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Resumo
Esse estudo teve como objetivo desenvolver compodsitos experimentais restauradores, por meio da adigdo de
nano particulas argilominerais em uma matriz polimérica a base de BisGMA/TEGDMA, para que assim, se
avalie a possibilidade de ocorrer um comportamento dimensional diferenciado no decorrer da polimerizagao.
A caracterizagdo dos compdsitos experimentais foi realizada pelas seguintes analises: Analise Térmica-
Mecanica (TMA), Difragdo de Raio-X (DRX) e Microscopia Eletronica de Transmissdo (MET). Foi
observado que os compositos experimentais adicionados com a nanoparticula argilomineral MMT,
apresentaram os menores valores de contragdo de polimerizagdo (TMA), em relagdo aos compositos
adicionados com a carga Vidro de Bario. Esses resultados podem estar relacionados com a intera¢do
polimero /MMT e pela formagdo de nanocompositos, observados pela analise de DRX ¢ MET.
Palavras-chave: Contragao de Polimerizacdo, Nano particulas, Analise Térmica-Mecanica (TMA).

Abstract
The objective of this study was to develop experimental restorative composites through the addition of nano
clay particles in a polymer matrix based of BisGMA / TEGDMA. This process makes it viable to assess the
possibility of a different dimensional behavior during the polymerization. The characterization of the
experimental composites was conducted by the following analysis: Thermal-Mechanical Analysis (TMA),
X-ray Diffraction (XRD) and Transmission Electron Microscopy (TEM). It was observed that the
experimental composites filled with nanoparticle clay mineral MMT showed lower polymerization shrinkage
values (TMA), compared to composites filled with barium glass. These results may be related to the
interaction polymer / MMT and the nanocomposites formation, observed by XRD and TEM analysis.
Keywords: Shrinkage Polymerization, Nanoparticuled Composites, Thermal-Mechanical Analysis (TMA).

1.INTRODUCAO

Os compositos odontologicos sdo materiais versateis cujo uso cresceu continuamente desde a sua
introducdo a odontologia ha mais de 50 anos (Ferracane, 2011). Devido a sua estética e a capacidade de uma
técnica direta, a resina composta é o principal material para restaura¢des dentarias (Zhou et al., 2013).
Melhorias realizadas na matriz polimérica e nas particulas de carga t€ém aumentado de forma significativa as
propriedades desses compdsitos (Amirouche-Korichi et al., 2009). A adicdo da nanoparticula argilomineral
MMT em matrizes poliméricas foi intensamente estudada, mas inicialmente seu uso chamou a atencdo da
industria de plasticos devido ao aprimoramento nas propriedades Opticas, térmicas e mecanicas (Fournaris et
al., 2001). De acordo com estudos prévios, a possibilidade de incorporagao de nanoparticulas de MMT em
compositos para utilizagdo odontoldgica possui a capacidade de reduzir a contragdo de polimerizagdo e de
tensdo residual (Salahuddin e Sherata, 2001; Campos et al., 2014), melhoria do desempenho de tempo de
vida, resisténcia ao atrito e resisténcia a absor¢ao de solventes (Discacciati e Oréfice, 2007).

2. OBJETIVO

Esse estudo teve como objetivo desenvolver compdsitos experimentais restauradores, por meio da adigao
de nano particulas argilominerais em uma matriz polimérica a base de BisGMA/TEGDMA, para que
assim, se avalie a possibilidade de ocorrer um comportamento dimensional diferenciado no decorrer da
polimerizagao.

3. MATERIAIS E METODOS
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3.1 Formulacio dos Compositos Experimentais
Os compositos experimentais foram elaborados apresentando uma variagdo de acordo com o tipo ¢ a
concentracdo em porcentagem de carga inorganica, compondo 4 diferentes grupos. Na Tabela 1, observam-
se as formulagdes e a identificacdo de todos os Grupos de compositos experimentais utilizados nesse estudo:
Tabela 1: Formula¢ao dos compoésitos experimentais.
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Quantidade em massa (mg)

Grupo 1 Grupo 2 Grupo 3 Grupo 4
BisGMA 348 248 348 248
TEGDMA 348 248 348 248
Canforoquinona 2 2 2 2
DMAEMA 2 2 2
MMT 20A 300 500 348 -
Vidro de Bario - - 300 500
Massa Total 1000 1000 1000 1000

3.2 Analise Térmica- Mecanica (TMA)

Por meio da Analise Térmica-Mecanica foi realizada a mensuragdo da contra¢do de polimeriza¢do dos
compositos experimentais durante a cura (n=10). Segundo Campos et al., (2014) e Sakaguchi et al., (2004)
este método mensura a contragdo total de polimerizagdo ao longo de um Unico eixo. As analises foram
realizadas no equipamento Metter Toledo TMA/STDA 840, no Laboratorio de Polimeros do Centro de
Quimica e Meio Ambiente (Lab Pol/ CQMA) do IPEN.

3.3 Difracao de Raio-X

O espagamento interplanar basal "d" dos compodsitos experimentais com carga inorganica argilomineral,
foram determinados pela Lei de Bragg, expressa da seguinte forma: n A = 2d sen @, onde: n = um niimero
inteiro; A = comprimento de onda da radiacdo incidente; d= a distancia ou espagamento interplanar para o
conjunto de planos “hkl” (indice de Miller) da estrutura cristalina; ®= angulo de incidéncia de raios-X
(medido entre o feixe incidente e o plano cristalino).

3.4Microscopia Eletronica de Transmissao

Por meio da Microscopia Eletronica de Transmissdo foi possivel observar, através de imagens, a interacdo
da matriz polimérica em relagdo a nanoparticula argilomineral MMT, possibilitando assim complementar os
dados obtidos por meio da metodologia Difragdo de Raio-X. A microscopia foi realizada por meio do
equipamento JEOL Electron Microscope —JEM 1010 do Instituto de Ciéncias Biomédicas I da Universidade
de Sao Paulo.

4. RESULTADOS E DISCUSSAO
4.1 Analise Térmica- Mecanica (TMA)
Os resultados da contracdo de polimerizacdo, obtidos pela metodologia TMA, dos compositos

experimentais adicionados com MMT e silica silanizada, estdo descritos na Tabela 2:
Tabela 2: Resultados da Contragdo de Polimerizagdo pela metodologia TMA.

Grupo Contrac¢ao (%) Variancia Desvio Padrio
1 (30%MMT) 2,36 0,10 0,32
2 (50%MMT) 0,44 0,03 0,18
3 (30% VB) 2,73 0,26 0,69
4 (50% VB) 1,01 0,12 0,34
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Os compositos experimentais adicionados com a nanoparticula MMT apresentaram valores semelhantes
na concentracdo de 30% de carga inorgénica, em relagcdo aos compositos adicionados coma VB. Entretanto
quando a concentracdo de carga aumentou, observou-se que a contracdo do composito adicionado com MMT
permaneceu menor, revelando um tipo de interagdo matriz/carga inorganica diferenciada. Tal resultado pode
estar relacionado com a interface entre a matriz polimérica e argila, que adquiriu propriedades particulares
em funcdo do aumento da superficie ¢ com isso, novas caracteristicas foram obtidas. Segundo alguns autores,
a habilidade de determinadas argilas em absorverem moléculas organicas faz com que suas lamelas se
distanciem uma das outras ou se dispersem ao longo da matriz polimérica, desenvolvendo um volume
adicional dentro do material. A hipétese dos autores ¢ de que essa natureza expansiva poderia reduzir a
magnitude da contrag@o de polimerizagdo e da tensdo residual dos compositos. (Kelly et al.,1994; Salahuddin
e Sherata, 2001; Campos et al., 2014).

4.3 Difracao de Raio-X

Na Figura 1, observa-se o difratograma da nanoparticula argilomineral MMT Cloisite 20® A pura ¢ a
distancia interlamelar inicial “dgp;”, bem como o difratograma dos compdsitos experimentais adicionados
com MMT.

—MMT 20A pura
—MMT 30%
—MMT 50%

d001 =3.48 nm

» d=3.57nm

Absorbancia / u.a.
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Figura 1: Difratograma dos Grupos adicionados com a nanoparticula MMT.

Por meio do difratograma, observou-se o pico dgy;= 3.48nm, referente a nanoparticula MMT pura e os
picos d= 3.57 nm (50% MMT) e d= 3.77 nm (30% MMT), referentes aos grupos de compositos
experimentais adicionados com MMT. O deslocamento do pico “d” (comparado ao pico “dg;”’) para angulos
menores em ambas as concentragdes analisadas, caracterizou o fendmeno de intercalagdo, ou seja, 0 aumento
no espago interlamelar devido a entrada do polimero entre as camadas da argila. Esse tipo de interagdo ¢é
fundamental, pois se argila permanecer dispersa em uma matriz polimérica, ird atuar como carga
convencional, mesmo se as particulas tiverem dimensdes nanométricas. Entretanto, se a argila estiver
intercalada e/ou esfoliada durante o processamento, poderd atuar como um nanocomposito, promovendo
caracteristicas de refor¢o que nao sdo obtidas com a argila simplesmente dispersa (Wang, 2002).

4.4 Microscopia Eletronica de Transmissdo
Por meio das imagens da Microscopia Eletronica de Transmissdo (figura 2), foi possivel observar o

fendmeno de intercalagdo da nanoparticula MMT em relagdo a matriz polimérica, corroborando assim com
os dados obtidos na Difracdo de Raio-X.
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Figura 2: MET dos compositos adicionados com MMT. Flechas indicam a intercalagdo da nanoparticula
em relagdo a matriz polimérica a base de BisGMA/ TEGDMA.

5. CONCLUSAO
Por meio da metodologia TMA concluiu-se que os grupos de compositos experimentais adicionados com
a nanoparticula argilomineral MMT apresentaram os menores valores de contracdo de polimerizacdo em
todas as concentragdes testadas, em comparacdo aos compositos adicionados com o Vidro de Bario
silanizado, e esses resultados podem estar relacionados ao tipo de interagdo diferenciada (fenémeno de
intercalago) entre a matriz polimérica e a nanoparticula MMT Cloisite® 20A, observada pelo DRX ¢ MET.
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