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Resumo

Particulas de vidro sdo empregadas como carga\ersds materiais odontoldgicos,
tais como resinas compostas (restauracdes em dentores e posteriores). Grande parte
destas cargas € obtida por fusdo de oxidos, aagoesenta como desvantagens a necessidade
de altas temperaturas de sintese (entre 1100 e°C)0@lém da dificuldade no controle da
composicdo e homogeneidade quimica. A sintese dlesvipelo método sol-gel garante
melhor controle da composicdo, melhor homogeneidgdénica, maior reatividade
superficial, menor temperatura de calcinacdo eaesésgaste de materiais refratarios de
fornos de sintese, ja que as condi¢des de sirdesgrandas. Neste trabalho, as particulas de
vidro para uso odontolégico foram obtidas pelo meétcsol-gel, empregando como
precursores alcoxido de silicio e sais solUveisbde e aluminio. O gel sintetizado foi
desidratado e apoés calcinagdo a diferentes teropasatesultou em particulas de vidro de
alumino-boro-silicato, sintetizados nas composic@&A30-Al,05-B,0; e 2SiQ-Al,03-
0,5B,0;. Esse material foi caracterizado por difracdo desrX (DRX), caracterizacao
térmica (TG-DTA), andlise por adsorcdo-dessorcdoNge distribuicdo de tamanho de
particulas, microscopia eletrbnica de varreduraessanancia magnética nuclear. PGOs
comerciais de vidro alumino-boro-silicato (GlasswBer, Schott, Alemanha) foram
caracterizados por distribuicdo de tamanho de qude. Difratogramas de raios-X
confirmaram a natureza amorfa para vidros calcisan temperaturas entre 250 e 600°C.
Ndo foram detectadas fases contaminantes crigtaliRrar TG-DTA foram observadas
temperaturas de transi¢ao vitr@g) (€ temperatura de cristalizacd@)( Os pos apresentaram
distribuicdo unimodal para tamanho de particulpgesenca de cargas submicrométricas com
um pequeno aglomerado de particulas volumetricarexpiressivo.

As particulas de vidro sistema 2%i8l,03-B,0O3; foram utilizadas como carga
inorganica em resina composta. Estas foram incadasr aos mondmeros Bis-GMA,
TEGDMA e fotoiniciador canforoquinona para a ob&mgla resina composta utilizando
fracOes volumétricas de 50 a 70% de carga inorgamit0/30 Bis-GMA/TEGDMA. Apés a
sintese do material, estes foram manipulados epdbioerizados (40 segundos) dando
origem a corpos-de-prova que foram submetidos disanéas propriedades mecéanicas
(compresséo e tracdo diametral). Os resultadoslasbfioram comparados por Analise de

variancia (ANOVA) e demonstraram diferencas egsta#is quanto a resisténcia a compressao



(p>0,01) enquanto os resultados para resistértcég@o diametral foram equivalentes entre o
material experimental e comercial (Durafile MasterFilll).

Particulas de vidro alumino-boro-silicato foram ida$ com sucesso utilizando
metodologia sol-gel, sendo este um método inteméssaeficaz para emprego na indUstria de
materiais odontologicos. As resinas compostas ewpatais adquiridas apresentaram
propriedades mecanicas semelhantes as comeread sste resultado bastante encorajador
para o desenvolvimento de sistemas resinosos adeaparticulas de vidro alumino-boro-
silicato sintetizados por método sol-gel.

Palavras-chave: sol-gel; particulas de vidro; neiteodontologicos.



Abstract

Glass particles are used as filler in severalalanaterials, such as composite resins
(restorations on anterior and posterior teeth). Wafrthese fillers are obtained by oxides melt
method that show as disadvantages the necessitglosynthesis temperature (between 1100
and 1400 °C), and poor control of the compositiod ahemical homogeneity. The glass
synthesis by sol-gel method allows control of tbenposition, better chemical homogeneity,
higher superficial reactivity, lowest calcinatioanmtperature and it avoids consuming of
refractory materials of synthesis ovens. In thigkiwthe glass particles were obtained by sol-
gel method, using as precursors silicon alcoxyd® soluble salts of boron and aluminum.
The synthesized gel was dehydrated and after esicmat different temperatures resulting in
glass particles of aluminum-boron-silicate, synites in the compositions 2SjAl,03-
B,Os; and 2SiQ-Al,03-0,5B,05. These materials were characterized by X-Ray &uffon
(XRD), thermal characterization (TG/DTA), adsorptidesorption gas (Nisotherms (BET),
distribution of size of particles, Scanning Eleatfdicroscopy (SEM) and nuclear magnetic
resonance (NMR). Commercial powders of aluminunpbesilicate glass (Glass Powder,
Schott, Germany) were also characterized and cadpaith experimental glass powders. X-
ray patterns confirmed the amorphous nature fassgla calcinated in temperatures between
250 and 600°C. Contaminant phases were not detdetedl G-DTA temperatures of glass
transition were observed (Tg) and crystallizatiemperature (Tc)The experimental powders
presented unimodal distribution for size of paetschnd presence of sub-micron fillers with a
small agglomerate of particles volumetrically exgsiee.

Experimental glass particles system 28KD,0s-B,O5; was used as filler in composite
resin. It was incorporate to the monomers Bis-GNIBGDMA and initiator camphorquinone
to obtaining the composite resM/ere used volumetric fractions from 50 to 70% (whf)
filler on 70/30% of Bis-GMA/TEGDMA. After the synésis of the material, these were
manipulated and photopolymerizated (40 secondshgjiorigin the body-of-proof that were
submitted the analysis of the mechanical propeliesnpression and diametrical traction
strength). The obtained results were compared layysis of variance (ANOVA) and they
demonstrated statistical differences as for thistasce to the compression strength (p>0,01)
while the results for resistance to the diametricaition were equivalent to experimental and

commercial material (Durafill and MasterFilll).



Glass particles aluminum-boron-silicate was obthwéh success by sol-gel method,
being this an interesting and efficient methoddgmthesis of boron-aluminume-silicate glasses
for dental materials. The experimental composiggngeshows mechanical properties similar
to commercial resins, being this result very enaging for the development of resinous

systems based on this experimental filler.

Keywords: sol-gel; glass particles; dental material
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1. Introducao

1.1 Consideracdes iniciais

Atualmente, o material restaurador resina compatsiade a uma grande demanda na
pratica odontologica apos ter passado por divergalicdes desde seu advento com Bowen
em 1963 [1]. Para suprir esse mercado cada vez eoaipetitivo tornou-se necessario o
estudo e aperfeicoamento do material em questao.

Em geral, as resinas compostas sdo constituidasiqpmy elementos basicos: carga
inorganica, matriz organica, agente de unido, re@seiniciadores e pigmentos. Apesar de a
resina composta ser um material bastante satisfat@om excelentes propriedades, algumas
melhorias ainda podem ser feitas. Estudos com witontde reduzir a contragédo de
polimerizacdo e permitir a aplicacdo de camadass negipessas de resina composta
aumentariam ainda mais a aplicabilidade e o borardpenho do material. Para que se atinja
o0 objetivo acima explicitado, a carga inorganicaspnte na resina composta €& de
fundamental importancia.

Embora a carga inorganica utilizada na fabricacdoresina composta varie de
composicao de acordo com o fabricante, a maiotliaaubs mesmos precursores como pode
ser analisado na Tabela 1. Particulas de vidroesdregadas como carga inorganica em
resinas compostas e serdo o alvo de nossos estudos.

O método de mistura e aquecimento de pés, traditiente utilizados na obtencéo
de vidros apresenta limitacbes no que diz respaitocontrole da homogeneidade, de
aglomeracdes no material resultante e a necesstladdtas temperaturas de sintese. Pelo
método convencional em que é utilizada a fusdo sériamento, h4 a necessidade de
temperaturas que chegam até 1400°C [2, 3].

A carga inorganica sintetizada nesse trabalho stenem particulas de vidro alumino-
boro-silicato que irdo influenciar em fatores comoadiopacidade, resisténcia a abraséo e
coeficiente de expansdo térmica da resina compbstarsos estudos em relacdo a essas
cargas foram realizados nas Ultimas décadas commmiova importancia desse item na

composicao do material [4, 5, 6, 7].
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Tabela 1: Composicao de algumas marcas comerciais de resmposta.

nao aglomerada

(20 nm.)

Material Fabricante Matriz Particulas Carga
organica inorganicas | inorganica em
Tamanho volume (%)
médio das
particulas
HerculiteXRV Kerr Bis-GMA e Vidro de 59
TEGDMA borosilicato de
aluminio e silica
coloidal — 0,6um.
Tetric Ceram Ivoclar Vivadent | Bis-GMA, UDMA| Bario-aluminio- 60
e TEGDMA borosilicato,
Silica— 5um.
Durafill VS Heraeus Kulzer Bis-GMA, UDMA Dioxido de silicio 43
e TEGDMA (0,02-0,07um).
Particulas pré-
polimerizadas (10
20 um).
Charisma Heraeus Kulzer Bis-GMA e Vidro bario 60
TEGDMA aluminio
fluoretado (0,02-2
um). Dioxido de
silicio (0,02-0,07
um).
Filtek Z250 3M-ESPE Bis-GMA, UDMA/| Zircbnia/Silica 60
e TEGDMA Tamanho: 0,01 a
3,3um.
Tamanho médio:
0,6 um.
Esthet-X Caulk /Dentsply UDMA, Vidro de silicato 60
Bis-GMA, Bis- de Béario Boro
EMA, TEGDMA Fluoraluminio
(0,6—-0,8um) e
nanoparticula de
silica (0,04 nm)
Grandio VOCO Bis-GMA, Di6xido de silicio 72
TEGDMA esférico de 20-50
nm e particulas
finas de
vidro ceramico.
4 Seasons Ivoclar Vivaden Bis-GMA, Vidro de bario, 76
TEGDMA, vidro de Ba-Al-
UDMA fluorsilicato
e silica dispersa
com particulas de
carga de tamanhg
de 0,04-3 mm.
Tamanho médio
de 0,6 mm.
Filtek Supreme 3M-ESPE Bis-GMA, Combinacao de 70
Bis-EMA, nanoaglomerados
UDMA, de zircOnia/silica
TEGDMA (5-20 nm) e silica
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Utilizando o método sol-gel é possivel a obtencégpdrticulas vitreas com baixa
temperatura de sintese, maior controle nas etapgseparacdo e controle de uma série de
variaveis [3, 8]. Diante das vantagens apresentagtsmos, neste trabalho, em utilizar o
meétodo sol-gel na sintese das particulas de vid® sprdo empregadas como carga
inorganica em resina composta.

As particulas de vidro sintetizadas neste trabalirem espaco para uma formulagéo
baseada nas cargas inorganicas ja existentesematita e em materiais comercialmente
disponiveis no mercado [9, 10, 11, 12, 13], poré&wp@e-se um meétodo quimico para
sintetizar as particulas concedendo maior contrateetapas de fabricacdo das mesmas. Com
esse controle podemos obter o material resultamte caracteristicas e propriedades pré-
planejadas além de fazer modificacdes durante @epso de sintese, como a incorporacédo de
outros compostos.

A formulagdo e método de preparo utilizado nesabatho ja sdo existentes na
literatura, porém para outras aplicacdes ou pamegos ndo especificaddsl]. Propomos a
incorporacdo das particulas vitreas em matriz acgadando origem a resina composta
utilizando um método quimico, diferenciando-se rassio método tradicional com esta
formulacao [15].

O presente trabalho visa a sintese de carga inoegde resina composta pelo método
quimico sol-gel para aplicagdo odontoldgica.

1.2 Objetivo

O presente trabalho tem como objetivo principalbéencdo de particulas vitreas
(alumino-boro-silicato) pelo método de sintese gadl-para incorporagcdo em material
odontoldgico. Pretende-se assim a utilizagdo deonmtemperatura de sintese de particulas de
vidro (em relacdo ao método de fusdo tradicionalenentilizado) com controle
estequiométrico, além de aumentar a homogeneidadeterial.

Além disso, deseja-se que 0 conhecimento das etdpasintese do compdsito
desenvolvido permita a incorporacdo em trabalhtigde de outros materiais a sua estrutura
durante o processo de fabricacdo, de modo a mellmo@mpdsito denominado resina

composta em suas propriedades tornando este matetéavez mais aprimorado.
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1.3 Motivacéao

A crescente demanda por materiais restauradoréscestna Odontologia incentiva
continuamente as pesquisas nessa area. Técnitasradsras modernas visam, além da
reabilitacdo da fungdo mastigatoria do pacientecaperacao do fator estético (Figura 1).

A busca por um material que restaur@oacdo perdida do elemento dental,
aproximando-o da forma natural, tem sido alvo degpias. Desde que Bowen (1962),
formulou o Bis-GMA, profissionais e pesquisadoregpamdem a aplicacdo das resinas
compostas em restauragdes cada vez mais extefsds [18].

A motivacdo do trabalho apresentado é a ut#iaagle um processo que permita a
obtencdo de cargas com a utilizacdo de tempera&ucandicbes mais amenas quando
comparadas aos métodos tradicionalmente utilizadom isso, podem-se adquirir materiais
com as caracteristicas e propriedades pré-plarsgjadamo: composicdo quimica,
homogeneidade, viscosidade e porosidade.

Figura 1. Aspecto clinico da substituicdo de restaurac6eandélgama (A) por material

restaurador estético resina composta (B) [19].
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2. Revisao Bibliografica

2.1 Materiais Compadsitos

Compositos sdo materiais constituidos pela misderama matriz (componente em
maior quantidade) e cargas. Essas cargas podativeey, designadas como refor¢co e que sao
introduzidas para melhorar as propriedades térmgcasecanicas do compdésito ou cargas
inertes, que tém a finalidade de reduzir cust@#itar a moldagem. Tem sido descrito 0 uso
de carbeto de silicio, silica, 6xido de alumini&rgilas como cargas ativas em compdésitos de
matriz polimérica, conferindo maior resisténcia éreca e estabilidade térmica [20, 21]. O
processo sol-gel tem sido usado para prepararedifss compdsitos em matrizes de
polimeros hibridos organico-inorganicos [22, 23,25].

Os termos compositos e hibridos organico-inorg@&nitgm sido erroneamente,
empregados na literatura como sinénimos. Compds@diosmateriais constituidos por uma
mistura de dois ou mais componentes ou fases tdistinsualmente combinadas em escala
macroscopica, 0s quais devem estar presentes @orpdes razoaveis (>5%) [26, 27].

Hibridos sdo materiais compostos que sédo formadakamie o uso de varios tipos de
reforcos diferentes [28]. Em materiais hibridosgdispersdo ou mistura dos componentes
ocorre em nivel molecular, resultando em um mdteoia um tamanho reduzido das fases, o
que justifica o interesse na obtencdo de matehidisdos com alto grau de dispersédo e
homogeneidade.As propriedades finais de um material hibrido saetemininadas
predominantemente em funcdo da natureza da ingeifgerna entre as fases organica-
inorganica, a qual tem sido empregada para cleasiistes materiais em duas classes:
Classe 1- aquela em que os componentes organicos e inoogaestdo homogeneamente
dispersos, existindo apenas ligacdes fracas elese @®mo ligacdes de hidrogénio, forcas de
Van der Waals, interag6es hidrofilicas e hidrofabjc
Classe 2- aguela em que os componentes organicos e inoggaastao fortemente ligados

através de ligacdes quimicas covalentes ou i6f2€4s
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Assim, compdésito e hibrido diferem entre si nasetisbes e na dispersdo de seus
componentes; além disso, um compoésito ndo é, ree@sente, constituido por componentes
organicos e inorganicos [30].

O principal objetivo da producédo de composito®m®almnar diferentes materiais para
produzir um Gnico material com propriedades supesicas dos componentes unitarios.
Assim, compadsitos com finalidades Opticas, estaiguelétricas, opto-eletrdnicas, quimicas e
outras sao facilmente encontrados em modernosdiiss e sistemas.

As propriedades do compésito € uma funcédo deemtoomo a geometria da fase
dispersa, distribuicdo, orientacdo e também da atbilidade interfacial entre os
componentes da mistura. A adesdo de um materiafra esta associada ao estabelecimento
de interacbes que podem ser dos tipos: eletraasatiigacdes de hidrogénio, ligacoes
covalentes ou forcas de van der Walls. A naturestad interacdes esta associada a afinidade
guimica entre a matriz e a fase dispersa. Geradmamntcargas (fase dispersa) apresentam
natureza hidrofilica enquanto que o polimero (matem natureza hidrofobica [31].

A resina composta € um exemplo de material cortpagilizado em Odontologia
Restauradora. Como ja mencionado acima, além desoatementos, a resina € constituida
por uma matriz organica e cargas inorganicas cadhapntribuindo a seu modo para o bom

desempenho das caracteristicas finais desse rhagsteurador.

2.2 Vidros

Os séculos XVIII, XIX e XX marcaram importantes eegolvimentos tanto na
fabricacdo quanto na aplicacédo dos vidros. Em 1B&8@2hariasen [32] publicou seu trabalho
sobre a hipotese da rede aleatéria e as regrasap&amacao de vidros no Journal of
American Chemical Society. Em 1960, Turnbull e Golpeopuseram um modelo para a
formacao de vidros, baseado no controle da cdsiglio atraves da taxa de resfriamento[33].

Inicialmente, as definicbes de vidro basearam-gseconceito de viscosidade de
sélidos, ja que até entédo os vidros eram prepanamioamente por fuséo e resfriamento. Com
base nesse conceito, definiu-se vidro como “um ymehorganico fundido, que atinge por
resfriamento uma condicao rigida, sem que ococrestalizacao’[34].

Ao se esfriar um liquido a baixas temperaturas) geie ocorra a cristalizagcéo, a

mobilidade molecular propria do estado liquido édgia e o liquido subresfriado se
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transforma em um sdlido rigido e indeformavel qeeessita do ordenamento préprio dos
cristais. Considera-se que o solido aparentemesgerdenado e sem mobilidade molecular
esta em um estado denominado estado vitreo.

Levando-se em consideracdo as diferentes propssigdespeito destes materiais,
pode-se definir vidro como sendo “um soélido nédgstalino, portanto, com auséncia de
simetria e periodicidade translacional, que exilfen@meno de transi¢éo vitrea, podendo ser
obtido a partir de qualquer material inorganicgamico ou metalico e formado por qualquer
técnica de preparacaf35].

A temperatura de transicdo vitreg)(€ uma temperatura caracteristica dos vidros e
define a passagem do estado vitreo para o estacmelastico, através da chamada relaxacéo
estrutural. Quando se aquece um vidro acimagseTinicia 0 comportamento viscoelastico
devido a possibilidade das cadeias escoarem umaslagéo as outras, dentro do vidro.
Desse modo, quando uma forca é aplicada, as casleiggvimentam, mas a atragdo que
existe entre as mesmas faz com que estas retotlastit@mente a situagao inicial com uma
velocidade relativamente baixa, devido a elevad@ogidade As ceramicas e 0s vidros
apresentam um tipico modulo de alta elasticidadm& baixa resisténcia a fratura apesar da
excelente resisténcia & compressao.

As pesquisas e utilizacdo basearam-se durantesranps nos vidros a base de 6xidos
obtidos por processos tradicionais de fusdo [3@]s MItimos anos foram desenvolvidos
novos processos de fabricacdo de vidros, como odoé&ol-gel e os processos baseados na
deposicédo quimica de vapor, aléem da irradiacacdeans e spray-pirolise.

O método convencional de fuséo e resfriamento leeve fusdo de uma mistura dos
materiais de partida, em geral a altas temperat@eguida do resfriamento rapido do
fundido. A medida que ocorre o resfriamento, orgor@strutural interno do material fundido
se altera de acordo com a taxa de resfriamentzad#d. A velocidade de resfriamento
necessaria depende das cinéticas de nucleacascimm@ato. A formacdo do vidro pode ser
considerada uma competi¢ao entre as velocidadessstilizacéo e de resfriamento.

O termo cristalizacdo se refere a combinacdo de @obcessos: nucleacdo e
crescimento. A nucleacdo consiste no momento enoggsistema comeca a se ordenar em
alguns pontos, denominados nucleos. Essa etapdt@ importante, pois se ndo houvesse
ndcleos presentes a cristalizacdo jamais ocorr€iampedimento do crescimento pode
acarretar a existéncia de nucleos com tamanho mmadozido, a ponto de ndo serem

detectados, mas o material em termos praticos @iodera ser considerado um vidro. Assim,
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as velocidades de nucleacdo e crescimento juntameotn a taxa de resfriamento
determinam se um vidro serd ou ndo formado.

Os componentes de um vidro podem ser divididosieoo categorias de acordo com
a funcdo que desempenham: formador, fundente, @agendificador, agente de cor e agente
de refino. A alumina (AOs), por exemplo, atua como formador em vidros al@atas e como
um modificador na maioria dos vidros silicatos.

Os principais formadores de vidro sao SiEigura 2), BO; e BOs e sdo os
responsaveis pela formacao da rede tridimensiatahdida aleatoria.

Os fundentes tém a funcao de reduzir a temperdeiarocessamento para valores
inferiores a 1600°C e 0s mais comuns sao 0s Oxildognetais alcalinos. Os agentes
modificadores controlam a degradacao das proprésgjambmo a durabilidade quimica e os
principais representantes sao O0xidos de metaisadsi¢do e de terras-raras. Os agentes de
refino promovem a remocao de bolhas geradas nadoireestdo incluidas nessa categoria
oxidos de antiménio e arsénio. J& os agentes dea@mo o0 proprio nome diz, conferem cor

aos vidros.

(A) )(B

Figura 2: Estrutura aleatéria de uma rede dez(:‘m))e de uma unidade estrutural de 4$ED.

2.3 Método Sol-gel

O interesse pelo processo sol-gel comecou por deltt800 e chegou ao auge apds a

Segunda Guerra Mundial, com a sua aplicacdo naipéodde pastilhas nucleares. Ebelman e
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Graham deram inicio aos estudos sobre a silicae gadtaram que a hidrélise do TEOS
(Si(OGHs)4), quando em condi¢bes acidas, produzia um massmaélhante ao vidro [37].

Em 1939, a Schott Glass empregou pela primeiraovezétodo sol-gel em escala
industrial. No mesmo periodo Kistler provou questigura do gel ndo é destruida quando a
secagem € realizada em condi¢cdes planejadas. Algoas depois ller desenvolveu o
primeiro trabalho sobre a quimica da silica qugiou o pé de silica coloidal [37].

Na década de 60, Dislich demonstrou que é possipeéparo de vidros com varios
componentes, controlando-se a taxa das reacOeglddide e condensacdo de alcoxidos,
durante a transi¢céo sol-gel. Nos anos 80, na Alamascorreu um grande avanco nessa area
através da sintese de materiais compadsitos cddsstypor géis inorganicos impregnados por
polimeros organicos e copolimeros, formados pacdgs quimicas primarias entre cadeias
poliméricas organicas e inorganicas [38].

O processo sol-gel tem sido bastante utilizado calt@nativa no processamento de
vidros e ceramicas. Sol é um tipo de coléide falonaor particulas sélidas (dimenséao entre 1
e 100 nm.) finamente divididas, dispersas em unoriiguido. Gel € um coléide em que o
meio disperso é um liquido e o meio dispersantenésdlido, sendo que ambas as fases
(dispersa e dispersante) se distribuem de maneifi@me pelo sistema [39].

O método de sintese sol-gel € um processo relagivemcomplexo, pois envolve
diversas varidveis, como tempo e temperatura de&doeanatureza do catalisador,
concentracdo de reagentes, entre outras. Esta@weiarideterminam as caracteristicas finais
dos materiais, incluindo a porcentagem de hidrééseondensacdo de grupos reativos,
densidade de reticulacdo, homogeneidade do proehii@, outras [26].

O método quimico sol-gel é empregado na sintes@aleriais inorganicos, através
das reacdes de hidrolise e condensacdo com pressiremleculares (alcoxidos e sais
metalicos) e subseqlente secagem e envelhecimengeld Uma das importancias desse
processo é a possibilidade de desenvolver novoeriaiat (Figura 3) controlando sua
evolucdo estrutural desde os estagios iniciaisidgpsoducao [40]. O controle das etapas que
ocorrem durante a passagem do precursor molectlao @roduto desejado concede um
melhor dominio de todo o processo.

O método sol-gel permite a insercdo de moléculgdmcas em uma rede polimérica
inorganica. Os componentes inorganicos e orgamiessjados podem, entdo, ser combinados
em escala nanométrica, originando os hibridos &roog-organicos. Esse processo € dividido

em dois estagios: hidrolise do alcodxido onde sadyzidos os grupos hidroxilas (Equacao
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1) e policondensacdo dos mesmos com o0s gruposxalcoéemanescentes (Equacgdo 2),
podendo estas rea¢des ocorrerem tanto em meio @it basico.

Si(OR) + n H,0

v

Si(QRJOH),+ NROH (1)

v

= Si-OH + HO ---SE = Sj---0---Si= + H,0 (2)

ou

=Si - OR+HO --SE — » =Si-—0--Si=+ROH (2)

Dentre os compostos utilizados para a preparac@oes materiais via processo sol-
gel, destacam-se os alcoxidos, sendo mais conleoslalos elementos silicio, aluminio,
zirconio e titanio. Alcéxidos tém sido empregadas rsinteses de materiais ceramicos,
principalmente, devido a elevada pureza dos reagemimicos e a maior facilidade de
controle do processo de gelatinizacd@s alcoxidos de silicio mais estudados s&o os
compostos formados a partir do metanol (TMOS) aadt@EOS), pois através do polimero
tridimensional formado pode-se adicionar o siline forma de 6xido, o qual pode estar
acompanhado de outros elementos desejados na nresnma[42].

O interesse cada vez maior pelo método sol-gel-devao fato de que os materiais
obtidos por este processo permitem o controle dea wgérie de variaveis, como
homogeneidade, porosidade, o estado fisico, a cEig§m quimica, a viscosidade e a
resisténcia mecéanica, além de temperaturas de gs@oento muito inferiores quando
comparados a aqueles formados pelos métodos tradiside obtencéo de vidros e ceramicas
[41, 42]. O emprego de baixas temperaturas posaiilaior controle na manipulacdo do
material, até mesmo em escala hanométrica. Issaitpancorporar a estrutura diversos tipos

de materiais, inclusive organicos, para difereaf@gacoes.
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Figura 3: Esquema apresentando as possibilidades pararscabtde materiais pelo método

sol-gel com propriedades e caracteristicas préejadas [43].

De maneira mais didatica o processo sol-gel podeigelido basicamente em cinco

etapas: formacao do sol, gelificacdo, envelhecimesgicagem e densificacao.

Formacgéo do sol

Nessa etapa todos os componentes sdo misturdidosia formar uma solucao ou sol
limpido. Precipitacdo ou turvamento podem indicaegregacédo indesejavel de um dos
componentes. O sol pode ser obtido em meio aguestio, dependendo do precursor.
Com o TEOS, por exemplo, a 4gua reage preferensiénlevando a precipitacdo
precoce do precursor. Nesse caso, a reacdo decfon@do sol acontece em meio

alcoodlico.

Gelificacao
O processo sol-gel pode ser de dois tipos:
Sol-gel coloidal: sois sado formados pela dispees@o pela formacédo de particulas
carregadas ou ndo, com diametros tipicos de 1-408m um meio liquido. A unido entre
27



as particulas (Figura 4), pelo processo de crestone agregacdo, pode levar a
desestabilizacdo da disperséo coloidal, formanaoayeprecipitados [44].
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Figura 4: Representacdo bidimensional da passagem de u@)gura gel (F) [45].

O

Sol-gel polimérico: nesse tipo de processo sola@gkl € formado pela interacéo entre
cadeias poliméricas, resultantes da polimerizagdaumd mon6émero disperso em um
solvente. Os o6xidos, que dardo origem as ceramgéds,formados a partir de géis
poliméricos obtidos principalmente por dois tipas magentes: solucdo de alcoxidos
metalicos ou solucéo de alcoxido de silicio cors Barganico$45s].

Um sol pode sofrer a transicdo para o estado gelést de uma série de fatores, como:
concentracdo do sol, adicdo de agentes e contmlpHl Nessa etapa o produto é
constituido por duas fases: a rede tridimensiooaddo e a fase solvente no interior dos
poros. A transicao sol-gel pode ser observadamlkmge quando ha um aumento subito
na viscosidade do sistema.

Um entendimento das interacfes fisico-quimicas leitas na formacdo de géis
coloidais e poliméricos é decisiva para a compi@eres o controle das sinteses por
processamento sol-gel, pois estas interacdes india® no grau de homogeneidade dos

precursores, na formacdo de intermediarios e, qdesdéemente, na temperatura
necesséria para a obtencao da ceramica.
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Envelhecimento
Consiste na etapa de repouso do gel antes da secAgeante o envelhecimento dos

géis ocorre a hidrdlise, que leva a quebra dasasdeliminuicdo do seu tamanho médio.

Secagem

E o processo onde ha a evaporacdo de solventeéetimirdos poros. E uma das etapas
mais dificeis do processo sol-gel que, se nadozesdi adequadamente, pode causar
tensdes residuais que levam a trincas ou deforrmagdeproduto final. O tipo de gel
obtido apds a secagem pode ser:

Aerogel: a porosidade desse material € em torr@béle e este produto é conseguido
guando se elevam a temperatura e pressao acinantiogritico do solvente.

Xerogel: € mais denso e de preparo mais simplesoqaerogel. E obtido pela
evaporacao natural do solvente e da agua paracsfatma.

Sonogel: a solucdo é submetida a ultra-som antssadgem em autoclave.

Criogel: géis sdo secos em um aparelho de congetamaeseco. Produz pos finos e
nao pecas monoliticas.

Vapogel: o gel obtido é seco e se adquire um xéaigevés da injecdo de Si(Hara

rapida formacéo do gel.

Densificacao

Nessa fase hd uma grande perda de massa decataedésidratacdo profunda e da
combustdo de materiais organicos utilizados naeséntEssa etapa requer elevadas
temperaturas.

Através do processo sol-gel é possivel produzareiftes tipos de materiais vitreos e
ceramicos em diferentes morfologias, como fibriések, pds, corpos monoliticos densos

e porosos, entre outras possibilidades [46].

2.4 Resina Composta

Com o advento da técnica do condicionamento admesmalte, preconizado por

Buonocore [47] e o desenvolvimento das resinas ostap por Bowen [1], comecou uma

nova fase na Odontologia restauradora ja que a gaste momento o profissional tinha a sua

disposicéo materiais que poderiam ficar aderidgscasidades.
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O cirurgido-dentista norte-americano Raphael Leadh foi 0 maior representante
dos pesquisadores que seguiram a linha de pesdpaiseaada em resinas compostas
fotopolimerizaveis [48, 17]. Com o passar dos amete compasito, patenteado em 1962 [49]
foi alvo dos estudos de Bowen e seus colaboraflades1].

Em torno de 1950, Bowen observou que havia doibl@nmas basicos a serem
resolvidos com as resinas metil metacrilato (Figbyaque até entdo eram o0s materiais
utilizados: a alta contracédo de polimerizacao dieuttlade de incorporacao de particulas de
carga.

Bowen desenvolveu um composto formado pelo Bis-GW#atriz organica com
particulas de carga silanizadas) que apresentatagens como 0 peso molecular maior e
menor contracdo de polimerizacdo. Porém, iniciateamda havia muitos problemas como o
alto indice de infiltracdo marginal e recidiva deie juntamente com pouca estabilidade de
cor e resisténcia mecéanica e com isso houve umdewede descrédito, principalmente em

relacdo ao uso em dentes posteriores [52].

i ik
C|H—CH3— CH, - c| — CH, + R — H
COOH COO — CHj,

Figura5: Reacao de formacao do metacrilato de metila [53].

Assim, Bowen objetivava obter uma resina que pesatmenor infiltracdo marginal
e apresentasse maior resisténcia mecanica. Pamnseguir uma matriz satisfatoria para as
resinas varios obstaculos tiveram que ser ven@dmdras resinas sintéticas além da acrilica
foram pesquisadas.

Bowen escolheu a resina epoxidica (Figura 6) para seluslass sendo que uma
molécula epoxidica representada pelo éter diglicidilico do bisfeAok pertence a uma
familia de resinas de moléculas maiores. Assimais gspessa e possui menor contracao de
polimerizacdo por unidade de volume. Tem adesiedadoavel para a maioria dos solidos e
0 anel benzénico de sua férmula encontra- se emaomdicao instavel, podendo abrir-se

para combinar com outros compostos que tenhamrdispdade de hidrogénio [17].
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Figura 6: Resina epoxidica [17].

A resina epoxidica foi utilizada com a adicdo detipalas de quartzo fundido ou
porcelana que era polimerizada pelo calor. Porégg éste sistema foi abandonado devido a
falta de estética e lento endurecimento.

A resina ideal para ser utilizada como materidlargador deveria apresentar a baixa
alteracdo dimensional da resina epoxidica e mentwciade de polimerizagcdo, como a
resina acrilica. Ao unir a resina acrilica com aeyaentral da resina epoxidica Bowen obteve
uma molécula de mondmero 2,2-bis[4-(2-hidroxi-3-amatoxipropoxi) fenil] propano. Este
mondmero é conhecido pela sigla Bis-GNHAgura 7)e foi preparado a partir do bisfenol A e
glicidil metacrilato e, posteriormente, do éterlidigil do bisfenol A e acido metacrilico. Este
composto difere da resina epoxidica porque os gnaptos epoxicos sao substituidos pelos

grupamentos metacrilicos [17, 54].

0O 0O
— CH; —
\ 7/ \_/
CH, OH CH; OH CH,

Figura 7: Férmula estrutural do Bis-GMA.

Esse mon6mero Bis-GMA apresentava uma viscosidaite alta, o que dificultava o
seu uso clinico. Com o objetivo de diminuir estcosidade foram acrescidos a matriz outros
tipos de mondmeros com pesos moleculares menore®nme 0 mesmo sistema de
polimerizacdo. Para isso foram utilizados dimelaims n&o-aromaticos como o EGDMA
(dietileno glicol metacrilato) e o TEGDMA (trietieglicol dimetacrilato) [55]. A viscosidade
(n) do Bis-GMA é de aproximadamente 1369 Pa.s e aElBDMA ¢ de 0,05 Pa.s [567,
58]. Podem também ser utilizados como diluentes os durikttos aromaticos como o
BISMA (bisfenol dimetacrilato) ou o MMA (metil metalato) ou o EDMA (etilenoglicol

dimetacrilato).
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O diluente TEGDMA ¢é o0 mais comumente utilizado,gmorseu baixo peso molecular
aumenta a contracdo de polimerizacdo da misWisandodiminuir esse problema, outros
mondmeros de baixa viscosidade, porém com alto pestecular como o UDMA
(metacrilato de dimetil uretano) e o Bis-EMA (meiiato etoxilado de bisfenol A) estdo
sendo empregados em algumas formulagbes comei&®i$0]. As formulas estruturais de
alguns dos monémeros utilizados séo apresentadaguna 8.

O Bis-GMA é empregado como base em varios matep@dimtologicos, tais como:
material restaurador para técnica direta, mateggthurador para técnica indireta, selantes de
cicatriculas e fissuras, componente integranteistersa adesivo de restauracfes em resina
composta, forramento (resina flow) e agentes ciargas para restauracoes [61].

De acordo com a American Dental Association (AD4)y material restaurador deve
atender aos seguintes requisitos: apresentar ediaténcia ao desgaste e a abrasdo; boa
adaptacdo marginal; ser resistente & degradaca@gea e outros solventes; ser radiopaco e

de facil execucdo (aplicagéo) [62].

O CH,
CH; U,/\\/,UM\/,W\”/f\\/,U -
CH, 0
TEGDMA
CH%\N/HXO/ARM/KLTTNH NH O/A“w/£) CH
CH, O 0
UDMA
CH, CH,

| |
CH,= C—C—0O— CH,—CH, —O— C— C— C=CH,
I |
O O

EGDMA
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Figura 8: Formula estrutural de alguns dos mondémeros utitigadmo matriz orgéanica.

Para que seja realizada uma restauracédo dentamesem composta devem-se seguir
as etapas descritas adiante. Inicialmente é fedalecdo da cor baseada na escala VITA
(Figura 9). Posteriormente é colocado o isolamahtmluto do campo operatdrio (controle da
umidade). Em seguida a técnica adesiva € critenieste executada: condicionamento com
acido fosforico 37% por 30 segundos (promove atagjgeomecanico), aplicacdo do sistema
adesivo com auxilio de um microbrush seguido deatbtacdo por 30 segundos, formando
assim a camada hibrida, ja descrita em 1982 poalialashi [63].

A resina composta € inserida em incrementos de&dnmmo 2 mm. a fim de evitar a
contracdo de polimerizacdo (Figura 10). Oito dipssa o acabamento da restauracdo é
realizado através do uso da broca multilaminadatadas em alta rotacdo e pontas
siliconizadas. O brilho da superficie é conseguaittavés do polimento realizado com discos
de feltro montado em baixa rotacdo, obtendo assima vestauracdo compativel com a

estética dental do paciente.
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Figura 9: Escala Vita utilizada para selecdo de cor (A) e gamacdo do dente natural a

escala para que seja selecionada uma resina camgaratrestauracao(B).

Para desencadear a reacao de polimerizacdo exastémciadores. A amina terciaria
(ativador) segmenta o peroxido de benzoila (inapdando inicio ao processo (nas resinas
guimicamente ativadas). Ja nas resinas fotopolb@egis a luz que tem um comprimento de
onda de 470 nandmetros ativa a canforoquinonagdoc) gerando a interagcéo reativa com as
aminas terciarias. A exposicdo do sistema inici@daforoquinona a um campo de luz libera

radicais que afetam a polimerizacdo dos mondémeros.
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Figura 10: Etapas da confec¢cdo de uma restauracdo em resmaosta. Cavidade (dente
com isolamento absoluto e grampo) (A); condicionaimela cavidade com acido fosférico a
37% (B); aplicacdo do sistema adesivo com aux#ionécrobrush (C); resina composta sendo

inserida em incrementos (D); restauracao finalizamha desenho da escultura definido (E).

As resinas compostas eram inicialmente aplicada&ste como material restaurador
para dentes anteriores. A crescente demanda pde girs pacientes por materiais
restauradores estéticos e a preocupacdo com lagasnclo mercurio e sujeitas a corrosao
promoveram a resina composta como substituta atgama de prata para restauragdes em
dentes posteriore$64, 65]. As vantagens apresentadas por esses iamte&uando
comparados ao amalgama de prata sao: preservacatecitos dentarios higidos,
possibilidade de reparo durante o acompanhamestoedente resultado estético [66].

As resinas compostas fotopolimerizaveis sdo pro@dszicom pelo menos cinco
componentes (Figura 11). O componente em maior tigiaale € a carga inorganica,

correspondendo a aproximadamente 70% da massalaotaistura, constituida de didxido de
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silicio, vidros bario-silicato, alumino-silicatontee outros 6xidos inorganicos. Em seguida,
com aproximadamente 26% da massa total, tém-se @iz marganica, constituida
principalmente de dois ou mais polimeros organidognados a partir de mondmeros
derivados de ésteres metacrilicos. Como ja desadiona (Figura 8), os principais
monomeros utilizados sao o Bis-GMA; UDMA,; Bis-EMATEGDMA. Outros componentes,
como sistemas iniciadores (como a canforoquincaggntes de unido (silano) e pigmentos

(que podem ser organicos ou inorganicos), constitoe 4% restantes [67].

mattiz
oroanica

agente
de unido

carga
inorganica

RESIMNA
COMPOSTA

sistemas
iniciadores

pigmentos

Figura 11: Diagrama com 0s componentes basicos da resina ctenpo

O tratamento das cargas com organossilano néo lb@maes propriedades fisicas do
compdésito resultante como também sua resisténdeg@dacao hidrolitic# quantidade de
silano adsorvida pela superficie das particulase desr adequada, pois uma cobertura
incompleta de silano na superficie das particeéaa & uma unido insuficiente destas a matriz
organica contribuindo para uma dispersdo nao-ungoda carga, aumento da viscosidade e
propriedades mecéanicas inferiores do compdésitd. fiba mesmo modo, uma quantidade
excessiva de silano pode levar a deterioracdordasipdades mecénicas [68].

Apesar do desenvolvimento da fase organica namastidécadas, as particulas
inorganicas sdo, por sua técnica de fabricacdopeosigho quimica e tamanho médio, o
principal item de classificacdo das resinas congsoduitas categorias para classificacao séo

apresentadas na literatura, entre elas: macropladidradicionais; microparticulas (silica
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pirogénica) e complexos a base de microparticdaldivididas em complexos de lascas
microparticuladas pré-polimerizados, complexos rexié microparticulados a base de
polimeros e complexos aglomerados microparticulaHastambém os compasitos hibridos
como uma combinacdo de particulas tradicionais oaigroparticulados, indicados para
regido anterior com elevada exigéncia estética.

A principal falha clinica das resinas compostaé esacionada a ocorréncia da cérie
secundaria, que pode ser consequéncia da presenfandias marginais, resultantes da
contracdo de polimerizacdo e da diferenca do desfie de expansdo térmica entre a
estrutura dental e o compdésito [69].

A contracdo de polimerizacdo leva a algumas maaiféss clinicas, tais como:
formacdo de fendas na interface dente-restaurag@rchamentos; sensibilidade pos-
operatoOria e caries recorrentes. Outro aspectouddamental importancia é a resisténcia
mecanica dos materiais restauradores, principabmeniando indicados para dentes
posteriores [70, 71, 72, 73, 74].

As principais causas das substituicbes de rest@saem resina composta estao
relacionadas ao manchamento na interface, manchamem corpo da restauracao,
reincidéncia de cérie, contorno e anatomia defieerentre outros. Embora muito discutida,

a durabilidade das resinas vém sendo pesquisadbired® resultados satisfatorios [75].

2.4.1 Polimerizacao

A polimerizacdo € o processo de endurecimento eékieas decorrente da converséo
de monémeros em polimeros. Esse processo, ilustradeégura 12, tem inicio (nas resinas
fotopolimerizaveis) quando ocorre uma sensibilinggéla luz de uma molécula fotoativadora
presente na massa resinosa. Geralmente essa raolEmsiste em uma alfa-diquetona
(canforoquinona) que, quando exposta a luz vise®llta numa reacdo da canforoquinona
(CQ) com as moléculas de amina terciaria produzradaais livres. Através desses radicais
ocorre a quebra das duplas ligacdes de carbonomdoSmeros, iniciando uma reacdo em

cadeia, a polimerizagéo em si.
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Figura 12: Reacdo quimica de polimerizacdo de um compoésitoass fotoativado.

A reacdo de polimerizacdo dos dimetacrilatos é rgagdo difuso-controlada. Assim,

a taxa de propagacao, terminacao e grau de convedisddeterminados pela capacidade dos
mondmeros de se movimentarem no meio em que ocaogacao. Ativando-se os iniciadores
inicia-se a formacdo de uma rede polimérica tridisn@nal causadora do aumento da
viscosidade do sistema que consequentemente ges&imovimentacao dos radicais. Devido
a isso a taxa de terminacdo da reacdo é reduzida em aumento na velocidade de
propagacdo (auto-aceleracdo). Conforme a reacawepa@ mobilidade do meio se torna
menor, de modo que a propagacdo passa a ser donswlada levando a reducdo da
velocidade da reacdo. A velocidade de polimerizaghsistema € definida pela relacdo entre
a velocidade de propagacao e a de terminfzg®8].

Durante a reacdo ha dois momentos importantes eseuefere ao desenvolvimento
de tensbes de polimerizacdo: o ponto gel e o pdetwitrificacdo. O ponto gel pode ser
entendido como o grau de conversédo no qual se famearede de ligagdes cruzadas densa,
causando um aumento da viscosidade [76]. O pontotdgcacdo surge apds o ponto gel e
representa a etapa de formagéo do polimero nosgaalemperatura de transi¢éao vitreg (T
ultrapassa a temperatura da reacédo. Assim, o polipessa do estado borrachdide para o
estado vitreo no qual mon6émeros residuais dugiasdes pendentes e radicais livres ficam
iméveis na matriz. Alguns autores alegam que asOt=n originadas na fase pré-gel sao

aliviadas pela deformacéo plastica (escoamentopdgositq77].
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A velocidade de polimerizacdo é influenciada petacentracdo e qualidade dos
monomeros presentes no sistema. O Bis-GMA devidgeapalto peso molecular, rigidez
estrutural e presenca de radicais hidroxilas € amposto bastante viscoso. A sua capacidade
de formar pontes de hidrogénio o leva a atingitapa@de auto-aceleracdo muito rapidamente
ja que em sistemas de maior viscosidade a limitalgdmovimentacdo dos macrorradicais
ocorre em menor tempo [59].

De outro modo, O TEGDMA devido ao seu baixo pestesular e menor viscosidade
atinge o estagio de auto-aceleracdo em graus deers@o relativamente altos [78]. A
contracdo volumétrica apresentada pela matriz gesie consequiéncia do surgimento de
ligagbes covalentes entre mondmeros, diminuindisténtia interatbmica de 4A (reativo a
interacbes secundarias do tipo Van der Walls) pabaA. Mondmeros com baixos pesos
moleculares, por apresentarem maior numero de grupolicos por unidade de volume,
apresentam maior contragao [59, 60].

O TEGDMA apresenta contragdo volumeétrica de 198%0°C, correspondente a um
grau de conversdo de 68%). Ja o Bis-GMA tem um&apio volumétrica de 5,2% (65°C,
grau de conversdao de 55%). Em formulacbes comgr@acontracdo é reduzida pela
incorporacgdo de particulas de carga, alcancandoegéntre 1,5 e 5% [79].

Juntamente com a composicdo, o grau de conversigteéminante na contracdo
volumétrica. Em misturas de Bis-GMA/TEGDMA e UDMAfGDMA o aumento da
concentracdo de TEGDMA causa aumento do grau deecsivo e conseqiente aumento da
contracao de polimerizacao.

Os fendbmenos de contracdo e relaxacdo dependenvidefadores principais: a
formulacdo do material (conteddo da carga inorgéniénteracdo carga/matriz;
tipo/concentracdo do agente iniciador) e parameltiogos (fator C; espessura da camada de
adesivo; técnica incremental; modo de cura) [80821

O fator C pode ser entendido como a relacédo erdreatotal de adeséo e a area total
de faces livres. Assim, quanto menor a area linrenor a possibilidade de escoamento da
resina e maior a tensdo gerada na area de addg@os/utores defendem que quanto mais
rapida a polimerizacdo maior € a tensdo gerada,gestado pré-gel € muito curto, havendo
pouco escoamento. A expansao volumétrica propiciaela sorcdo de &gua tem papel
importante na reducdo da tenséo induzida. Poré&a,asorcéo € lenta, enquanto a contracao

de polimerizacdo é rapida, além de estar relacamntambém, com a configuracdo da
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cavidade. Além disso, quanto maior a concentragddtriz organica, maior a sor¢do de
agua. [83].

Equipamentos com diferentes fontes de luz e tésndm ativacdo surgiram no
mercado nos ultimos anos. Os aparelhos de luz érdogurgiram para amenizar 0S
inconvenientes que a luz ultravioleta representpgea a saude dos olhos e pele do
profissional dentista e do paciente, além de urnfupdidade limitada de polimerizagéo [84,
85].

A luz halégena € composta por uma lampada de ditdonde tungsténio (bulbo e
refletor), filtro, sistema de refrigeracdo (vergda) e fibras épticas para conducédo de luz.
Geralmente os aparelhos de luz halégena operamoddat uma faixa de 450-500 nm.,
referente ao espectro da luz emitida, porém comreslde densidade de poténcia variando
desde 300mW/cfra 1000mW/crh

Atualmente, outros aparelhos para desencadeacaoréi@ polimerizagdo estao sendo
empregados no uso clinico, tais como: luz emitidagrco de plasma de xendnio e luz de
laser de argbnio. Um dos mais recentes aparelhngadas no mercado € o que apresenta um
LED (diodo emissor de luz), cuja fonte sdo diodas g@mitem luz fria numa faixa estreita
proxima de 470 nm. (ideal para canforoquinona)reEas vantagens desse aparelho estdo o
fato de serem pequenos, compactos e sem ruidatodmvifato de ndo possuirem sistema de
ventilagdo, ndo gerar calor, baixo consumo de émedgspensar o uso de filtros, além de ter
maior durabilidade que os aparelhos de luz halégengencionais.

Durante a contragdo volumétrica, a resina compmtea sistema adesivo, criando um
sistema de forgcas que tende a arrancé-la do cargaias paredes da cavidade. Isso acontece
porgue parte da resina contrai em direcdo a lumasriq outra parte, mais interna que fica em
contato com o adesivo, permanece aderida a0 mesmaodp uma competicdo vetorial de
tensdes que acabam por se concentrar na interfi@séva. Uma polimerizagéo insuficiente
ocasiona um comprometimento estético ja que harnpmababilidade de manchamento e
infiltracdo, além da perda das propriedades fisiegénicas como baixa resisténcia e menor
retencao[86, 87].

A contracdo de polimerizacdo da resina composta vem 2 a 6% do volume,
entretanto os fabricantes esperam que futurameddgta®m matrizes resinosas com minima
contragao de polimerizacéo [88].

Alguns artigos sugerem a adicdo de alguns matgya@ minimizar o problema da

contracdo de polimerizacdo, tais como os dendrisnémolécula de polimero poliéster
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metacrilato aromatico hiper-ramificada). O dendrimmérepresentado na Figura 13) é
composto por trés unidades estruturais: centrogoBraé grupos terminais. Esses Ultimos
podem ser de 4 a 128 grupos funcionais. Esses iamatgrossuem aplicacbes em
nanotecnologia e um dos seus maiores atrativosreladva facilidade em controlar sua

composicao, tamanho e reatividade quimica [67].

Figura 13: Representacao estrutural da molécula de dendrimero.

2.4.2 Carga inorganica

As particulas inorganicas, responsaveis pela malldas propriedades fisicas, sao
compostas por quartzo, silica ou vidro, tendenderaduras, inertes e a apresentar indice de
refracdo e translucidez semelhante a da estruemgald Além disso, muitas propriedades
melhoram com o0 aumento da quantidade de partidelaarga, principalmente a resisténcia a
fratura e ao desgaste e a contracdo de polimeozAgdim, € importante conhecer o nivel do
conteudo de carga, assim como o tamanho e a cagapodas particulas [89]. Para obter o
méximo de incorporagdo de carga inorganica na masinosa, € necessario usar particulas
com distribuicdo de tamanho, de modo que 0s espaTos as maiores sejam preenchidos

pelas menores.
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Analisando a Figura 14 podemos notar o desenvohtimeas resinas compostas
fotopolimerizaveis com o passar dos anos consideram diminuicdo no tamanho das
particulas da carga inorganica. A reducéo no tamamédio das particulas, modificacbes na
morfologia desse componente e alteracdes na supgosighio tém melhorado as propriedades

mecanicas e a estética das resinas quando compa@gimateriais resinosos mais antigos.
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Figura 14: Desenvolvimento no tamanho das particulas inocg&n¢om o passar dos anos
[90].

As resinas atuais apresentam um maior volume pesgetle carga e menor tamanho
das particulas, o que diminuiu o desgaste oclasdébs considerado um dos inconvenientes
desse material. Outro beneficio proporcionado pediicdo de particulas inorganicas
nanométricas € a melhor capacidade de simulacanatioa do esmalte e dentina natural
(estes ultimos ilustrados na Figura 15), o que,sequentemente, melhora o polimento
superficial. As propriedades mecéanicas do matemstaurador sdo em grande parte
determinadas pela origem da carga inorganica, ceste € obtida e a quantidade de carga
presente no material [91, 92].
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Figura 15: Anatomia do dente saudavel.

As resinas compostas podem ser classificadas quemttamanho das particulas
inorganicas, existindo as macroparticulas (padgcutom tamanho entre 15 e 100
micrémetros, sendo denominadas tradicionais); rpamticulas (particulas possuem tamanho
médio de 0,04 micrdmetros); hibridas (sdo compoptasmacro e microparticulas com
tamanho entre 1 e 5 micrdmetros); micro-hibridagio (suma combinacdo entre
microparticulas-0,04 micrémetros- e particulas megiade no maximo 2 micrometros, com
tamanho médio de 0,6 e 0,8 micrometros).

As nanoparticulas sdo materiais mais recentemepsendolvidos e possuem
dimensdes menores, com tamanho entre 0,1 e 100Nanfigura 16 estabelece-se uma
comparacao em relacéo a diferenca de dimensdesamntranoparticulas, nanoaglomerados e
as cargas convencionais.

A maneira pela qual as nanoparticulas podem inflaemas propriedades do material
pode ser explicada através do grande aumento dalarsuperficie especifica. Mantendo-se o
volume de carga constante, consegue-se aumentar08fh vezes o numero absoluto de
nanoparticulas se o tamanho das mesmas for divuhidd O, por exemplo, de dm. para
100nm. Esse aumento da area superficial produz ateriml com novas caracteristicas,
determinadas pelas interacfes na interface, ofeleqaropriedades Unicas e uma nova classe
de material [93].

Nessa nova classe de material ocorre a sintetizdeddois tipos de cargas de

nanoparticulas: as particulas nanomeétricas monediap ndo-agregadas e ndo-aglomeradas e
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particulas nanométricas aglomeradas denominadesotlusters Essas nanoparticulas
como os hanoclustersquando submetidos aos ensaios de desgaste temdemarrancados
produzindo irregularidades (vazios) e aumento da e rugosidade no compdésito. Tais
materiais sob estresse tendem a assumir o0 commrtarde um compa@sito microparticulado
[94].

Figura 16: Tecnologia de nanoparticulas. Da esquerda paratadirdlanométricas;

Nanoaglomerados; Cargas convencionais [95].
A quantidade de carga inorganica nas resinas cdagpogluencia em varios fatores,

tais como a radiopacidade, resisténcia a abras@ficiente de expansdo térmica, reduz a

contracdo de polimerizacdo e aumenta o caratesfbluco. [96, 97, 98].
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3. Materiais e Métodos

3.1. Sintese das particulas de vidro

A escolha pelas particulas de vidro alumino-boliosgo como carga inorganica
baseou-se no fato de que a grande maioria dasaseswmmpostas comerciais analisadas
(Tabela 1 Capitulo 1) utiliza como precursoresli@i8i Boro e Aluminio.

Assim, foram preparadas solucfes individuais dea aant desses precursores. Na
Tabela 2 sdo apresentados os reagentes utilizaddésnula molecular, peso molecular e seu
fabricante. Para as sinteses das particulas fodmtadas duas proporgdes distintas: uma
consistindo na proporgao 2SHAI,03-B,03 (2SIAIB) e outra empregando a proporcao
2Si0,-Al ,03-0,5B,05 (2SiAl0,5B).

O TEOS, utilizado como precursor do Silicio, foicmhado ao etanol em um béquer
na proporcao 1:20. Esta solugéo foi mantida salagip magnética e aquecimento a 40°C em
agitador magnético (marca Biomixer) por 20 minutos.

Separadamente em um béquer, pesou-se o acetatonti@ia (balanca analitica da
marca Mettler AE 240) e este foi dissolvido em @éaidtrico. Em outro béquer, pesou-se,
acido bodrico e sua dissolucdo foi feita em agudildda. As solu¢des foram mantidas sob

agitacdo magnética e aquecimento ¥48or 40 minutos até total dissoluc&o.

Tabela 2: Reagentes utilizados na sintese das particulaslae v

Reagente Formula Peso molecular Fabricante
molecular (g/mol)
acetato de aluminio  (GB0,),AIOH 162,08 CRQ
acido borico HBO; 61,78 Reagen
acido nitrico HNQ 63,01 Impex
etanol GHsOH 46,07 Impex
TEOS Si(OGH5s),4 208,33 Hergrand

Apds completa dissolucdo do acetato de aluminiam éado bérico, estes foram

misturados e mantidos sob agitacédo e aquecime®@G até total evaporacdo do &cido

aceético, sendo verificado nessa etapa o odor eaistato desse componente.
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Com a unido do acetato de aluminio, acido bériad BEOS em um Unico béquer
obteve-se um tnico sol que foi mantido sob agitagégnética e aquecimento £6@urante
aproximadamente duas horas até evaporacao do etanajimento do xerogel (Figura 17).

Figura 17: Xerogel obtido ap6s agitacdo magnética e aquetonae66C.

O xerogel resultante foi entdo calcinado (forno [Caadiversas temperaturas. As
amostras de composigao 2%i8l,05-B,0O3 foram calcinadas a 100°C, 250°C, 400°C, 550°C,
600°C e 790°C durante trés horas. As amostras rdpasicdo 2Si@Al,0s-0,5B,03 foram
calcinadas a 100°C, 250°C, 400°C e 550°C tambémpeelodo de trés horas. Em seguida, o
p6 obtido apods cada calcinacdo foi moido manuaknent almofariz de agata durante 30
minutos para diminuir o tamanho das particulas.

Na formulacéo inicial das particulas de vidro o pomente Bario (utilizado como
precursor o0 acetato de bario) foi incorporado aderi@ com o objetivo de conferir
radiopacidade & resina composta. Durante a fase slicdo de fons Baprovocou a
formacao de precipitado no fundo do béquer. Assirmcorporacdo do Bario pelo método
sol-gel foi descartada.

A Figura 18 apresenta um fluxograma com o esquen@aparacédo das particulas de

vidros utilizadas neste trabalho.
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TEDS (tetraetilortossilicato) + etanol agitacio magnética
SiOCHyy + CHOH — produtes de hidrdlize

SOL

acetato de aluminie + acido nitrico

ANOOCCH) +HNO, —» AF* + 30, + 3HOOCCH,

agitacio agquecimento

. . . ate evaporacHo ac. ackhco
acide bdrico + agua !

H.BC; + H,0 — 3H,0* + BOS GEL

evaporagio etanol
arfuecimento
& agitacio

Figura 18: Fluxograma com as etapas do processo de sintepartieulas alumino-boro-

5104-41,0,-B, 0, ¢ calcinagio & moagem

silicato.

As particulas vitreas obtidas foram caracterizgo@asDifracdo de raios-X (DRX),
Andlise térmica (TG-DTA), Microscopia eletrénica darredura (MEV), Distribuicdo do
tamanho de particulas (DTP), Andlise por adsorggsalcdo de N(BET) e Ressonancia
magnética nuclear (RMN).

3.2. Sintese da resina composta

Para sintetizarmos a resina composta experim@ct@iporamos as particulas de vidro
silanizadas a matriz organica (Bis-GMA e TEGDMA)ae iniciador canforoquinona. A
silanizacao das particulas de vidro foi efetuada pestura mecanica com agente silanizante.
Esta etapa foi realizada em colaboragdo com uniesind de materiais odontolégicos.

Na Tabela 3 pode-se verificar a formula molecufgso molecular e fabricantes
utilizados.

Inicialmente o diluente TEGDMA foi pesado em reeifie plastico com auxilio de
uma pipeta descartavel. O mondémero Bis-GMA foi gesatilizando uma espatula plastica.
Em seguida, a canforoquinona foi pesada em paparimeavel assim como as particulas de
vidro.

O mondmero Bis-GMA foi adicionado ao diluente TEGEM estes foram agitados
com o0 auxilio de um bastdo de vidro durante algmisutos até obtermos um aspecto
homogéneo.
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Em seguida, o iniciador canforoquinona foi incogatir aos componentes acima. As
particulas vitreas foram as Ultimas a serem adidas. As particulas foram sendo agregadas

aos poucos promovendo uma boa incorporacao aoiatat@rmaterial obtido foi misturado

rigorosamente e seu aspecto inicial pode ser wiatBigura 19. Os compdsitos resultantes

foram armazenados em bisnagas plésticas isentesrdeacao.

Tabela 3: Materiais utilizados na sintese do compasito.

Componente Formula Peso molecular Fabricante
molecular ou (g/mol)
empirica
bisfenol A glicidil CooH360s 512,59 Aldrich
metacrilato
(Bis-GMA)
trietileno glicol C14H2206 286,32 Aldrich
dimetacrilato
(TEGDMA)
canforoquinona ©H140, 166,22 Aldrich

Figura 19: Aspecto inicial do compdsito durante a manipulacao

Foram sintetizados quatro tipos de resinas expataise cujas composicdes se

encontram especificadas na Tabela 4. Na sinteRCé@al, por exemplo, utilizamos 70% de
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carga inorganica na composicao e os 30% restayras fsubdivididos conforme mostrado na
Tabela abaixo.

A sintese dos compdsitos experimentais foi readiz&mn ambiente isento de
iluminacéo artificial. A determinacdo das massas eclmmponentes também foi realizada em
balanca analitica com precisdo de 0,001g. (mardHevi&E 240).

Utilizamos como grupo controle para fins de comg@oaa resina composta comercial

microparticulada Durafill VS (Heraeus Kulzer) co2 A

Tabela 4: Composic¢éo e rotulos dos compdsitos resinosos asbsd

Amostra Roétulo Bis-GMA TEGDMA | Canforoquinona Carga
(%) (%) (%) inorganica
(%)
Experimentall RCE 1 70 30 0,5 70
Experimentall RCE 2 70 30 0,5 50
Experimentall RCE 3 70 30 0,2 70
Resina RCC 1 57* * * 43
Durafill [0/
Hereaus
Kulzer
Resina RCC 2 21* * * 79
MasterfillCJ/
Biodindmica

* os dados referentes a porcentagem de cada monémeigador radicalar na composicao
nao foi encontrado nas informacdes disponibilizguds fabricante.
**em relacdo a massa de mondmeros utilizada (BisAGVMTEGDMA).

ApoOs a sintese e armazenamento dos compositos festen analisados em relacéao as
suas qualidades de manipulacao clinica.

A RCE 1 apresentou uma textura ndo muito satisfatéria pamaplicacdo clinica,
diferenciando-se da resina comercial utilizada cgnoupo controle. A RCE 2 resultou em um
compésito um tanto fluido, ndo desejavel para maesomposta. Sendo assim, esse sistema
foi excluido de nosso estudo. Ja a RCE 3 apresamouom resultado quanto a sua
manipulacéo, aproximando-se da resina comercial.

Assim, a RCE 3 foi refeita aumentando o tempo dstura. Visamos melhorar a
textura do composito e, consequentemente, suasigaages mecanicas. Nomeamos essa

resina comdrCE 4.
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3.3. Confeccao das amostras para caracterizagcdo na@ica

Anteriormente aos ensaios mecéanicos de tracdo tiEneecompressao foi necessaria
a confeccao de dois moldes de politetrafluoretil@etbon) com o interior perfeitamente liso e
um anel metélico para a obtencdo dos corpos-dexfaulp). Nesses moldes, o anel metalico
foi utilizado como fixador para a matriz de tefloipartida na qual foram confeccionados os
corpos-de-prova, conforme pode ser visualizadoigiar& 20. A resina foi inserida no orificio

existente dentro do anel de teflon que estavaidan anel metalico.

Figura 20: Moldes utilizados (esquerda) e etapa de confecgG@arpos-de-prova (direita).

As amostras (n=5) foram confeccionadas com o audédiuma espatula de Thompson
n° 6 para a insercdo da resina composta em inctemda, no maximo, 2 mm. de espessura
no molde de teflon cilindrico bipartidmm 3mm. de didmetro e 6mm. de altura. Uma tira de
poliéster foi colocada abaixo da matriz com o motule evitar o escoamento da resina
composta. Apds o material ter sido inserido, undeoasador foi utilizado a fim de comprimir
0 material e promover uma superficie plana. O tedg@olimerizacdo em cada incremento
de resina foi de 40 segundos utilizando um apareitapolimerizador da marca Kondortech
modelo CL-K20Q(lampada hal6gena; faixa de freqiiéncia de 400 an6Q@omo visualizado
na Figura 21.

Os excessos de resina composta foram removidosocanxilio de uma lamina de

bisturi n°® 12. Todas as amostras, ap0s a confedoam armazenadas em recipientes
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plasticos individuais pelo periodo de 24h a 37°Cusna estufa aguardando a converséo de

mondémeros residuais [99].
Para o teste de resisténcia a compressao foi eag@eg metodologia de Kidal e

Ruyter [100].

Figura 21. Fotopolimerizacdo das amostras com aparelho fatopdkador da marca

Kondortech.

Para o teste de resisténcia a tracdo diametrakefpiida especificacdo niumero 27 da
ADA para resinas restauradoras diretas (1977) [101]

Utilizamos uma espatula de Thompson n°® 6 parandecgdo dos corpos-de-prova
(n=5). A resina foi inserida em incrementos comm.rde espessura no molde cilindrico de
teflon bipartido. Para este teste foi utilizado omalde com 6mm. de diametro e 3mm. de
altura. Para evitar o escoamento da resina umalingoliéster foi posicionada sob a matriz
metdlica. Os incrementos de resina foram polimddgalurante 40 segundos com o aparelho
fotopolimerizador da marca Kondortech. Todas asstra®, ap0s a confecgdo (Figura 22),
foram armazenadas em recipientes plasticos indiisdpelo periodo de 24 h a 37°C em

estufa aguardando a conversdo de mondémeros res[@0a&i
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Figura 22: Corpos-de-prova finalizados.

3.4. Métodos de Caracterizacao

3.4.1. Difracao de Raios-X (DRX)

Em 1912, William Bragg demonstrou a relagdo quesqas ser conhecida como lei

da difracdo de Bragg (Equacéao 3):
N\ = 2 dh SenP) Equacéo 3

onde n € um numero inteird, € o comprimento de onda da radiacdo incidente de
raios-X, g € a distancia interplanar para o conjunto de pldrdgindice de Miller) da
estrutura cristaline 6 € o angulo entre o feixe de raios-X incidentespéano cristalogréafico
de incidéncia, conforme ilustra a Figura 23.

Para que seja feita a caracterizacdo da amostdifraddmetro de raios-X, esta é
girada de um angulé e incidida pela radiacdo. Se o angulo de incidédoi feixe @) e a
distancia interplanar de uma determinada séridaeg cristalograficos {d) satisfizerem a

lei de Bragg, registra-se um pico no difratogramaaios-X.
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Figura 23: Condic&o para ocorréncia da difracdo de raios-X.

Neste trabalho as particulas de vidro alumino-lsilicato foram caracterizadas por
difracdo de raios-X com o objetivo de verificar @s@ncia de picos cristalinos, o estado
amorfo do material sintetizado, caracteristico ideos.

Para isso, 0s p6s calcinados foram submetidos lssamé difratdbmetro de raios-X
com anodo rotatério da marca Rigaku, modelo Rift020nstituto de Quimica da UNESP-
Araraquara). Foram empregadas as seguintes cordeggerimentais: radiacdo CuK
20°<9<80°, tempo de contagem por ponto: 0,1s.; tensdareento 42kV; passo de 0,02.
andlise qualitativa dos DRX foi feita por comparagis padrées do JCPDS do ICDD
(International Center for Diffraction Data).

3.4.2. Analise térmica (TG-DTA)

A termogravimetria (TG) fornece informacfes dasagiies de massa em fungéao do
tempo e/ou temperatura sob determinadas condic@essf@ricas. Na técnica de
caracterizacdo de andlise térmica diferencial (DBAJiferenca de temperatura entre a
amostra analisada e o material de referéncia (tarmeénte estavel) € medida em funcdo da
temperatura, enquanto ambos sdo submetidos a wgr@pracdo controlada de temperatura.

Mudangas de temperatura na amostra relacionadas feadsnenos de fusao,
solidificacéo e cristalizacdo sao entdo registratdsa forma de picos, sendo a variacdo no
calor especifico da amostra registrada como unodasiento da linha base.

As técnicas simultaneas de caracterizacdo térmaicdasgamente utilizadas devido a

sua natureza complementar. A TG permite estudacepsns que estdo relacionados a
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variacdo de massa da amostra, enquanto a DTA éveradtil e permite identificar qualquer
processo que produza variagao de energia.

Nesse trabalho, foi utilizada a técnica TG asseciadDTA para caracterizar as
particulas vitreas alumino-boro-silicato. Nos reslds do presente estudo 0S picos
ascendentes caracterizam o0s eventos exotérmicodesoendentes, 0os endotérmicos.

A curva TG/DTA foi obtida em um DTA usando 0,052dg amostra, razdo de
aquecimento de 10 °C/min e atmosfera den® equipamento da NETZSCH STA. A curva
DTG foi obtida fazendo-se a perda de massa em dudeatemperatura (dm/dT) versus a

temperatura (T). O ensaio foi realizado no Instidg Quimica da UNESP-Araraquara.

3.4.3. Ressonancia Magnética Nuclear

A espectroscopia de Ressonancia Magnética NudRMNj é considerada a técnica
mais importante para a investigacdo a nivel moéecpkermitindo obter informacé&o estrutural
e dinamica para qualquer estado da matéria. E utodmédecisivo na determinagdo de
estruturas tridimensionais de moléculas no estgdadb [102].

Ressonancia magnética nuclear (RMN) é o estudoahsi¢des entre os niveis de
energia do nucleo quando submetido a um campo regn® nucleo do atomo € composto
por protons e néutrons. O principio da técnicaaseia no fato de que nucleos com numero
impar de prétons, néutrons ou ambos terdo um silear intrinseco, ou seja; tem momento
angular.

Para que se obtenha o espectro RMN de uma amestea,é colocada no campo
magnético no espectrometro e um campo de radidrengl € aplicado, passando-se uma
corrente por uma espira que envolve a amostranp@anagnético € aumentado aos poucos
e a excitacdo ou oscilacado dos nucleos de umatagém para outra € detectada como uma
tensado induzida, resultando na absorcdo de endog@mpo de radiofrequéncia. Portanto,
um espectro de RMN é um gréfico de voltagem induzidntra a varredura do campo
magnético. A area sob o pico depende do niumerbd®talicleos que estdo oscilando.

A energia absorvida por um nucleo pode ser libepmtarelaxamento spin-spin, no
qual a energia de spin é transferida a um nucleoho, ou por relaxamento spin-rede, em
gue a energia do spin € convertida em energiactérr@s nucleos sédo, deste modo, excitados
do estado de spin mais baixo ao mais alto por unpoade radiofrequéncia. Eles retornam
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espontaneamente ao estado de energia mais baxsg@a@m excitados novamente e assim
por diante [103].
Neste trabalho, as particulas de vidro 2SIiAIB foreamacterizadas usando INOVA

300-Varian spectrometer do Instituto de Quimic&Jt: SP-Araraquara.

3.4.4.Ensaio de Distribuicdo de Tamanho de Particulas

O espalhamento de luz laser a baixo angulo (LALL&ow Angle Laser Light
Scattering) ou técnica de difracdo de laser passa faixa aplicavel entre 0,1-30Qén. O
método consiste no fato de que o angulo de difragadgersamente proporcional ao tamanho
de particula. Assim, € possivel determinatamanho e a distribuicdo de tamanhos de
particulas.

Para a realizacdo da analise, uma pequena quantidadmostra foi dispersa em um
béquer de 1000 mL contendo agua destilada. Comtibcade uma bomba, motor de agitagéo
mecanica e ultrasom, a dispersao foi recirculadavé$ da cela para suspensfes de um
analisador de tamanho e distribuicdo de tamanhgattculas do tipo LALLS, marca
Malvern (modelo MasterSizer Micro), que calculaamanho das particulas em uma faixa de
0,3-300um pela teoria de Mie. A quantidade exéteada do poé ndo € importante, pois o
préprio analisador indica o nivel ideal de obscumeato do feixe de luz, através de um
codigo de cores sequencial.

Cada histograma representa uma média de 2000akeitlar conjunto de fotodetectores
do equipamento. Cada fotodetector tem sensibilidaéleima para uma faixa de tamanho de
particula e a intensidade de luz detectada é prap@l a quantidade de particulas daquela
classe de tamanho.

A caracterizacéao foi realizada no Instituto de Ciés Exatas (ICE) UNIFEI-Itajuba.

3.4.5.Andlise por adsorcao-dessorcao de,NBET)

A analise das isotermas de adsorcdo-dessorcao tomgémio (N) concede a
determinacao da &rea especifica, distribuicdordariao e volume de poros.

A area especifica é definida como a area da suojgerixterna das particulas por
unidade de massa. A cinética de todos os processogeracdo heterogénea “solido-fluido”
depende diretamente da area especifica do reagdiue.
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Os dois modelos classicos utilizados no calcularda especifica sdo: 0 modelo BET
(Brunauer, Emmett e Teller), desenvolvido para mahadas; e o modelo Langmuir,
desenvolvido para monocamadas ou para adsorcaacquidém destes modelos, costuma-
se também empregar o modelo BJH (Barrett, Joyr¢alenda). Este modelo é comumente
empregado para o levantamento do tamanho médiodistitdouicdo de tamanho de poros
com a area especifica.

A medida da superficie interna de materiais soljggle conhecido método Brunauer,

Emmett e Teller (BETf104] € baseada na determinacdo de isotermas de adsiwqgés
nitrogénio em baixas temperaturas e pressoes. &gi@m®s observaram que o inicio do trecho
linear das isotermas de adsorcéo corresponde @w@bda superficie do adsorvente (sélido)
com uma camada monomolecular do gas adsorvidocelasem a superficie BET a partir
destes pontos.

A area superficial de p6 pode ser calculada pellanwve de gas adsorvido na superficie
do soélido. A area a ser medida, inclui toda a diger acessivel ao gas interna e
externamente. Em geral, os solidos adsorvem gaseaniente devido a presenca somente
das forcas de Van der Waals. Para que os gases sgj@ientemente adsorvidos no sélido a
fim de mensurar sua area superficial, os solidogmeser resfriados — normalmente até o
ponto de ebulicdo dos gases. O nitrogénio € o gésusado e as particulas sao resfriadas em
nitrogénio liquido a -200° C. A adsorgdo é contiat& que a quantidade de Bdsorvida
esteja em equilibrio com a concentracdo da fasesga€sta quantidade é proxima da
necessaria para cobrir toda a superficie usandgemaena amostra.

No experimento, a isoterma € tracada medindo-seatigade de gas adsorvido para
valores de pressdo crescentes, até atingir a saturd isoterma de dessor¢cdo € obtida
fazendo-se o caminho inverso. Em muitos casos essaas nao coincidem, resultando em
uma histerese, cuja forma € determinada pela geandes poros.

O conhecimento das caracteristicas porosas de utariahaé importante para a
fabricacéo, aplicacdo e conservacao desses mat&egundo a IUPAC, os materiais porosos
podem ser classificados de acordo com seu tamanpord: microporosos (diametro de poro
de até 2 nm.); mesoporosos (diametro de poro @neré&0 nm.) e macroporos (diametro de
poro maior que 50 nm.) [105].

Neste trabalho, a amostra foi analisada utilizanmdomedidor de superficie especifica
da marca Micromeritics modelo ASAP 2010 (Laboratdnterdisciplinar de Eletroquimica e
Ceramica LIEC - UFSCar - Sao Carlos).
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3.4.6.Microscopia Eletronica de Varredura

O MEV é um dos mais versateis equipamentos disp@para a observagéo e analise
das caracteristicas microestruturais de mater@igos. Dentre as varias caracteristicas desse
instrumento tao utilizado na area de materiaisepuab citar a alta resolucéo (na ordem de 2 a
5 nm); a facilidade de preparacdo das amostrdeyada profundidade de foco (imagem com
aparéncia tridimensional) e a possibilidade de dénamba andlise microestrutural com a
microanalise quimica. Esses fatores contribuem pmaramplo uso desta técnica de
caracterizacao que permite que a imagem obtidamessampliada em até 300.000 vezes.

A técnica consiste na incidéncia de um feixe é&r@hs de alta energia que varre a
superficie da amostra. A interacdo dos elétronsasuperficie da amostra faz com que parte
do feixe eletronico sofra reflexdo. Este sinal Eet@mlo por um detector que o converte em
uma imagem de elétrons retroespalhados (ERE). iéaagéio, ainda ocorre a emissdo de
elétrons pela amostra (elétrons secundarios), pmodo a imagem de elétrons secundarios
(ES), conforme ilustrado na Figura 24 [34].

O feixe eletrénico é controlado mediante uma difeaede potencial variavel existente
entre dois eletrodos. A variacdo da voltagem permitna mudanca na aceleracdo dos
elétrons, conseguindo assim, imagens mais ou mgmudsndas da amostra. No momento
dessa interacdo do feixe de elétrons com a amostedétrons mais externos dos atomos e 0s
ions constituintes sdo excitados, mudando de névsigyéticos. Ao retornarem para seu nivel
energeético inicial, eles liberam a energia adqajrgendo emitida em comprimento de onda
no espectro de raios-X.

As micrografias foram obtidas com o microscépiarélico de varredura Topcon
(Paramus, NJ, USA) do Instituto de Quimica da UNEBRaraquara.
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Figura 24: Volume de interagcao e origem de alguns sinais.

3.4.7 Analise das propriedades mecanicas

3.4.7.1 Ensaio de Compresséao

De modo geral, compressao é definida como um esfax@l que tende a provocar
um encurtamento do corpo submetido a este esféigar@ 25). Nos ensaios de compressao,
0s corpos de prova sado submetidos a uma forca par@ dentro, distribuida de modo
uniforme em toda a secao transversal do corpoaeprAssim, € importante que a forca seja
aplicada em toda area da amostra.

O ensaio de compressao pode ser executado na rmaquirersal de ensaios com a
adaptacédo de duas placas lisas (uma fixa e outvaln® corpo de prova € apoiado entre

elas e mantido firme durante a compressao.
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Figura 25: Esforco axial que tende a encurtar a amostra; éndea forca aplicada e h é a

altura.

Um corpo de prova submetido a compresséao sofredefoamacao elastica e a seguir
uma deformacéo plastica. Na fase de deformacatcalds corpo volta ao tamanho original
quando se retira a carga de compressao. Na fadefolenacéo plastica, o corpo retém uma

deformacéo residual depois de ser descarregadaréF26).

Alp

corpgo e prova corpo de provo corpe de prova apis
entez do ensole  aob compreasdo  retiroda do carga com
defermagfo plisticn

{alp

Figura 26: Deformacéo plastica em uma peca apos ensaio daessap.

O ensaio de compressao € mais utilizado para rastedo ducteis, sendo que a Unica
propriedade mecanica que € avaliada no ensaioe# dirsite de resisténcia a compressao.
Esse limite € calculado pela carga maxima divigiela secao original do corpo de prova.

Na Figura 27 observamos a amostra durante o edsacompresséo. Os ensaios de
resisténcia a compressao foram realizados na nm&geirtestes universal EMIC DL-2000 do
Instituto de Mecéanica da Universidade Federal ai@ht (UNIFEI).
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Figura 27: Amostra durante o ensaio de compressao.

Os resultados serdo expressos como medéaro padrdo da média (EPM) de pelo
menos 5 corpos de prova por grupo. A andlise dé&in@a (ANOVA ONE-WAY) foi
realizada para comparar 0s grupos. Em caso ddiségmia sera feito o pos-teste de Turkey.

O nivel de significancia ser& ajustado em P<0.05.

3.4.7.2 Ensaio de Tracao Diametral

Segundo Ban e Anusavice, as propriedades mecamipessentam importante fator
gue controla o desempenho e o sucesso clinico edtiguracées dentérias. Normalmente,
estresses complexos e simultaneos de compresagap te cisalhamento, induzidos pelas
forcas da mastigacao, sdo desenvolvidos na estrdag materiais. Tais esfor¢os, entretanto,
podem ser mais facilmente compreendidos e intergost quando estudados isoladamente, a
partir de ensaios laboratoriais. Para se avaliasigténcia limite dos materiais indicados para
infra-estrutura, os testes de resisténcia a flex& tracdo diametral podem ser bastante
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adequados, pois reproduzem o modelo mecanico tes&s$ de compressao com resultantes
internas de tracao [106].

A resisténcia a tracdo diametral € uma proprietlaele@nica utilizada para entender o
comportamento de materiais frageis, quando expastbacdo, comumente observada em
restauragdes anteriores.

Nos ensaios de resisténcia a tracdo diametralypoate-prova (em forma de disco)
apresenta ponto de apoio na regiao inferior, dieimeénte oposto a aplicacdo da forca,
concentrando internamente as resultantes de tracao.

A tensdo maxima de fratura foi obtida segundo mfda abaixo:

Ts=2P

nDT

Onde: Ts € a resisténcia a tracdo diametral, HFogca maxima obtida (N), D é o
diametro (mm) e T é a espessura (mm).

Na Figura 28 a amostra esta sendo submetida adoedsatracdo diametral. Os
ensaios de resisténcia a tracdo diametral forafizadas na maquina de ensaio Universal
EMIC DL-2000 com velocidade de carregamento de 1/imm no sentido de compressao
vertical ao longo do diametro do corpo-de-prova gié ocorra a ruptura da amostra. A
caracterizacao foi realizada no Instituto de Mems@rda Universidade Federal de Itajuba
(UNIFEI).
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Figura 28: Amostra durante o ensaio de tracédo diametral.

Os resultados serdo expressos como medéaro padrao da média (EPM) de pelo
menos 5 corpos de prova por grupo. A andlise dén@a (ANOVA ONE-WAY) foi
realizada para comparar 0s grupos. Em caso ddiségmia sera feito o pis-teste de Turkey.

O nivel de significancia sera ajustado em P<0.05.

62



4. Resultados e Discussodes

4.1 Difracéo de raios-X

Em um solido, os atomos podem estar distribuidosesmaco de trés maneiras:
periodicamente arranjados, 0 que corresponde amlcestristalino; num arranjo quase
periddico, chamado de quasicristal; e num arrapjppletamente aleatério, sem nenhuma
ordem a longo alcance, o qual corresponde ao eataddo. A capacidade que os materiais
apresentam em atingir o estado amorfo dependepdode ligacdo quimica existente, da
estrutura com que 0os atomos podem se arranjampage@ge da composi¢cao quimica.

O estado amorfo é bem caracterizado por difragigatbs-X, pois como ndo ha
ordenamento atdomico a longo alcance, a difracaoades-X ocorre de forma difusa na
amostra, apresentando um difratograma especifiaguabexiste um halo para baixo angulo
de difracdo e radiacdo de fundo (background) aeeatyara todas as posicoes 8e(@ =
angulo de incidéncia dos Raios-X)

As amostras de gel imido calcinado a 100°C, 250@C, 550°C, 600°C e 790°C por
3 horas para sistemas vitreos de composicdo 28¥Ds-B,O; (2SIAIB) foram
caracterizadas por difracdo de raios-X. Amostragi@elimido calcinados a 100°C, 250°C,
400°C e 550°C durante 3 horas para o sistema cigapdzSiQ-Al,0s-0,5B,0;3 (2SiAl0,5B)
também foram caracterizados por difracdo de raiamafpregando as mesmas condicdes
experimentais do sistema 2SiAlB.

Nesta etapa estudou-se possiveis variagbes nad@onte vidros com composicdes
2Si0-Al,03-B,03 e 2SiQ-Al,03-0,5B,0; obtidos pelo método sol-gel em funcdo da
temperatura de calcinacdo em atmosfera oxidanteSabe-se que durante a evaporacao do
alcool e agua, nas etapas de hidrélise e condemsb@el, podem-se formar nucleos de
cristalizacao, resultando na presenca de matetisthlino formando um composto vitro-
ceramico apos a secagem do gel umido (wet gel) [42]

Analisando os difratogramas de raios-X apresestadd-igura 29, nota-se que para o
sistema 2SiAIB o gel seco a 100°C apresentou pic@e= 28° referente a reflexdo do plano
(310) como também pico difuso erh 2 41,5°, ambos referentes a estrutura cubica id® 6x
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de Boro, ou a presenca de tracos de acido borist@laado, o que € mais provavel devido a
baixa temperatura de secagem [107].

Ao aumentar a temperatura de secagem do gel (peid@be-se que ha formacao de
um halo entre 20 <2< 32° e que o perfil de difracdo apresenta graadecdo de fundo,
perfil tipico ao observado em materiais vitreogn&rgia fornecida ao sistema, ao aumentar a
temperatura de tratamento térmico permite a sa@eporacdo dos volateis (alcodis e agua)
como também a estruturacédo da rede vitrea devptesenca de 6xidos formadores de rede,
tais como SiQ B,O3; e ALOs. A presenca de grupos -[SI© confirmada por estudos de
espectroscopia de ressonancia magnética nuclEsi-NMR), apresentados adiante,
confrmam a hipotese da formacdo de uma rede deogrilicatos polimerizados e
intercalados provavelmente por ligacdes tipo -SMO-As redes tridimensionais de silicato e
formacao de um vidro com estrutura amorfa tipicag#ervadas para todos os difratogramas
obtidos.

Na temperatura de calcinacdo de 790°C h& a presdecalguns picos difusos
evidenciando inicio de cristalizacdo. Este matgrade ser considerado um vitro-ceramico,
no qual se iniciou o processo de cristalizacdoddimamicamente irreversivel.

Desta forma, pode-se dizer que a formacédo detestramorfa (vidro) no sistema
2SIAIB pelo método sol-gel ocorre quando o gel @ésem temperaturas acima 250° C até
temperatura de 600°. Desta forma, o sistema 2Sohlizlo por sol-gel calcinado a 600° foi
empregado como carga de vidro na formulacdo doaesimposta (experimental), ja que este
sistema na temperatura de calcinacdo 600° aprasentédro amorfo sem presenca de fases

cristalinas e isento de residuos organicos remantsscda sintese do vidro por sol gel.
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Figura 29: Difratogramas de raios-X das particulas de vidroataposi¢éo 2Si©Al ,0s-
B2Os.

Observando os difratogramas de raios-X apresentaddsigura 30, nota-se que 0
sistema 2SiAI0,5B calcinado a 100°C também apresepico em B=28° provavelmente
devido a presenca de alguma fracao cristalina rest@a) mas ndo € observado a presenca de
pico na regido @ = 42° o que reforca a hipotese de cristalizacabls#8€3; na formacao do
xerogel, ja que ao aumentar a concentracdo em rmEstema 2SiAIB observa-se a pico
nesta regiao.

Conforme mostra o difratograma de raios-X, verifig@ a presenca de um halo,
caracteristica de um sistema vitreo. Diante destgltado ocorre a formacéo de vidro para o
sistema 2SiAl0,5B preparado por método sol gel,ndoacalcinados em temperaturas
superiores a 250°C.

Embora Huang e colaboradores [108] tenham demalostiae existe segregacao de
alumina e silica no precursor xerogel para sintesepH basico e reacdo de mulitizacédo a
temperaturas amenas (abaixo 1000°C) para mistukesuhares de Si/Al, ndo foi observada
formacdo de mulita nos difratogramas de raios-Xesgmtados. Este achado pode ser
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atribuido a presenca do Boro, ja que mesmo em gdesliacidas e temperaturas amenas
(450°C) Huang identificou reflexdes referentesse fanulita. Desta forma, pode-se dizer que
houve intercalacdo nas ligacdes alumino silica®-Q-Al-) com ligacbes boro-silicato, ja
que a formacéao de redes alumino-silicato fatalmeiste conduzir a tracos de mulita nos pos
tratados a 600 — 790°C.

A100°C
B:250°C
o400 °C
BiaiSEig O

A,

WWWWWMWWMW%
|J |J

il ﬁrlmﬁ

H'f.,

Intensidade (u.a.)

-el..l
’Eji'a»}‘rﬂfr,rp

D
MM b

T I T I T I T I T
20 30 40 &0 B0 70

28"

Figura 30: Difratogramas de raios-X das particulas de vidrccomposicao 2Si©Al,Os-
0,5B,03,

4.2 Analise térmica (TG-DTA)

Para comprovar a natureza vitrea das particuldstizgadas, fez-se a caracterizacéo
térmica da amostra pela obtencao de curvas TG-IP®s, esta técnica permite a obtencéao de
transi¢oes especificas para materiais vitreosctar® a temperatura de transicao Vit €

temperatura de cristalizacan).
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Analisando a comportamento térmico do materialesgntado pelas curvas TG/DTG
na Figura 31 nota-se que a amostra perde massaetgeratura de 700°C. A maior taxa de
perda de massa, evidenciada pela curva DTG ocartemperatura de 123°C, coincidindo
com a temperatura do pico endotérmico da DTA. Alpate massa, entre as temperaturas
ambiente até 123°C deve-se a perda de etanol eaéilgoavida. Em temperaturas maiores
(123 a 350°C) ocorre perda de agua ocluida nagcyad do gel seco. Neste intervalo a
massa total perdida € de 8,9%. Ao aumentar a teysar nota-se na DTG outro
comportamento de perda de massa, no intervalo 8@ 320°C, devido a decomposicao de
material carbonaceo da estrutura do alcooxido HeiGpolimerizado durante a sintese. A
perda de massa devido ao material carbonaceo ponds a 3,17% em massa, é
acompanhada de um pico exotérmico em 568°C (T&)elA perda total de massa para o
xerogel obtido a 250°C para o sistema 2SiAIB, 2|6, correspondendo a metade da perda
de massa obtida para o sistema 2SiAl0,5B calcimedomesmas condi¢des. Este resultado
demonstra que a saida de agua do xerogel calcErademperaturas superiores a 250°C é
devido a agua ocluida resultante da condensacagrdpss silanol, ja que no sistema 2SiAIB

a razao Si/B é a metade da encontrada para o ai&8iAl0,5B.
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Figura 31: Curvas TG-DTG da amostra 2SiAIB calcinada a°25@urante 3 horas.
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Analisando a curva DTA (Figura 32), notou-se umalamga na linha base na faixa de
780 a 800° C. Observou-se que nesta mesma regidempeeratura na curva TG e DTG
(Figura 31) ndo houve alteracédo de massa. Assaciandesultados do difratograma de raios-
X da amostra 2SiAIB calcinada a 790°C e da curvA pdde-se notar que a essa temperatura
ha ainda auséncia de picos de cristalinidade defniporém com um aspecto diferente das
demais temperaturas. Supfe-se assim através da B que a 790°C localizamos a

temperatura de cristalizacéaq;Y o material.
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Figura 32: Curvas TG-DTA das particulas do p6é de composicaAIBSobtido por
calcinacédo do gel a 250°C. Massa de amostra 0,062280 de aquecimento de 10 °C/min;

atmosfera de ©

Tabela 5: Dados dos principais picos e transicdes observammasurvas TG/DTA.

Temperatura de Calcinacdo do Perda Massa (% Temperatura picos D®) (
Xerogel C)/Sistema

100/2SiAl0,5B 49,7 (512C) ENDO: 134; 159; 191

EXO: 318; 662; 889
250/2SiAl0,5B 25,1 (512C) ENDO: 135;

EXO: 403; 791, 843
250/2SiAIB 12,6 (785 °C) ENDO: 123;

EXO: 568; 781
400/2SiAl0,5B 15,5 (566C) ENDO: 135

EXO: 745; 858
550/2SiAl0,5B 13,3 (496C) ENDO: 122

EXO: 797; 844
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Analisando os dados da Tabela 5 e as curvas llastraa Figura 33 referente ao
sistema 2SiAl0,5B nota-se que ao aumentar a tetoparde calcinacdo do gel imido resulta
em menor perda de massa nos ensaios térmicos camdeese esperar. O xerogel que
apresentou maior perda de massa (49,7%) foi o sd@)C. A perda de massa ocorre em
duas regides de dificil distincdo analisando a@ulw TG. A primeira regido esta relacionada
a perda de agua e alcool adsorvido na superfisipaidiculas, os quais ndo foram eliminados
durante o tratamento a 1D A perda nesta primeira regido € menos acentpada o
xerogel obtido em temperaturas superiores dec@sentas mesmo assim ocorre perdas de
massa durante o aquecimento até a temperatura @€,2para todas temperaturas de
calcinagdo, evidenciando que moléculas adsorvidagsruturas porosas (Mmesoporosos ou
microporos) fechadas.

Apesar do comportamento térmico do xerogel obaid®0°C ser proximo ao xerogel
obtido por Touati; Seridi e Gharbi (2007) [107] er¢a de massa obtida por estes autores é
menor (36,5%). Este fato se deve a relacdo estagtiica de Si/B que neste sistema é de
1/4, enquanto que no trabalho citado a relacadddd,5. Desta forma € esperado que exista
mais agua ocluida no sistema com maior proporca8iedevido a condensacao das ligacoes
—Si-OH----HO-Si-OH.

Em todas as temperaturas empregadas para obtéogdrogel observa-se na curva
TG que a perda de massa ocorre até temperaturas4®ta 512°C. Para o xerogel obtido a
400 e 500°C néo é observado pico endotérmico naorelg 300 a 400°C, indicando que a
perda de massa para estes xerogeis ocorre unicGamnto a agua adsorvida em estruturas
fechadas. Para xerogeis obtidos a 100 e 250°Ceonara regido exotérmica, com maximo
em 318 e 403°C, referente a clivagem e degradag@wotéculas organicas formadas durante
a hidrélise do TEOS. Para temperaturas superiod€®%C, a matéria organica € decomposta
durante a calcinacéo do xerogel.

Em todas as curvas de DTA é possivel observarésetl de picos exotérmicos
referentes a temperatura de transicéo vitrég —662, 791, 745, 797°C para calcinacdo em
100, 250, 400 e 550° respectivamente). Para tetnpgsaacima de 840°C é observada uma
transicdo exotérmica referente a formacédo de muld8] silicatos de aluminio e silicato de
boro, devido as condi¢gbes de acidez a qual a gelatifio ocorreu durante a sintese. Nestas
temperaturas ocorre a formacdo dos primeiros @istd; — e 0 material passa de amorfo
para um material vitroceramico, o qual ndo € irglicpara uso em materiais para restauracao.

Devido este achado ndo foram empregados, na fotAwide resinas, vidros sintetizados em
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temperaturas de calcinacédo superiores a 600°C.ré&stéado esta de acordo com o DRX
obtido para vidro calcinado a 790°C, onde se obsgfermacao de fases cristalinas.

Os picos referentesTy e T. s@o mais definidos para o xerogel calcinado a@0@°
que nesta temperatura as redes vitreas estdo efemgdas e mais ramificadas devido a
estabilizacdo dos grupos boro-siloxano (e ligagi&s-O) quando a agua € liberada em altas

temperaturas (proveniente da policondensacao gsilao®l e boroxil (B-OH) [109].
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Figura 33: Curvas TG-DTA das particulas do p6 de composic&lQ,5B obtido por

calcinacéo do gel a: A)100; B)250C; C)406C; D)55CC.

4.3 Ressonancia Magnética Nuclear (RMN)

Os espectros de ressonancia magnética nuclear Madw Angle SppiningMAS-
RMN) para os pés de vidro sistema 2SiAIB obtidos gal-gel e calcinados a 600°C em

atmosfera oxidante estéo ilustrados nas Figuras3%
Analisando o espectro de MAS-RMN &Si (Figura 34) pode-se notar um pico em

torno de -90ppm (em relac&o ao padréo de tetragitatib - TMS) atribuido ao arranjo®@o
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silicio tetraédrico, o qual faz duas ligacdes coétamo de oxigénio ligado a outros 2 atomos

de silicio da rede (-Si(O$#), conforme Figura 36
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Figura 34: Espectro de ressonancia magnética nuclear (MAS-RMNJSi do pé de vidro

sistema 2SIiAIB calcinado a 600°C.

Analisando o espectro de RMN déAl (Figura 35) nota-se 2 picos de maior
intensidade com deslocamento quimico de 8 e 56 pgfarentes aos sitios de aluminio hexa
(A1 e tetracoordenados (A) respectivamente. Espectros semelhantes forardosbfior
Huang e colaboradores (1997) para mulitas obtidesmpétodo sol gel [108].

A existéncia de sitios <o silicio e a presenca de 2 sitios (A A
aluminio sugere que a condensacéo de grupos sdexasultou na formacao de redes com
aluminio (tetracoordenado) e boro, conforme obskern@or Touati e cols. (2009), em vidro
boro-silicato. Também deve ocorrer a formagdo dkesede mulita ndo cristalina dada
possivelmente a polimerizacdo de grupos —Sigf$®d (Figura 36), dado observacao de sitios

de A", Um possivel mecanismo de condensacéo é apresemtéafigura 36, bem como

V) para o

modelo da rede do vidro aluminioborosilicato.
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vidro 600°C-AI27I
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Figura 35: Espectro de ressonancia magnética nuclear (MAS-RMNJAI do p6 de vidro

sistema 2SIiAIB calcinado a 600°C.
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Figura 36: A) Sitio & do silicio; B) representacdo do aluminio hexaceoado (A'); C)
Reacado de condensacéo de silanol com acido bd&jcGondensacao de grupos silanol com
acetato de aluminio; E) Representacdo da rede msilicato; F) representacdo da rede de

vidro aluminiosilicato com aluminio tetracoordenado

4.4 Ensaio de Distribuicdo de Tamanho de Particulas

Nos ensaios para determinar a distribuicdo de thosade particulas foi utilizado um
aparelho de analise de tamanho de particulas pathesnento de luz laser a baixo angulo da
marca Malvern (modelo MasterSizer Micro). Este pgmiento que emprega o espalhamento

de luz laser a baixo angulo (LALLS — Low Angle Lakeght Scattering) permite deteccéo de
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particulas entre 0,1-3000m, ou seja, pelo observado na microscopia FEG delime
deteccdo do equipamento Malvern permite a detegando tamanho de particula dentro da
faixa prevista. Nas Figuras 37a a 37f estdo aptadas as curvas de distribuicdo de tamanho
de particulas, nas quais a porcentagem em voluexpréssa para distribuicdo cumulativa e
diferencial, assumindo que as particulas sdo eaférEm Anexos sédo apresentados os dados
destes histogramas organizados na forma de tabelas.

Analisando os histogramas nota-se que a distébuilg tamanho de particulas para o
po experimental — sistema 2SiAIB — sintetizado gargel apresenta distribuicdo unimodal
enquanto p6s comercial (Glass powder e Glass powder SCHOTT AG, Landshut,
Alemanha) comumente empregados como carga inoaj&@aesina comerciais, apresenta
distribuicdo bimodal, sugerindo que este vidro cmmédeve conter mistura de pelo menos 2
tipos de pds com tamanho médio (moda) de particifientes.

Analisando as curvas expressas em porcentagenoldmer (Figuras 37a a 37f) e
Tabela 6 revelam que os pds comerciais apreseratixan de distribuicdo de particulas mais
estreita que os experimentais, variando entre 631an para Glass Powder e entre 0,3 a 70
pum para Glass Powder S, contra 1,5 a 300 para sisESiAIB e 1,5 a 20@um para vidro
2SIAIB moido no planetario.

Confrontando a distribuicdo de tamanho de pagscdbs pds de vidro experimentais
com as micrografias de MEV, pode-se afirmar queiddeva metodologia empregada na
disperséo das particulas para ensaios no MEV, la @uaregou sonda de ultra som de alta
poténcia (model VCX 750, Sonics and Materials, USgtpmoveu a quebra de grandes
aglomerados de particulas, pois ndo foram obsesvaglmmerados maiores queudb para
pds experimentais.

Pode-se dizer que a distribuicdo de particulaanieda no equipamento Malvern é
condizente com as condi¢des experimentais utilzadapreparacdo da resina composta que
envolve mistura apenas mecanica da resina (Bis-GMiR)ente (TEGDMA) e carga (p6 de
vidro 2SIAIB).

A distribuicdo volumétrica de tamanho de partisutvelou os valores de moda de 71,
130 e 52 para vidro 2SIAIB, 2SiAIB silanizado e 2B silanizado moido, respectivamente.
Desta forma, pode-se dizer que a moagem em moiladmetario reduziu o tamanho dos
aglomerados de particulas e alargou a base d@diséio, aumentando a fragdo volumétrica
de aglomerados e particulas menores. Por exemfdaade particulas com tamanho até 10

UM aumentou para cerca de 14% em volume para o V8iAIB moido (Figura 37c)
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enquanto foi de apenas cerca de 2,5% em volumeanasmo vidro silanizado (Figura
37b).

Assim, o p6 de vidro silanizado 2SiAIB desaglomeradh moinho planetario pode
ser caracterizado como uma grande fracdo de padifmas (submicrométricas) com uma
pequena fracdo de aglomerados micrométricos os @@ volumetricamente expressivos,
resultando em distribuicdo unimodal, conforme ole#w na distribuicdo de tamanho de
particulas apresentada na Figura 37f. Apesar deardedte po de vidro estar acima dos
comerciais (52um contra 18~2@m, respectivamente), a distribuicdo por nimero de
particulas revela que 63% das particulas apresetai@anho de particula na faixa de 0,2 a
0,8 um, ou seja, o p6é experimental apresenta parti@demamente finas sedimentadas
sobre grandes aglomerados, conforme pode ser allgepor MEV. Isto sugere que, para
diminuir a faixa de distribuicdo de particulas, ouéts efetivos de desaglomeracgdo (tais como
sonicacao), secagem, ou separacao por sedimemtag@m ser empregados.

Analisando a distribuicdo volumétrica de tamanh@adsiculas para pos comerciais
nota-se que estes apresentam expressivo numeestéifas submicromeétricos com moda de
0,5 e 0,6 um, para Glass powder S e Glass powder respectitamen particulas
micrométricas com moda de 18 e 28n para (Glass powder S e Glass powder,
respectivamente), resultando uma distribuicdo bah@dovavelmente devido a mistura de
pds micrométricos e submicrométricos. Muitas resinampostas empregam mistura de
particulas coloidais (tamanhos até Ml para melhorar a viscosidade da pasta, reduzir a
sedimentacao de particulas, como também para raelh@ondensacéo das restauracdes [27].

Os p6s comerciais apresentam particulas mais dima® experimental, pois, segundo
sugere dados da Tabela 6, 90% das particulas (pagen volumétrica) apresentam
particulas menores que 2im (Glass Powder S) e 38n (Glass Powder), enquanto que
apenas 50% das particulas apresentam particulazreseique 27um para o po experimental
mais fino (2SIAIB sinalizado e moido). Apesar dastigulas de vidro no pé comercial ser
mais finas, conforme observado na Figura 38, ailolistdo volumétrica de tamanho de
particulas para pos experimentais € mais homogékssim, os compaositos obtidos por
ambos os pdés podem ser classificados como comgpokitridos, os quais favorecem
obtencéo de superficies mais faceis de serem polida

O po de vidro silanizado do sistema 2SiAIB moido @anetario foi empregado na
sintese do compdsito dentario experimental avaligedbe trabalho, pois foi o que apresentou
distribuicdo de particulas mais préximo ao comérmisre 0s pos experimentais sintetizados.
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Tabela 6: Dados da distribuicdo de tamanho de particulas p@saexperimentais (sistema 2

SIAIB, silanizado e moido em moinho planetario)éede vidro comercial Glass Powder e

Glass powder “S”.

Amostra Moda Tamanho de particula Faixa distribuicéo
(um) | 10% em | 50% em | 90% em | tamanho de particula
volume | volume | volume (um)
2SIAIB 71 7,1 53,5 132 1,5-300
2SIAIB silanizado| 130 19 81 212 2 - 300
2SIAIB silanizado| 52 2,52 26,5 89,8 0,3 - 250
moido atritor
Glass powder 23 0,82 14,5 33,3 0,3-55
0,6
Glass powder “S” 18 1,03 12,44 26,94 0,3-70
0,5
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Figura 37a: Distribuicdo do tamanho de particula em funcéo gqatagem em volume para
pé de vidro sistema 2SiAIB, calcinado a 600°C. Eesguerdo: histograma. Eixo direito:

curva cumulativa
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Figura 37b: Distribuicdo do tamanho de particula em funcdcguagem em volume para
po de vidro do sistema 2SIiAIB, calcinado a 600f&tatlo com agente silanizante durante 24

horas (em refluxo). Eixo esquerdo: histograma. iixeito: curva cumulativa
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Figura 37c: Distribuicdo do tamanho de particula em funcaegmiagem em volume para po

de vidro do sistema 2SiAIB, calcinado a 600°C,attatcom agente silanizante durante 24
horas (em refluxo) e moido em moinho de alta eadpianetario) durante 4h. Eixo esquerdo:

histograma. Eixo direito: curva cumulativa.
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Figura 37d: Distribuicdo do tamanho de particula em funcéo graagem em volume para
po de vidro comercial - Glass powder “S” (SCHOTT ,AGandshut, Alemanha). Eixo
esquerdo: histograma. Eixo direito: curva cumuéativ
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Figura 37e: Distribuicdo do tamanho de particula em funcéo gq@isagem em volume para o
Glass powder. (SCHOTT AG, Landshut, Alemanha). oEesquerdo: histograma. Eixo

direito: curva cumulativa.
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Figura 37f: Distribuicdo do tamanho de particula em funcéo a@gntagem de particulas

para p6 de vidro do sistema 2SiAIB calcinado a 60@&tado com agente silanizante durante

24 horas (em refluxo) e moido em planetario. Eisguerdo: histograma. Eixo direito: curva

cumulativa.
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Figura 38: Grafico representativo da distribuicdo volumétrita tamanho de particulas e

aglomerados para pds experimentais (sistema 2 peAti®s comerciais (Glass Powder).
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4.5 Andlise por adsorcdo-dessorcao de, \BET)

Ao observar isoterma de sor¢cdo de @ po6 de vidro sistema 2SiAIB moido e
silanizado (Figura 39), é possivel identificar quaga-se de isotermas do tipo IV, segundo a
classificacdo da IUPAdrternational Union of Pure and Applied Chemi3tfy10].

Isotermas do tipo IV sdo marcadas essencialmente qundensacédo capilar do
adsorbato indicando que o material sélido (vidréAHEY apresenta mesoporos (entre 2 e
50nm), comuns para materiais sinterizados com adopraticamente nulos envolvendo
pequeno volume de gas e baixa area especifica. [111]

Desta forma, a curva de histerese obtida paraepddiio 2SiAIB com ocorréncia de
condensacao capilar indica a presenca de porossalfjgpo O) e poros de transporte (tipo t),
conforme a ilustracdo apresentada na Figura 40.

Os resultados de textura do p6 2SIAIB (obtidos pelitware do ASAP2000, v. 3.03,
Micromeritics Instrument Corporation) indicam que@a superficial é de 47£0,2 nflg,
calculada pelo método BET. O diametro médio de gade 4,8 nm obtido pelo método BET
e 4,1 nm pelo método BJH.

45—-
40—-
35+
30—-
25
20—-

15+

Volume N, adsorvido (cm’/g)

—0— Adsorcéo
—A— Desorgao
5 , . , . , . , . , ; ,

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

10 H

Pressao Relativa N,
Figura 39: Isotermas de adsorcdo-dessorcao deplra po de vidro silanizado sistema

2SIAIB moido em moinho planetéario durante 4 horas.
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Figura 40: Tipos de poros. O — poros abertos, ¢ — poros tEhd — poros de transporte, b —

poros de ligagéo.

Analisando as isotermas de sorcao depara fragmentos do compdsito experimental
fotopolimerizado e compdsito comercial fotopolimado (Master Fill - Biodinamica),
Figuras 41 a 43, nota-se baixo volume de nitrogé@uisorvido sem formacao de histerese
para compositos experimentais (Figuras 41 e 42pai®o volume de B adsorvido nestas
isotermas, quando comparado a isotermas de matartatulado, é devido ao fato de apenas
na superficie do fragmento (com cerca de 2mm) ec@radsorcdo de gés. Devido a isso a
area superficial BET destes fragmentos é muitosbaiknprecisa: 4:1,0; #6; 2,4:0,4 nt/g
para compdsito RCE1, RCE2, RCC1.

A histerese tipo IV (IUPAC) observada para o cosipécomercial (RCC1) indica a
presenca de mesoporos na superficie do fragmeridodg@rovavelmente, a poros deixados
por particulas da carga inorganica (vidro) arraasatuirante a fragmentacao do material.

1,6
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-
9 1 /_/ /
- [ ] ~
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0,2 " / —e— dessorgéo
| ]
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Pressdo Relativa N,
Figura 41: Isotermas de adsorgdo-dessorcdo depdda fragmento do composito dentario

Volume N, adsorvido (cmglg)

experimental fotopolimerizado de composicdao Bis-GWEGDMA 70/30 (% massa)

contendo 70% em volume vidro 2SIAIB e 0,5% em masseanforoquinona.
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Figura 42: Isotermas de adsorgdo-dessorcdo depdda fragmento do composito dentario
experimental fotopolimerizado de composicdao Bis-GWEGDMA 70/30 (% massa)

contendo 70% em volume vidro 2SIAIB e 0,2% em masseanforoquinona.
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Figura 43: Isotermas de adsorgdo-dessorcdo depdda fragmento do composito dentario

comercial fotopolimerizado.
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4.6 Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

Observando as micrografias de MEV obtidas por diniske elétrons secundario com
aumento de 1000 vezes observamos que as partioutzgaam grandes aglomerados nos poés
calcinados em temperaturas inferiores a 250°C skstdeve a quebra da estrutura do xerogel
ao aumentar a temperatura de calcinacdo do gelojdicque este apresenta uma estrutura
semi-rigida em forma de placas quando seco a tatoparambiente. Este efeito torna-se
mais nitido analisando as micrografias com aumea#oSkX e 10kX, na qual observa-se a
formacédo de grandes aglomerados de particulast@au@eraturas até 250°C. Nas amostras
secas a 100°C observa-se que para o sistema 28ifiBnacdo de placas, aspecto tipico de
vidro amorfo, enquanto 0 mesmo néo € observadogsistema 2SiAIBO,5.

Para esta temperatura de calcinagdo, em ambosstesnas € possivel observar
aglomerados porosos formados por particulas submétricas-nanométricas.

Notam-se nas micrografias de aumento 10k (Figujagdé a calcinacdo do xerogel
apresenta inameros arranjos em forma de aglomefaduados por particulas nanométricas
para o xerogel seco a 250°. Estes aglomeradosesitamorosos sao formado por particulas
nanometricas e submicrométricas (entre 50 a 200 ewigenciando a alta reatividade
superficial de pos obtidos pelo método sol gelombgeneidade e possibilidade de formacao
de redes vitreas a baixa temperatura favorece @-micleacdo particulas resultando em pé
extremamente fino.

A estrutura lamelar do xerogel seco a 100°C é $emtd aos achados de Touati,
Seridi, e Gharbi (2007) [112]. Ao aumentar a teraper de calcinacdo do xerogel conduz a
formacdo de rachaduras no estrutura, nucleacdo mmsiculas nanométricas e
submicrométricas. Ao aumentar a temperatura dénego para 400°C, o po torna-se mais
grosso com particulas entre 1,0 a 1,5 microns giatama 2SiAl0,5B, e para sistema 2SiAIB
as particulas apresentam tamanho entre 300nm mi&f®n (Figura 46 — aumento 10kx)
[113].
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Figura 44: Micrografias de MEV, imagens obtida por elétroesundarios com aumento de 1kX. Sistema
2SiAIB: A) 100°C; C) 250°C; E) 400°C; G) 600°. 8ista 2SiAIBO,5: B) 100°C; D) 250°C; F) 400°C; H) 850
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Figura 45: Micrografias de MEV, imagens obtida por elétroasumdarios com aumento de
5kX. Sistema 2SiAIB: A) 100°C; C) 250°C; E) 400%istema 2SiAIB0,5: B) 100°C; D)
250°C; F) 400°C.
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Figura 46: Micrografias de MEV, imagens obtida por elétr@esundarios com aumento de

10kX. Sistema 2SiAIB: A) 100°C; C) 250°C; E) 400%lstema 2SiAlBO,5: B) 100°C; D)
250°C; F) 400°C.
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7

O po calcinado a 400°C é altamente reativo, poendol este pé é submetido a
temperaturas mais altas (550 e 600°C) ocorre aafgimde fortes aglomerados de particulas
que solidificam em planos regulares, com a formad@idase liquida, conforme pode ser
observado na imagem de microscopia FEG (Figura)4thBe particulas nanométricas devem
ter solidificado sobre a superficie do aglomerado.

O po6 calcinado a 600°C é formado por aglomeradesosode particulas que, mesmo
ap6s com moagem manual em almofariz de agata, aramfrompidos, sendo necessaria
moagem em moinho de alta energia tipo planetariboties (Fitsch, Alemanha) para reduzir
os aglomerados entre 3 a i, (moagem manual — Figura 48) em particulas mersres
micrométricas entre 100 a 300 nm (moagem em plaoetdigura 47).

N&o foi observado para nenhuma temperatura demeat® térmico empregado
aspecto amorfo e vitreo tipico de xerogel, poiemgel foi desagregado manualmente em
almofariz a cada etapa de tratamento térmico, piednia obtencédo de particulas mesmo em
baixas temperaturas de tratamento. O processantentmoagem seguida de tratamento
térmico durante a secagem e calcinacdo do xeregelgor objetivo obtencdo de um vidro
fino com particulas submicrométricas, e sem ca@dagin sua superficie para facilitar o
molhamento das particulas durante a preparacdoodpdsito dentario, devido a alta
viscosidade do sistema Bis-GMA e TEGMA.

PoOs extremamente finos (submicrométricos entre d@®0 nm) foi possivel obter
empregando o sistema 2SIAIB preparado por sol-gal@nado a 600°C, moido em sistema

planetario durante 4 horas.

18kV  28kx 508nm 0149

A)
Figura 47: Micrografias das particulas de vidro 2SIiAIB caidas a 600°C e moidas em

moinho tipo planetario. Aumento de 20 kx (A) e (B).
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Figura 48: Micrografias das particulas de vidro 2SiAIB catdas a 600°C e moidas a em
almofariz. Aumento de 1 kx (C) e de 3 kx (D).

B)
Figura 49: Micrografias eletronica por emissdo de campo (FE&9 particulas de vidro
2SIAIB calcinadas a 600°C e moidas manualmente lemofariz. A) aumento 9 kX; B)
aumento 101 kX.
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4.7 Andlise das Propriedades Mecanicas

As diferentes composi¢des das resinas compostds, éen relagdo a matriz organica
quanto a composicdo, tamanho de particula e fragliométrica da carga inorganica
influenciam diretamente nas propriedades mecanipaiento e estética das resinas
compostas [27].

Considerando que a distribuicdo de tamanho decphasi, composicdo e estrutura
cristalina da carga inorganica utilizada (vidro dauminosilicato) apresentaram valores
obtidos em funcdo dos parametros de sintese edweslvindo sendo “moldados” pelo
retrabalho destes pds obtidos na tentativa dedgweaim alguma carga presente em resinas
compostas comerciais, dado a vasta gama de corapasipropriedades conforme ilustrado
na Tabela 7.

No entanto, buscou-se utilizar na resina compasp@rimental uma quantia de carga
inorganica de 70% em massa, ou seja, dentro da @&»40-65 % em volume, e 53-80% em
massa, conforme dados colhidos na literatura [154,112, 113]. A guantia de carga
inorganica empregada neste trabalho é adequada patacteristicas dos pos utilizados
(particulas com moda de B3 para pos moidos), como também esta abaixo de 80%,
considerada pela literatura um limite, para ndoehawomprometimento das propriedades
mecanicas pela producao de um material friavel][JA@&dicdo de 70% de carga também tem
por objetivo reduzir a contracdo de polimerizacaondtriz polimérica.

Na preparacdo da resina composta a incorporacatO%e em carga inorganica
(vidro sistema 2SiAIB silanizado) — RCE3 e RCE4£sultou em um compadsito com textura
adequada a manipulacdo. No entanto, a composigézadd na RCE2 apresentou uma
textura ndo satisfatéria para a aplicacdo cliniii@renciando-se da observada para resina
comercial utilizada como grupo controle, ndo desgjfpara Dentistica restauradora. Para

facilitar o entendimento a Tabela 4 (proxima pagina
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Tabela 7. Composicao de algumas resinas compostas. Dadwecidos pelo fabricante. Em

destaque produtos comerciais avaliados neste hi@bal

Marca/Fabricante | Classificacéo Composicgéao Inorganica Teor de Carga
Comercial
Charisma/Hareaus Resina Vidro de bério-aluminio com64% (volume)
Kulzer Composta fluoreto e didxido de silicio
Microhibrida
Concept Resina Vidro aluminosilicato de bario 75% (massa)
Advanced/ Nanoparticulada
Vigodent
Durafill VS/ | Resina SiO,, e particulas de vidro pr¢ 43% (volume)
Hereaus Kulzer | Composta polimerizadas

Microparticuladal

Esthet X/Dentsply

Resina

Vidro borosilicato de fldor

83% (volume)

Composta aluminio e béario silanizados.
Microhibrida Silica coloidal e nanométrica
Filtek Z350/ 3M-| Resina Agregado de zircOnial/itria ©€84,5% (volume)
Espe Composta silica nanométrica
Microhibrida
Master Fill/| Resina Vidro de bério boro e silicatq 79% (volume)
Biodinamica Composta SiO,, TiO,, e 6xido de ferro
Microhibrida
4 Seasons/ IvoclgrResina vidro de bario, triflGoritérbio, 76% (massa)
Vivadent Composta vidro de Ba-Alfluorsilicato
Microhibrida e silica dispersa tamanho médio

de carga de 0.6 mm.

Tabela 4: Composic¢éao e rotulos dos compdsitos resinosos asbsd

Amostra Caddigo Bis-GMA TEGDMA | Canforoquinona Carga
(%) (%) (%) inorganica
(%)
Experimentall RCE 1 70 30 0,5 70
Experimentall RCE 2 70 30 0,5 50
Experimentall RCE 3 70 30 0,2 70
Resina RCC1 57* * * 43
Durafilld/
Hereaus
Kulzer
Resina RCC 2 21* * * 79
MasterfillCl/
Biodinamica

* 0s dados referentes a porcentagem de cada monéniigdador radicalar na composicao

nao foi encontrado nas informacdes disponibilizguds fabricante.

**em relacdo a massa de monémeros utilizada (BisAGMEGDMA).
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As resinas compostas acondicionadas em sering@giadas com protecdo contra
luz apresentaram boa estabilidade quimica, ja deetara e a cor nao alteraram com o tempo
de armazenagem.

Os resultados apresentados a seguir sao refermmteslor médio de 5 corpos de
prova submetidos aos ensaios mecanicos de resés@rrompressao e resisténcia a tragdo
diametral. As comparacfes das médias para taisipdaples foram realizados por Analise de
Variancia (ANOVA) de fator unico, na qual se comsal que grupos comparados com indice
p>0,01 estatisticamente diferentes.

A resina composta RCE 2 nao foi utilizada na cogde de corpos de prova,
considerando que a mesma apresentava reologiajunadke sendo muito fluida. A RCE3 que
apresenta mesma composicdo de RCE4 apresentoesvd®itracido diametral e compressao
mais baixos que RCE4, em funcdo do vidro empregaddRCE4 ter particulas menores, ja
que na formulacdo da RCE4 foi utilizado vidro siste2SiAIB silanizado e moido em
planetario, enquanto a resina composta RCE3 utilizdro 2SiAIB sinalizado com moagem

manual.

4.7.1 Ensaio de Compresséao

A resisténcia a compressao das resinas compogiasragntais RCE1 e RCE4 foram
estatisticamente iguais quando comparadas comaresimercial RCC 2 (Master Hil),
conforme pode ser verificado pelos dados apresesitaal Tabela 8 e Figura 50. Entretanto, a
resina comercial RCC1 apresentou maior resist&nc@mpressédo quando comparada com as
resinas compostas experimentais RCE1 e RCE4 (essqwea Tabela 9).
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Figura 50: Resisténcia a compressao de resinas compostasnegpiis e comerciais. No
painel A os corpos de prova RCE RCE e a resina comercial Durafill® foram testados
utilizando a maquina de teste universal (EMIC DIO@0 No painel B os corpos de prova das
RCE, e RCE e a resina comercial MasterFill® também foramaigss utilizando a maquina
de teste universal (EMIC DL-2000). A resisténciacampressao das resinas compostas
experimentais e comerciais foram expressas pelaantEPM) de 5 corpos de prova por
grupo.*P<0.05 quando comparado com a resina coaleiuirafill® (One way ANOVA,
seguida de Tukey).

Tabela 8: Dados de resisténcia a compressao (expresso em P2acomposicoes de resina
composta experimental e resina comercial Mastér kBiodinamica).

RC 1 RC 4 RCC 2

média | 66,51 65,754 81,188

desvpad 12,86484 14,02057 31,31144
Anova (fator Gnico) p = 0,453251

Tabela 9: Dados de resisténcia a compresséao (expresso emnddRPacomposicdes de resina
composta experimental e resina comercial Durafdl V

RC1 RC 4 RCC1

média| 66,51 | 65,754 186,658

desvpad 12,86484 14,02057 66,47553
Anova (fator unico) p= 0,000515
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4.7.2 Ensaio de Tracdo Diametral

Os resultados demonstraram que as resinas analigatadiferentes resisténcias a
tracdo diametral, sendo que RCC 1 > RCE 4 > RCEbd[a 10). Desta forma, a resina
composta RCC 1 foi mais resistente a tracdo diainejue as resinas compostas
experimentais. No entanto, quando comparamos senmRGE 4 com RCC 1 e RCC 2
(Tabela 12) observamos que néo houve diferenc& @strcompdsitos no que concerne a
resisténcias a tracao diametral .

Comparando RCE 1, RCE 4 com a resina comercial RCCabela 11) observamos
que existe diferenca estatistica entre as reseaso RCC 2 > RCE 4 > RC1.

A resina composta experimental RCE 4 apresentsuitaglos de resisténcia a tracao

diametral superior dos outros materiais estudados.

Tabela 10: Dados de resisténcia a tracdo diametral (expresddRa) de 2 composicdes de
resina composta experimental e resina comerciafilw S,

RCE1| RCE4f RCC]
meédia | 10,968, 18,837525,214
desvpad 2,48703| 4,62 | 3,338784
Anova (fator anico) p=0,000175

Tabela 11: Dados de resisténcia a tracdo diametral (experssilPa) de 2 composicdes de
resina composta experimental e resina comerciatavi&dl[] (Biodinamica).

RCE1| RCE4 RCC2

média | 10,968 18,837 26,45

desvpad 2,48703 4,62 | 2,440912
Anova (fator nico) p=3,93x10

Tabela 12: Dados de resisténcia a tragdo diametral (experssilPa) de resina composta
experimental RCE 4 e 2 marcas de resina comercial.

RCE4 RCC1 RCC 2
média | 18,837 25,214 26,45
desvpad 4,62 3,3387842,440912
Anova (fator unico) p=0,017593
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Figura 51: Resisténcia a tracdo diametral de resinas compesfssimentais e comerciais.
No painel A os corpos de prova das RGERCE e a resina comercial Durafill® foram
testados utilizando a maquina de teste universdIQEDL-2000). No painel B os corpos de
prova das RCEe RCE e a resina comercial MasterFill® também foramatdss utilizando a
maquina de teste universal (EMIC DL-2000). A rdésista a tracdo diametral das resinas
compostas experimentais e comerciais foram expggsda médiat{ EPM) de 5 corpos de
prova por grupoP<0.05 quando comparado com a resina comercial M@gDbne way
ANOVA, seguida de Turkey).

4.7.3 Consideracdes a respeito das propriedades raricas avaliadas

Desde as primeiras formulacbes de resinas compastdBowen, houve constante
melhora nas propriedades estruturais, mecanicégjcas e principalmente na reducdo da
contracao de polimerizacdo deste tipo de maté&tahlmente, é o material mais utilizado em
restauracdes estéticas diretas, tanto em dentesoaes quanto em dentes posteriores [117].
Desta forma, a avaliacdo da resisténcia a commresséum novo material candidato a
aplicacdo em restauracfes é de suma importanajagj@sta propriedade indica a habilidade
demonstrada por um material de suportar estressgisais durante o ato mastigatério. A
resisténcia a compressao do esmalte (~380 MPagmtma (~300 MPa) [118] e a resisténcia
a fratura de dentes naturais (dente molar: ~300; MP&é-molar: ~250 MPa) podem servir de
padrdo para selecionar materiais que apresenteéstéresa a compressao compativeis com
estas estruturas naturais.

A grande maioria dos materiais para restauracéesapta resisténcia a compressao

ligeiramente menor que a resisténcia a fraturaedéed naturais (Tabela 13).
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Comparando os resultados de resisténcia a corapress tragdo diametral obtidos
aqui neste trabalho para as resinas compostas RREEA 4, RCC 1, com resultados colhidos
na literatura (Tabela 13), nota-se que os valoestad propriedades estdo abaixo dos citados
na literatura. No entanto, a comparacéao diretaadgspriedades com a literatura pode levar
a falsas conclusfes ja que as diferencas metodakiga preparacao de corpos de prova e até
mesmo a sensibilidade da célula de carga empregadieam afetar nos resultados. Neste
trabalho, a célula de carga utilizada na maquineewal de ensaios mecanicos (EMIC DL-
2000) € indicada para ensaios em metais. Estepfate ter influenciado nas propriedades
mecanicas dos materiais ensaiados dado a baixibibdade da célula de carga na faixa de
tensdo aplicada.

Tabela 13: Dados da literatura de resisténcia a compressésigéncia a tracdo diametral
(ambos expressos em MPa) para diversas resinaostanp

Produto comercial Resisténcia a Resisténcia a Referéncia
Compresséao tracdo diametral

Herculite XRV 225 51 Chet al 1999
Prodigy 250 55 Chet al 1999
Graft LC * 55 Broshet al 1999
Z 100 microhibrida * 55 Brosht al 1999
Brilliant 198 * Broshet al. 1999
Pertac 300 * Broskt al. 1999
TPH Spectrum (convencional) 310 68 Caltlal 2000
Heliomolar (microhibrida) 236 94 Coldt al 2000
Alert (compactavel) * 40,1 Kelsest al 2000
Surefill (compactavel) 270 45,3 Kelseyal 2000
Durafill VS microparticula 166 50,5 Bewn al. 2006

* valores ndo informados

A resisténcia a compressdo de resinas experimeggtasisticamente menores que a
encontrada para a RCC1 (Durdii)l (RCE 1 = 66,6 MPa; RCE 4 = 65,8 MPa; RCC 1 =186,
MPa) sugere que distribuicdo de tamanho das plkasicde carga inorganica tenha
influenciado neste resultado. Como a carga na aedhurafilll é composta por

microparticulas de SiO pré-polimerizadas acredita-se que ocorre acomodagais
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homogénea do reforco de cargas na matriz poliméPela fato de que, em geral, resinas com
cargas pré-polimerizadas apresentam fraca unide eatga-matriz [27], pode-se dizer que
fator determinante para baixa resisténcia a cors@oesncontrada nas resinas experimentais é
devido a baixa adesao das particulas na matrifiilegdo do processo silanizacéo do vidro.

A silanizag&o do vidro 2SiAIB, a qual empregou @mo sistema silanizante utilizada
na resina Master Fill, ndo foi suficiente para promover uma forte ades@ice as particulas
de vidro e a matriz polimérica, como também pa@mover o fechamento de mesoporos
superficiais na superficie das particulas (diametédio de 4,8 nm, identificados pelas
isotermas de sorcao de) que poderia contribuir para aumentar a perfon@anecanica da
resina experimental.

Corroborando com este fato, a resina Master[lFilpresentou resisténcia a
compressao inferior a resina Durdfi|lprovavelmente devido a fraca adesao carga-magiz.
que a resina Master Hill apresenta maior conteido de carga inorganica, a@up com a
DurafillJ, pode-se afirma que esta propriedade mecanictadafdiretamente pela formacéo
de ligacbes quimicas entre o0 composto silanizampaimero.

Em relacdo a tracdo diametral, as diferencas igi&tas encontradas para esta
propriedade nos compdsitos experimentais RCE 1 B RGhdicam que a concentracdo de
iniciador radicalar canforoquinona de 2% favoregeraresso de cura da matriz polimérica, e
que a concentracao de 5% pode inibir a etapa denagdo da reacdo de polimerizacdo do
dimetacrilado epoxidico (Bis-GMA) pela competicatda de radicais livre gerados instantes
apos a ativacao por luz, reduzindo desta formao de polimerizacdo da resina polimérica.

Quando comparamos apenas a resina composta ROE 4 comercias RCC 1 e
RCC 2 nédo séo observadas diferencas estatisticas pasisténcia de tracdo diametral. Estes
resultados sdo animadores, ja que testes de cogaparailtipla indicam que as propriedades
de resisténcia a tragdo diametral foram muito reaisiveis na predi¢cdo de diferengas entre
as resinas compostas quando comparadas a resisténgpressiva [119].

Vale a pena ressaltar que o tempo de fotopolimgdia da resina composta
experimental foi o mesmo daqueles indicados pelbsdantes de resinas comerciais e, desta
forma, a otimizagcdo das condicbes de fotopolime&imaapodem elevar os valores de
resisténcia a compresséo e tracao diametral destiasas experimentais.

Desta forma, acreditamos que a reducédo da faixdisdiebuicdo de particulas por
processos de moagem de alta energia para melhorodegdo na matriz polimérica, bem

como o desenvolvimento de um sistema silanizaqtecésco para o vidro 2SiAIB obtido por
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sol-gel produza resinas experimentais com melhgrepriedades mecéanicas que as
apresentadas.
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5. Conclusdes

Vidros sistema aluminio-boro-silicato foram obtide®em sucesso empregando
metodologia sol-gel. Calcinacdo de gel umido a #0%uz um vidro amorfo sem
presenca de fases cristalinas e isento de res@dgésicos remanescentes da sintese
do vidro por sol gel, constituindo um meétodo alatino e interessante para sintese de
particulas de vidros para serem empregados natifadlde materiais odontolégicos, ja
que o processo de sintese permite controle dawstelcomposicao.

Andlise de RMN indicaram a existéncia 2 sitios'{(4&l Al"Y

) para o aluminio, o que
sugere que a condensacao de grupos siloxanoanelsibm acido boérico e acetato de
aluminio resultaram na formacéao de redes com Aliam(ietracoordenado) e Boro,
como também na formacéao de redes de mulita n&alores

Temperaturas de calcinagcdo do gel umido acima @@CAi@roduziram pos com
particulas entre 1,0 a 1,5 microns para sistemAl@SB, e para sistema 2SiAIB as
particulas apresentaram tamanho entre 300nm ai&f®@rmos quais apresentam alta
energia superficial e formam aglomerados fortes.

P6s empregados na preparacdo de resina compostggrdpram aglomerados com
moda de 73um, sendo necesséarios métodos de moagem e desaggdmeficientes
(sonicagdo e moagem em moinho planetario) paraziredulistribuicdo de tamanho
de particulas.

Resina composta experimental com 70% em massa dl® wistema 2SIAIB
apresentou textura adequada para manipulacdo e@dorentos de restauracao.

As resisténcias a compressdo das resinas compastpsrimentais foram
estatisticamente equivalentes quando comparadas acaesina comercial Master
Fill, porém as mesmas foram menos resistentes quantigacadas com a resina
comercial Durafilll.

Os valores de resisténcia a compressdo e tracdoetl# inferiores das resinas
experimentais quando comparados com as resinasraammepodem ter ocorrido
devido a falta de unido carga-matriz, sendo nedess@senvolvimento de um sistema
silanizante especifico para vidros SiAIB obtidokpretodologia sol-gel.

Resina composta experimental RCE 4 e resinas cdaagposomerciais foram

equivalentes estatisticamente quanto a resistértcegdo diametral.

98



6. Trabalhos Futuros

e Aprimorar o método de moagem dos pos e desaglgamha situ para reduzir a
faixa de distribuicdo de tamanho de particulasverécer a acomodagdo das mesmas na
matriz polimérica.

e Otimizacéo do tempo de polimerizacéo e da conaefidrde canforoquinona.

e Avaliacdo das resinas experimentais desenvolvigaanto a contracdo de

polimerizacao, resisténcia flexural e resisténoiaiaalhamento.
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Anexos

Tabela Al - Dados de distribuicdo de tamanho de particdasfagem por volume de

particulas — Histograma Diferencial, para o sist@®iaIB.

Result: Histogram Table

ID: 2Si02-Al203-B203 Run No: 12 Measured: 4/9/2009 10:46
File: EW Rec. No: 10 Analy sed: 4/9/2009 10:47
Path: C:\ Source: Analysed
Sampler: Internal Measured Beam Obscuration: 16.2 %
Presentation: 40AD Analy sis: Polydisperse Residual: 0.724 %
Modifications: None
Conc. = 0.0461 %Vol Density = 1.000 g/cm”3 S.S.A.= 0.3199 m”2/g
Distribution: Volume D[4, 3] = 62.98 um D[3,2] = 18.76 um
D(v, 0.1) = 7.06 um D(v, 0.5) = 52.62 um D(v, 0.9) = 130.86 um
Span = 2.353E+00 Uniformity = 7.291E-01
Size Volume Size Volume Size Volume Size Volume
(um) In % (um) In % (um) In % (um) In %
0.313 0.00 1.74 0.22 9.71 0.69 54.12 3.23
0.335 0.00 1.87 0.26 10.40 0.71 57.97 3.32
0.359 0.00 2.00 0.31 ﬁ;g 0.74 2222 3.39
0.384 2.14 . :
0.411 oo 2.29 o 12.78 o1 71.25 >
0.441 ’ 2.46 ’ 13.69 ’ 76.31 ’
0.472 0.00 263 0.42 14.66 0.81 81.74 3.35
0.00 0.44 0.85 3.25
0.506 0.00 2.82 0.46 15.71 0.90 87.56 3.12
0.542 0.00 3.02 0.45 16.83 0.95 93.79 205
0.580 0.00 3.23 0.45 iggé 1.00 18(7): 2.75
0.621 3.46 . .
0.666 0.00 3.71 0.44 20.68 1.08 115.3 2.52
0.713 P 3.97 o 22.15 o 1235 22
0.764 0.00 4.26 0.55 23.73 1.36 132.2 1.78
0.818 0.00 4.56 0.59 25.41 1.48 141.7 1.54
0.876 0.00 4.88 0.60 27.22 1.62 151.7 1.3
0.938 5.23 29.16 162.5
o | 8% se | 0% | am | M| o | B
1.08 6.00 33.45 186.5
s | 000 ses | 02 || e | 2 || e S
1.24 ’ 6.89 ’ 38.38 ' . ’
1.32 0.02 738 0.62 41.11 2.47 iigz 0.52
0.03 0.63 2.65 0.41
1.42 0.06 7.90 0.66 44.04 281 245.5 0.30
1.52 8.46 47.17 262.9
0.13 0.67 2.97 0.21
1.63 0.18 9.06 0.68 50.53 311 281.6 0.16
1.74 9.71 54.12 301.7
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Tabela A2 - Dados de distribuicdo de tamanho de particidastagem por volume de
particulas — Histograma Cumulativo, para o sist2SialB.

Result: Histogram Table

ID: 2Si02-Al203-B203 Run No: 12 Measured: 4/9/2009 10:46
File: EW Rec. No: 10 Analy sed: 4/9/2009 10:47
Path: C:\ Source: Analysed
Sampler: Internal Measured Beam Obscuration: 16.2 %
Presentation: 40AD Analy sis: Polydisperse Residual: 0.724 %
Modif ications: None
Conc. = 0.0461 %Vol Density = 1.000 g/cm”3 S.S.A.= 0.3199 m”2/g
Distribution: Volume D[4, 3] = 62.98 um D[3, 2] = 18.76 um
D(v, 0.1) = 7.06 um D(v, 0.5) = 52.62 um D(v, 0.9) = 130.86 um
Span = 2.353E+00 Uniformity = 7.291E-01
Size Volume Size Volume Size Volume Size Volume
(um) Under % (um) Under % (um) Under % (um) Under %
0.335 0.00 1.87 0.64 10.40 13.71 57.97 54.52
0.359 0.00 2.00 0.91 11.14 14.43 62.10 57.84
0.384 0.00 2.14 1.22 11.93 15.16 66.51 61.23
0.411 0.00 2.29 1.57 12.78 15.92 71.25 64.64
0.441 0.00 2.46 1.95 13.69 16.70 76.31 68.04
0.472 0.00 2.63 2.37 14.66 17.52 81.74 71.39
0.506 0.00 2.82 2.81 15.71 18.37 87.56 74.64
0.542 0.00 3.02 3.27 16.83 19.27 93.79 77.77
0.580 0.00 3.23 3.72 18.02 20.21 100.5 80.72
0.621 0.00 3.46 4.17 19.30 21.22 107.6 83.47
0.666 0.00 3.71 4.61 20.68 22.29 115.3 85.99
0.713 0.00 3.97 5.07 22.15 23.45 123.5 88.27
0.764 0.00 4.26 5.57 23.73 24.70 132.2 90.29
0.818 0.00 4.56 6.11 25.41 26.06 141.7 92.07
0.876 0.00 4.88 6.70 27.22 27.54 151.7 93.62
0.938 0.00 5.23 7.30 29.16 29.16 162.5 94.93
1.01 0.00 5.60 7.92 31.23 30.93 174.1 96.05
1.08 0.00 6.00 8.54 33.45 32.87 186.5 96.98
1.15 0.00 6.43 9.16 35.83 34.98 199.7 97.76
1.24 0.00 6.89 9.77 38.38 37.27 213.9 98.40
1.32 0.02 7.38 10.39 41.11 39.74 229.2 98.92
1.42 0.05 7.90 11.02 44.04 42.39 245.5 99.33
1.52 0.12 8.46 11.68 47.17 45.20 262.9 99.63
1.63 0.24 9.06 12.35 50.53 48.18 281.6 99.84
1.74 0.42 9.71 13.02 54.12 51.29 301.7 100.00
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Result: Histogram Table

ID: 2Si02-Al203-B203 Run No: 23 Measured: 4/9/2009 11:05
File: (Sample Not Sav ed) Analy sed: 4/9/2009 11:05
Path: C:\ Source: Analysed
Sampler: Internal Measured Beam Obscuration: 15.5 %
Presentation: 40AD Analy sis: Polydisperse Residual: 1.022 %
Modifications: None
Conc. = 0.0904 %Vol Density = 1.000 g/cm”3 S.S.A.= 0.1661 m”2/g
Distribution: Volume D[4, 3] = 99.20 um D[3, 2] = 36.12 um
D(v, 0.1) = 18.92 um D(v, 0.5) = 81.00 um D(v, 0.9) = 210.37 um
Span = 2.364E+00 Uniformity = 7.391E-01
Size Volume Size Volume Size Volume Size Volume
(um) Under % (um) Under % (um) Under % (um) Under %
0.335 0.00 1.87 0.13 10.40 4.40 57.97 38.36
0.359 0.00 2.00 0.20 11.14 4.77 62.10 40.66
0.384 0.00 2.14 0.29 11.93 5.19 66.51 43.01
0.411 0.00 2.29 0.40 12.78 5.68 71.25 45.40
0.441 0.00 2.46 0.52 13.69 6.23 76.31 47.84
0.472 0.00 2.63 0.65 14.66 6.86 81.74 50.34
0.506 0.00 2.82 0.79 15.71 7.58 87.56 52.89
0.542 0.00 3.02 0.93 16.83 8.40 93.79 55.49
0.580 0.00 3.23 1.08 18.02 9.30 100.5 58.14
0.621 0.00 3.46 1.22 19.30 10.30 107.6 60.85
0.666 0.00 3.71 1.36 20.68 11.41 115.3 63.62
0.713 0.00 3.97 1.50 22.15 12.62 123.5 66.45
0.764 0.00 4.26 1.65 23.73 13.93 132.2 69.34
0.818 0.00 4.56 1.82 25.41 15.34 141.7 72.31
0.876 0.00 4.88 2.00 27.22 16.84 151.7 75.35
0.938 0.00 5.23 2.18 29.16 18.44 162.5 78.44
1.01 0.00 5.60 2.37 31.23 20.12 174.1 81.57
1.08 0.00 6.00 2.55 33.45 21.89 186.5 84.69
1.15 0.00 6.43 2.74 35.83 23.73 199.7 87.76
1.24 0.00 6.89 2.92 38.38 25.65 213.9 90.71
1.32 0.00 7.38 3.11 41.11 27.63 229.2 93.44
1.42 0.00 7.90 3.32 44.04 29.67 245.5 95.82
1.52 0.01 8.46 3.55 47.17 31.76 262.9 97.68
1.63 0.03 9.06 3.80 50.53 33.91 281.6 98.99
1.74 0.08 9.71 4.08 54.12 36.11 301.7 100.00

Tabela A3 - Dados de distribuicdo de tamanho de particidasfagem por volume de
particulas — Histograma Cumulativo, para o sist28ialB silanizado.
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Tabela A4 - Dados de distribuicdo de tamanho de particidasfagem por numero de
particulas — Histograma Cumulativo, para o sist2BialB silanizado.

Result: Histogram Table

ID: Run No: 27 Measured: 16/9/2009 15:40
File: CASSIA Rec. No: 6 Analy sed: 16/9/2009 15:40
Path: C:\ Source: Analysed
Sampler: Internal Measured Beam Obscuration: 13.7 %
Presentation: 4OHD Analy sis: Polydisperse Residual: 0.125 %
Modifications: -
Conc. = 0.0170 %Vol Density = 1.000 g/cm”3 S.S.A.= 0.8483 m"2/g
Distribution: Number D[4, 3] = 37.20 um D[3,2] = 7.07um
D(n, 0.1)= 0.39 um D(n, 0.5) = 0.66 um D(n, 0.9)= 1.49 um
Span = 1.674E+00 Uniformity = 5.761E-01
Size Number Size Number Size Number Size Number
(um) Under % (um) Under % (um) Under % (um) Under %
0.335 2.92 1.87 94.29 10.40 99.94 57.97 100.00
0.359 5.90 2.00 95.24 11.14 99.95 62.10 100.00
0.384 9.66 2.14 96.03 11.93 99.96 66.51 100.00
0.411 14.21 2.29 96.71 12.78 99.97 71.25 100.00
0.441 19.13 2.46 97.27 13.69 99.97 76.31 100.00
0.472 24.20 2.63 97.74 14.66 99.98 81.74 100.00
0.506 29.41 2.82 98.13 15.71 99.98 87.56 100.00
0.542 34.71 3.02 98.46 16.83 99.98 93.79 100.00
0.580 40.02 a2 98.73 18.02 99.99 100.5 100.00
0.621 45.25 3.46 98.95 19.30 99.99 107.6 100.00
0.666 50.34 3.71 99.13 20.68 99.99 115.3 100.00
0.713 55.25 3.97 99.28 22.15 99.99 123.5 100.00
0.764 59.94 4.26 99.41 23.73 99.99 132.2 100.00
0.818 64.35 4.56 99.51 25.41 99.99 141.7 100.00
0.876 68.46 4.88 99.59 27.22 100.00 151.7 100.00
0.938 72.28 B.28 99.66 29.16 100.00 162.5 100.00
1.01 75.78 5.60 99.72 31.23 100.00 174.1 100.00
1.08 78.95 6.00 99.77 33.45 100.00 186.5 100.00
1.15 81.82 6.43 99.80 35.83 100.00 199.7 100.00
1.24 84.38 6.89 99.84 38.38 100.00 213.9 100.00
1.32 86.64 7.38 99.86 41.11 100.00 229.2 100.00
1.42 88.63 7.90 99.89 44.04 100.00 245.5 100.00
1.52 90.37 8.46 99.90 47.17 100.00 262.9 100.00
1.63 91.88 9.06 99.92 50.53 100.00 281.6 100.00
1.74 93.18 9.71 99.93 54.12 100.00 301.7 100.00
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Tabela A5 - Dados de distribuicdo de tamanho de particuldstegrama Cumulativo para o
po de vidro comercial - Glass powder “S” (SCHOTG A.andshut, Alemanha).

Result: Histogram Table

ID: 2Si02-Al203-B203 Run No: 40 Measured: 4/9/2009 11:31
File: (Sample Not Saved) Analy sed: 4/9/2009 11:31
Path: C:\ Source: Analysed
Sampler: Internal Measured Beam Obscuration: 33.8 %
Presentation: 40AD Analysis: Poly disperse Residual: 0.914 %
Modif ications: None
Conc. = 0.0347 %Vol Density = 1.000 g/cm”3 S.S.A.= 1.7337 m”2/g
Distribution: Volume D[4, 3] = 13.50 um D[3,2] = 3.46um
D(v, 0.1) = 1.03 um D(v, 0.5) = 12.44 um D(v, 0.9) = 26.94 um
Span = 2.082E+00 Uniformity = 6.302E-01
Size Volume Size Volume Size Volume Size Volume
(um) Under % (um) Under % (um) Under % (um) Under %
0.335 0.21 1.87 13.96 10.40 41.66 57.97 100.00
0.359 0.43 2.00 14.45 11.14 44.67 62.10 100.00
0.384 0.76 2.14 14.98 11.93 47.91 66.51 100.00
0.411 1.20 2.29 15.53 12.78 51.38 71.25 100.00
0.441 1.72 2.46 16.11 13.69 55.03 76.31 100.00
0.472 2.30 2.63 16.71 14.66 58.83 81.74 100.00
0.506 2.93 2.82 17.32 15.71 62.72 87.56 100.00
0.542 3.61 3.02 17.95 16.83 66.65 93.79 100.00
0.580 4.32 3.23 18.59 18.02 70.56 100.5 100.00
0.621 5.06 3.46 19.24 19.30 74.40 107.6 100.00
0.666 5.80 3.71 19.91 20.68 78.09 115.3 100.00
0.713 6.53 3.97 20.60 22.15 81.57 123.5 100.00
0.764 7.25 4.26 21.33 23.73 84.81 132.2 100.00
0.818 7.95 4.56 22.11 25.41 87.75 141.7 100.00
0.876 8.61 4.88 22.95 27.22 90.37 151.7 100.00
0.938 9.24 5.23 23.87 29.16 92.66 162.5 100.00
1.01 9.82 5.60 24.89 31.23 94.61 174.1 100.00
1.08 10.36 6.00 26.01 33.45 96.22 186.5 100.00
1.15 10.86 6.43 27.27 35.83 97.50 199.7 100.00
1.24 11.33 6.89 28.68 38.38 98.49 213.9 100.00
1.32 11.77 7.38 30.28 41.11 99.21 229.2 100.00
1.42 12.20 7.90 32.08 44.04 99.71 245.5 100.00
1.52 12.62 8.46 34.11 47.17 99.97 262.9 100.00
1.63 13.05 9.06 36.38 50.53 100.00 281.6 100.00
1.74 13.49 9.71 38.89 54.12 100.00 301.7 100.00
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Tabela A6 - Dados de distribuicdo modal de particulas papa de vidro comercial - Glass
powder “S” (SCHOTT AG, Landshut, Alemanha).

Result: Derived Diameters Table

ID: 2Si02-Al203-B203
File: (Result Not Saved)
Path: C:\

Run No: 40 Measured: 4/9/2009 11:31
Analy sed: 4/9/2009 11:31

Source: Analysed

Sampler: Internal
Presentation: 40AD
Modifications: None

Measured Beam Obscuration: 33.8 %

Analy sis: Polydisperse Residual: 0.914 %

Conc. = 0.0347 %Vol
Distribution: Volume

Density = 1.000 g/cm”3
Span = 2.082E+00

S.S.A.= 1.7337 m”2/g
Uniformity =6.302E-01

A.S.T.M Derived Diameters (um)

N 3 2 1 0
D[4, N] 13.50 6.83 3.34 2.11
D[3, N] 3.46 1.66 1.13
D[2, N] 0.80 0.65
D[1, N] 0.53
Distribution Moments
Mean Stan. Dev. Skewness Kurtosis
Volume 13.50 9.757 0.6697 0.0294
Surface 3.46 5.893 2.7255 8.3085
Length 0.80 1.458 10.2262 142.3434
Number 0.53 0.378 20.1770 837.7301
Distribution Percentiles (um) -- Volume
Percentile Size Percentile Size
10.0 % 1.03 80.0 % 21.46
20.0 % 3.74 90.0 % 26.94
50.0 % 12.44
Distribution Modal Sizes (um)
Mode Size Mode Size
1 16.53 2 0.65
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Tabela A7 - Dados de distribuicdo de tamanho de particuldstegrama Cumulativo para o
po de vidro comercial - Glass powder (SCHOTT A@ndlshut, Alemanha).

Result: Histogram Table

ID: 2Si02-Al203-B203 Run No: 52 Measured: 4/9/2009 11:45
File: (Sample Not Sav ed) Analy sed: 4/9/2009 11:45
Path: C:\ Source: Analysed
Sampler: Internal Measured Beam Obscuration: 22.5 %
Presentation: 40AD Analy sis: Poly disperse Residual: 0.723 %
Modif ications: None
Conc. = 0.0197 %Vol Density = 1.000 g/cm”3 S.S.A.= 1.9947 m”2/g
Distribution: Volume D[4, 3] = 15.77 um D[3,2] = 3.01um
D(v, 0.1) = 0.82 um D(v, 0.5) = 14.50 um D(v, 0.9) = 33.26 um
Span = 2.238E+00 Uniformity = 7.165E-01
Size Volume Size Volume Size Volume Size Volume
(um) Under % (um) Under % (um) Under % (um) Under %
0.335 0.25 1.87 17.60 10.40 39.31 57.97 99.84
0.359 0.53 2.00 18.16 11.14 41.09 62.10 99.97
0.384 0.93 2.14 18.75 11.93 43.08 66.51 100.00
0.411 1.47 2.29 19.37 12.78 45.30 71.25 100.00
0.441 2.11 2.46 20.04 13.69 47.77 76.31 100.00
0.472 2.83 2.63 20.73 14.66 50.47 81.74 100.00
0.506 3.61 2.82 21.46 15.71 53.41 87.56 100.00
0.542 4.46 3.02 22.21 16.83 56.58 93.79 100.00
0.580 5.35 3.23 22.98 18.02 59.93 100.5 100.00
0.621 6.26 3.46 23.76 19.30 63.44 107.6 100.00
0.666 7.20 3.71 24.55 20.68 67.07 115.3 100.00
0.713 8.13 3.97 25.33 22.15 70.74 123.5 100.00
0.764 9.05 4.26 26.13 23.73 74.41 132.2 100.00
0.818 9.95 4.56 26.93 25.41 77.99 141.7 100.00
0.876 10.81 4.88 27.73 27.22 81.41 151.7 100.00
0.938 11.63 5.23 28.54 29.16 84.62 162.5 100.00
1.01 12.40 5.60 29.36 31.23 87.57 174.1 100.00
1.08 13.12 6.00 30.19 33.45 90.21 186.5 100.00
1.15 13.79 6.43 31.04 35.83 92.52 199.7 100.00
1.24 14.42 6.89 31.93 38.38 94.49 213.9 100.00
1.32 15.02 7.38 32.88 41.11 96.10 229.2 100.00
1.42 15.59 7.90 33.91 44.04 97.39 245.5 100.00
1.52 16.10 8.46 35.05 47.17 98.37 262.9 100.00
1.63 16.59 9.06 36.32 50.53 99.08 281.6 100.00
1.74 17.08 9.71 37.73 54.12 99.56 301.7 100.00
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Tabela A8 - Dados de distribuicdo modal de particulas pgra de vidro comercial - Glass
powder (SCHOTT AG, Landshut, Alemanha).

Result: Derived Diameters Table

ID: 2Si02-Al203-B203 Run No: 52 Measured: 4/9/2009 11:45
File: (Result Not Saved) Analy sed: 4/9/2009 11:45
Path: C:\ Source: Analysed
Sampler: Internal Measured Beam Obscuration: 22.5 %
Presentation: 40AD Analy sis: Polydisperse Residual: 0.723 %
Modif ications: None
Conc. = 0.0197 %Vol Density = 1.000 g/cm”3 S.S.A.= 1.9947 m”2/g
Distribution: Volume Span = 2.238E+00 Uniformity =7.165E-01
A.S.T.M Derived Diameters (um)
N 8 2 1 0
D[4, N] 15.77 6.89 3.28 2.07
D[3, N] 3.01 1.49 1.06
D[2, N] 0.74 0.62
D[1, N] 0.53
Distribution Moments
Mean Stan. Dev. Skewness Kurtosis
Volume 15.77 12.667 0.6985 -0.0517
Surface 3.01 6.197 3.6031 14.9279
Length 0.74 1.296 14.2461 285.6036
Number 0.53 0.336 22.3938 1288.5588
Distribution Percentiles (um) -- Volume
Percentile Size Percentile Size
10.0 % 0.82 80.0 % 26.45
20.0 % 2.45 90.0 % 33.26
50.0 % 14.50
Distribution Modal Sizes (um)
Mode Size Mode Size
1 21.86 2 0.67
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Livros Gratis

( http://www.livrosgratis.com.br )

Milhares de Livros para Download:

Baixar livros de Administracao

Baixar livros de Agronomia

Baixar livros de Arquitetura

Baixar livros de Artes

Baixar livros de Astronomia

Baixar livros de Biologia Geral

Baixar livros de Ciéncia da Computacao
Baixar livros de Ciéncia da Informacéo
Baixar livros de Ciéncia Politica

Baixar livros de Ciéncias da Saude
Baixar livros de Comunicacao

Baixar livros do Conselho Nacional de Educacdo - CNE
Baixar livros de Defesa civil

Baixar livros de Direito

Baixar livros de Direitos humanos
Baixar livros de Economia

Baixar livros de Economia Doméstica
Baixar livros de Educacao

Baixar livros de Educacdo - Transito
Baixar livros de Educacao Fisica

Baixar livros de Engenharia Aeroespacial
Baixar livros de Farmacia

Baixar livros de Filosofia

Baixar livros de Fisica

Baixar livros de Geociéncias

Baixar livros de Geografia

Baixar livros de Histdria
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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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