica, médulo de elasticidade e tangente de
delta), as variaveis com efeito significativo sobre a tensdo de polimerizagao foram

grau de conversao e contragao volumétrica (Tabela 5.10).

Tabela 5.10 - Estimativas dos parametros do modelo para a variavel tensao

Coeficiente Estimativa p-valor
intercepto 1,621 < 0,0001
contracao 0,115 0,0003
conversao 0,092 0,0024

Na Tabela 5.11 sdo apresentadas as estimativas dos coeficientes na escala
da variavel-reposta com os respectivos intervalos de confianca de 95 %. Nota-se um
efeito positivo das duas variaveis sobre a tensédo de polimerizacédo. A sobreposicao
dos intervalos de confiangca sugere que os dois coeficientes sdo estatisticamente
semelhantes, ou seja, no modelo de regressdo encontrado, o aumento de uma
unidade em cada variavel explicativa produz aumento semelhante no valor de

tens&o de polimerizagao.
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Tabela 5.11 - Estimativas dos coeficientes na escala da variavel resposta (exponencial dos
coeficientes da Tabela 5.10)
Coeficiente Estimativa Intervalo de Confianca (95 %)
intercepto 5,057 [4,901 ; 5,217]
contracao 1,122 [1,067 ;1,180]
conversao 1,096 [1,042 ;1,152]
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6 DISCUSSAO

6.1 GRAU DE CONVERSAO E TAXA MAXIMA DE REACAO

Em linhas gerais, grau de conversao e taxa maxima de polimerizacao (Rpmax)
apresentaram reducao com o aumento da concentracao de BisGMA, o que concorda
com diversos estudos (Dickens et al., 2003; Floyd; Dickens, 2006; Gongalves et al.,
2008a; Emami; Soderholm, 2009). Por ser um monémero viscoso, com alto peso
molecular e rigidez estrutural, a presenca do BisGMA em altas concentragdes
diminui a mobilidade do meio da reacédo, levando a mistura a atingir a fase de
autoaceleracao (preponderancia da taxa de propagacao sobre a taxa de terminacao)
e, por conseqléncia, autodesaceleracao (preponderancia da taxa de terminacao
sobre a taxa de propagacao) em estagios iniciais da reacdao. Com isso, Rpmax €
relativamente mais baixo e o polimero atinge o ponto de vitrificagcdo precocemente,
levando a um menor grau de conversao final (Lovell et al., 1999; Sideridou et al.,
2002).

Em resinas sem carga contendo BisGMA e TEGDMA, o aumento da
concentracdo de TEGDMA contribui para o aumento do grau de conversao até a
concentracao de 60 mol% (Lovell et al., 1999; Dickens et al., 2003). Acima desta
concentracao, o aumento excessivo da mobilidade do meio da reacao faz com que a
auto-aceleracao ocorra em estagios finais da reacao, quando a rede polimérica ja se
encontra estruturada, levando a uma menor Rpmax € menor conversao do material.
No presente estudo, isso nao foi observado uma vez que o grau de conversao e
Rpmax foram maiores para os compdsitos com maior concentragao de TEGDMA para
todos os niveis de conteudo inorganico. Entretanto, para uma mesma composicao
monomeérica parece existir uma viscosidade ideal definida pelo conteddo inorganico,
para que a reagao de polimerizagdo atinja o0 maximo de eficiéncia, levando ao
desenvolvimento de maior Rpmax € maior extensdo de polimerizagdo. A medida que
a proporcao de BisGMA aumentou, os maiores valores de grau de conversao foram
observados em materiais com conteudos inorganicos mais baixos. Isso ocorre, pois

a ligagao carga-matriz também interfere na mobilidade do meio da reagéo.
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O efeito negativo do conteudo de carga sobre o grau de conversao foi
observado em estudos anteriores (Halvorson et al., 2003; Garoushi et al., 2008).
Outros autores, no entanto, nao verificaram efeito da concentracdo de carga sobre
esta variavel (Atai; Watts, 2006; Gongalves et al., 2010a). No presente estudo, a
analise de regressao indicou que a contribuicdo do contetudo inorganico sobre o grau
de conversao e Rpmax foi menor do que a influéncia da matriz. E importante ressaltar
que os valores muito proximos de 1 encontrados para os coeficientes relativos ao
grau de conversdao (0,998) e Rpmax (0,995) indicam um efeito muito discreto da

covariavel carga sobre as respostas.

6.2 CONTRACAO VOLUMETRICA

Para uma mesma composicdo monomérica, 0 aumento do contetudo de carga
reduz a contragdao volumétrica uma vez que em um mesmo volume de material, a
concentracao de duplas ligacdes de carbono € menor (Baroudi et al., 2007; Garoushi
et al.,, 2008; Goncgalves et al., 2010a). O aumento da contragdo volumétrica
relacionado ao aumento da concentracdo do monémero TEGDMA se deve a dois
fatores principais: o efeito antiplastificante do monémero TEGDMA, que quando
associado ao BisGMA permite uma maior aproximacado das cadeias poliméricas
levando ao aumento da densidade de ligacbes cruzadas (Sideridou et al., 2003) e ao
aumento no grau de conversdao do material dado tanto pelo aumento na
concentracado de dupla ligagées de carbono, quanto pela maior mobilidade do meio
em que ocorre a reacao (Dewaele et al., 2006; Floyd; Dickens, 2006; Gongalves et
al., 2008a). De fato, uma relacao linear direta entre contracao volumétrica e grau de
conversdao de compésitos a base de BisGMA:TEGDMA j& foi observada, com
variacdo de 20,39 cm?® por mol de duplas ligacdes convertidas (Dewaele et al.,
2006).

Foi observado um efeito ligeiramente maior do conteddo inorganico comparado
ao conteudo monomérico na determinagdo da contracdo volumétrica. De fato,
avaliando-se misturas equimolares de BisGMA:TEGDMA relatou-se que o aumento
de 35 % em peso do conteldo inorganico levou a reducédo de 36 % na contracao

volumétrica, ou seja, 0 aumento em uma unidade de carga leva ao aumento de 1,03
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na contracdo volumétrica (Gongalves et al., 2010a), ao passo que em estudo com
resinas sem carga, o aumento em 60 % em peso na concentragcdo de BisGMA levou
a reducao de apena 50 % da contracao volumétrica, isso €, 0 aumento em uma
unidade de BisGMA leva ao aumento de 0,83 na contracao volumétrica (Dewaele et
al., 2006).

6.3 MODULO DE ELASTICIDADE

O aumento do modulo de elasticidade dado em fungédo do contetdo inorganico
segue a lei das misturas e foi observado por inUmeros autores (Braem et al., 1989;
Jones; Rizkalla, 1996; lkejima et al., 2003; Masouras et al., 2008). Entretanto, o fato
da silanizagdo das particulas ndo ser ideal, faz com que, em alguns casos, essa
relacdo nao seja perfeitamente linear. Com relagcdo a composi¢cdo da matriz, a alta
concentragdo de BisGMA, por um lado, diminui a rigidez do polimero por reduzir a
conversdao e a densidade de ligacbes cruzadas e, por outro lado, a estrutura
molecular rigida do BisGMA e o estabelecimento de ligacbes secundarias através de
pontes de hidrogénio aumentam a rigidez ao polimero formado (Floyd; Dickens,
2006; Gongalves et al., 2008a; Emami; Soderholm, 2009), fazendo com que haja
uma pequena variagao na amplitude dos valores de modulo de elasticidade obtidos
(Jones; Rizkalla, 1996; Asmussen; Peutzfeldt, 1998). Os presentes dados concorda
com estudos que avaliaram concentracées molares de 20-80% de BisGMA e
observaram a diminuicdo do moédulo de elasticidade em conseqléncia da diminuicao
do grau de converséo, com 0 aumento da concentracao de BisGMA (Floyd; Dickens,
2006; Gongalves et al., 2010b).

Observa-se que o efeito da composicdo monomérica parece ser mais evidente
nas formulagdes com maior conteludo de carga. Nota-se que nas formulacdes com
40% de carga, o modulo de elasticidade foi semelhante para todas as composicoes
organicas. A medida que aumenta o conteido inorganico, compdsitos com menor
concentracdo de BisGMA apresentaram maior modulo de elasticidade, apesar de
teoricamente apresentarem matriz mais flexivel. Possivelmente, a maior

concentracao de ligacdes carga-matriz reduz a flexibilidade do material.
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A analise de regressao indicou que a influéncia da matriz organica sobre o
modulo de elasticidade é menos expressiva quando comparada ao efeito da
concentracado de carga. De fato, observou-se em compdésitos experimentais a base
de BisGMA e TEGDMA que uma variacado entre 30 e 70% em mols de BisGMA
levou a reducdo de apenas 15% no mdédulo de elasticidade (Asmussen; Peutzfeldt,
1998), ao passo que variacdes entre 25 e 60% em peso de vidro de bario levaram a

reducao de 73% no mddulo de elasticidade (Gongalves et al., 2010a).

6.4 TANGENTE DE DELTA

A tangente de delta é um parametro visco-elastico do material que pode dar
uma idéia indireta do grau de mobilidade das cadeias poliméricas apés a
fotoativagdo do material (Mesquita et al., 2006). E calculada pela razdo entre o
modulo de perda e o médulo de elasticidade, dada pela tangente do angulo delta,
que é formado pela diferenca entre os comprimentos de onda antes e apds a
aplicacao de uma for¢ca ou deformacdo no material. Desta forma, os valores de
tangente de delta situam-se entre 0 e 1 sendo que quanto mais préximo de zero,
mais elastico é o material.

Foi observado o aumento da tangente de delta com o aumento da
concentracdo de BisGMA, o que pode ser interpretado com uma maior viscosidade
do polimero em fungéo do menor grau de ligagdes cruzadas e da menor conversao
(Mesquita et al., 2006; Mesquita; Geis-Gerstorfer, 2008). A Unica excecao foi a
mistura 3B:7T com 40 % de carga que apresentou tangente de delta superior a
mistura de 4B:6T com mesmo conteudo inorganico. Acredita-se que esse material,
devido ao alto conteudo de TEGDMA, tenha sofrido maior niUmero de ciclizagoes.

A analise de regressdo revelou haver uma maior influéncia do conteudo
inorganico sobre a tangente de delta. Isso concorda com estudos utilizando
materiais comerciais. Possivelmente, o aumento no conteddo inorganico permitiu
uma maior concentragcdo de ligacdes entre as particulas de carga e matriz, que
contribui assim para diminuir a mobilidade da rede polimérica e conseqlientemente a
tangente de delta. O mesmo foi observado ao se comparar materiais flowables e

compésitos condensaveis de mesmo fabricante e verificar menor tangente de delta
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para os compositos condensaveis, dado pela maior concentragcéo inorganica nesses

materiais (Helvatjoglu-Antoniades et al., 2006).

6.5 TENSAO DE POLIMERIZACAO

A tensdao de polimerizagdo diminuiu com o aumento da concentracao
inorganica, em concordancia com um estudo que avaliou a influéncia da
concentracdo de carga em misturas equimolares de BisGMA:TEGDMA (Goncalves
et al., 2010a). Entretanto, diverge de autores que observaram forte correlacao da
tensao de polimerizacdo com o conteudo inorganico e o médulo de elasticidade em
compositos comerciais (Condon; Ferracane, 2000; Kleverlaan; Feilzer, 2005). Essa
divergéncia entre os resultados deve-se principalmente ao sistema de teste
empregado. No presente estudo e na andlise que apresentou relagcdo inversa do
conteudo inorganico com a tensao de polimerizacado, foi utilizado um sistema de
teste com alta complacéncia, tendo acrilico como substrato de colagem. Por outro
lado, autores que relataram correlacao direta da tensédo de polimerizagao e contetido
inorganico, utilizaram substratos de colagem com maior médulo de elasticidade
(vidro e metal). Em sistemas de teste rigidos, a baixa deformagdo do substrato
decolagem intensifica a influéncia do médulo de elasticidade do compésito no
desenvolvimento da tensao de polimerizagao (Gongalves et al., 2008b; Boaro et al.,
2010). Na verdade, nenhum sistema de teste é capaz de mimetizar a estrutura
dental. Na clinica, preparos cavitarios com diferentes niveis de complacéncia podem
surgir em funcdo da geometria do preparo e da quantidade de remanescente
dentario (Tantbirojn et al., 2004; Bouillaguet et al., 2006). O sistema de teste pouco
rigido foi utilizado nesse estudo, pois apresentou melhor correlagdo com a
microinfiltracdo em restauracdes classe V in vitro, quando comparado ao sistema
utilizando vidro como substrato de colagem (Boaro et al., 2010). Além disso, o
acrilico como substrato de colagem permite testar composicdes que seriam inviaveis
tendo o vidro como substrato, uma vez que valores acima de 9 MPa aumentam o
risco de fraturas na interface e fraturas coesivas do vidro.

A maior influéncia da proporgdo monomérica na determinacdo da tenséo

quando comparada a concentracdo inorganica pode ser explica pelo fato que a
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medida que se aumenta a proporcao de TEGDMA para uma mesma concentragao
de carga, também ha o aumento da contracao volumétrica, do grau de conversao,
do modulo de elasticidade e diminuicdo da taxa maxima de polimerizacdo e da
tangente de delta, sendo que todos estes fatores atuam em um mesmo sentido,
aumentando a tensdo de polimerizacdo. Entretanto, aumentando-se o conteudo
inorganico, sdo observados efeitos antagénicos. Enquanto a reducao da contragao
volumétrica e do grau de conversdao tendem a diminuir o desenvolvimento de
tensbes, o aumento do modulo de elasticidade e a reducdo na tangente de delta
tenderiam a aumentar a tensao. Assim, fatores agindo em diregdes opostas levariam
ao menor efeito da concentragéo inorganica na tensao de polimerizacao.

Dentre as variaveis-resposta avaliadas, a tensdo de polimerizagcdo mostrou
relagdo com grau de conversdo e contragdo volumétrica. De fato, outros autores
vém apontando para esse fato. Ao se avaliar matrizes resinosas de
BisGMA:TEGDMA em propor¢cdes em peso de 3:7, 5:5 e 7:3 observou-se que o
aumento da tensdo de polimerizagcdo (mensurada em sistema rigido) ocorreu
principalmente pelo aumento da contragdo volumétrica, que por sua vez, esteve
relacionada a maior conversao do material, ao passo que o modulo de elasticidade e
taxa maxima de polimerizagdo nao apresentaram relacdo com a tensao (Feilzer;
Dauvillier, 2003). Analisando diferentes composicoes e proporgcdes monoméricas de
BisGMA, TEGDMA e BisEMA observou-se fortes correlagdes lineares entre tensao
de polimerizacdo e contracao volumétrica e grau de conversdo, e uma correlacao
mais fraca com o mdédulo de elasticidade (Gongalves et al., 2008a). Andlise por
modelos matematicos simulando restauracdes classe | em compdsitos, em modelo
viscoelastico, observou que o principal fator desencadeante da tensdo de
polimerizacdo é a contracdo volumétrica, seguida pelo moédulo de elasticidade,
enquanto que a viscosidade e a taxa de polimerizagcao apenas afetaram tensdes
residuais superficiais (Li et al., 2008).

Alguns autores tém demonstrado uma relagdo direta entre modulo de
elasticidade e o desenvolvimento da tensao de polimerizagédo (Kleverlaan; Feilzer,
2005; Li et al., 2008; Gongalves et al., 2008a). Entretanto, no presente estudo isso
nao foi observado. Ao se avaliar apenas a influéncia do conteudo inorganico no
desenvolvimento de tensdes de polimerizacao em sistemas de alta complacéncia,
observa-se que o aumento da concentracao de carga esta associado ao aumento do

maodulo de elasticidade, e diminuigdo da tensdo de polimerizagao (Gongalves et al.,
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2010a). Por outro lado, ao se avaliar apenas a influéncia da composicao
monomeérica, observa-se que o0 aumento da concentracdo de BisGMA causa a
reducao do modulo de elasticidade e da tensdo de polimerizagao (Gongalves et al.,
2010b). Assim, ao se analisar concomitantemente a influéncia da concentracao
inorganica e da composicdo monomérica sobre a tensdo de polimerizacao,
observou-se uma sobreposicdo dos efeitos antagbnicos, levando a auséncia de
correlagao entre modulo de elasticidade e tensdo. O mesmo ocorre com a tangente
de delta, que tem efeito positivo na tensdao de polimerizacdo quando analisada a
proporcado monomerica e efeito negativo quando analisado o contetdo inorganico
isoladamente.

Embora a literatura demonstre que a reducao da velocidade de polimerizacao é
capaz de prolongar a fase pré-gel ou pré vitrificagdo, permitindo o escoamento do
material e conseqlentemente o alivio de tensbées de polimerizagcao (Bouschlicher;
Rueggeberg, 2000; Lim et al., 2002b; Sakaguchi et al., 2004; Witzel et al., 2005), tal
efeito é valido apenas ao se trabalhar com um mesmo material em diferentes
condicoes de fotoativacdo. Tém-se demonstrado que ao se avaliar diferentes
formulacdes, a cinética € um fator de menor importancia no desenvolvimento das
tensées de polimerizacdo (Gongalves et al., 2008a; Li et al., 2008; Pfeifer et al.,
2008), devido a influéncia de outras variaveis determinantes, como de fato pode ser
observado nesse trabalho.

Diante do exposto, torna-se claro que na busca por formulagées que propiciem
menor tensdo de polimerizagdo, devem ser observados criteriosamente tanto o
contetldo monomérico como a fragcao inorganica. O equilibrio entre baixa contracao
volumétrica com o alto grau de conversao é o principal desafio no desenvolvimento
desses materiais, uma vez que a redug¢ao da contracao volumétrica através do uso
de formulagdo com grau de conversdo reduzido afetaria negativamente outras
propriedades fisico-quimicas do material. Dentre as formulagbes avaliadas, os
resultados obtidos pela proporcao equimolar de BisGMA e TEGDMA e a adicao de
50 % em peso de carga parece representar a melhor solugdo de compromisso entre
um valor de tensdao de polimerizacdo razoavelmente baixo e um alto grau de
conversado. Nessa formulacdo, o grau de conversao foi bastante préximo do valor
maximo observado no estudo (77 versus 82 %) e a tensdo de polimerizagao

apresentou valores intermediarios. De fato, tém-se apontando esta proporcéao
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monomérica como aquela mais favoravel no que se refere ao desenvolvimento de

propriedades mecanicas (Asmussen; Peutzfeldt, 1998; Floyd; Dickens, 2006).
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7 CONCLUSOES

Diante dos resultados obtidos e considerando as limitagcdes desse estudo,

podemos concluir que:

- Tanto a proporcdo monomérica como a fragdo inorganica afetaram
significativamente a tensdo de polimerizagdo, grau de conversdo, taxa maxima de
polimerizagao, contragdo volumétrica, médulo de elasticidade e tangente de delta. A
tensdo de polimerizacao, grau de conversao e taxa maxima de polimerizacdo foram
mais influenciados por variagdes na proporcao BisGMA:TEGDMA, enquanto que
contracao volumétrica, médulo de elasticidade e tangente de delta apresentaram
maior efeito da concentracdo de carga. Portanto, a primeira hipétese do estudo foi

rejeitada.

- Para o grupo de materiais estudados, contragcdo volumétrica e grau de
conversdao apresentaram efeito estatisticamente significante sobre os valores de

tensdo de polimerizagcdo. Portanto, a segunda hipétese do estudo foi rejeitada.
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Baixar livros de Literatura

Baixar livros de Literatura de Cordel
Baixar livros de Literatura Infantil
Baixar livros de Matematica

Baixar livros de Medicina

Baixar livros de Medicina Veterinaria
Baixar livros de Meio Ambiente
Baixar livros de Meteorologia
Baixar Monografias e TCC

Baixar livros Multidisciplinar

Baixar livros de Musica

Baixar livros de Psicologia

Baixar livros de Quimica

Baixar livros de Saude Coletiva
Baixar livros de Servico Social
Baixar livros de Sociologia

Baixar livros de Teologia

Baixar livros de Trabalho

Baixar livros de Turismo
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