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HASS V. Efeito da fotoativacdo prolongada de adesivos autocondicionantes
simplificados na adesdo a dentina. [Dissertacdo de Mestrado em Dentistica
Restauradora). Ponta Grossa: Universidade Estadual de Ponta Grossa; 2012.

RESUMO

Este estudo avaliou o efeito dafotoativagdo prolongadaem tempo imediato (IM) e
apos 6 meses de armazenamento em agua (6M) nas propriedades adesivas: grau
de conversdo no interior da camada hibrida (GC), nanoinfiltracdo (NI) e na
resisténcia de unido (RU) a dentina de trés sistemas adesivos autocondicionantes
simplificados (AdperEasyOne [EO], Clearfil S3 Bond [CS3] e Go [GO]).As superficies
dentinarias de 90 molares humanos foram expostas e os adesivos aplicados
conforme recomendacgdes dos fabricantes, porém a fotoativacdo realizada nos
tempos10, 20 e 40 s a 600 mW/cm? depois restaurados com resina composta. Para
RU e NI, os dentes restaurados foram seccionados para obtencdo de corpos-de-
prova (cps) na forma de “palitos” (0,8 mm?) e testados por microtracdo a 0,5
mm/min. Dois cps de cada dente em cada condi¢cao experimental foram analisados
por microscopia eletrbnica de varredura. Para andlise do GC, foram realizadas
secgdes longitudinais em cada dente para obtencdo de cps em formato de fatias e
analise em espectroscopia micro-Raman. Os dados de RU, NI e GC de cada adesivo
foram analisados por ANOVA de 3 fatores de medidas repetidas (adesivo vs. tempo
de ativacao vs. tempo de armazenagem) e teste de Tukey (a = 0,05).A fotoativacao
prolongada aumentou o GC(%) [10s- 67,3+19,5; 20s- 84,6 + 12,3e 40s- 82,9 + 13,1]
para todos os adesivos e diminuiu a NI [10s- 24,8 + 13,2; 20s- 13,3 + 7,5e 40s- 13,5
1 9,3] significativamente para todos os adesivos; contudo melhora significante na RU
(MPa) [10s- 17,3 £ 3,7; 20s- 31,9 + 4,9e 40s-25,0 £ 3,7] e estabilidade da adesao
apos 6 meses de armazenamento em agua [IM- 25,2+7,3; 6M- 24,2 + 7,2] foi
observado somente para CS3. EO [IM- 35,9 + 4,7; 6M- 28,0 £ 6,0] e GO [IM- 25,6
5,0; 6M- 14,3 + 3,7] reduziram os valores de RU apds 6 meses. A fotoativacao
prolongada aumentou o GC dentro da camada hibrida e diminuiu a NI para todos os
adesivos, porém né&o preveniu a degradacgao da interface adesiva.

Palavras-chave: Adesivos Dentinarios, Resisténcia a Tracdo, Polimerizagao,
Analise Espectral Raman.



HASS V. Effect of prolonged exposure time of one-step self-etching in dentin-
bonding.[Dissertacdo de Mestrado em Dentistica Restauradora]. Ponta Grossa:
Universidade Estadual de Ponta Grossa; 2012.

ABSTRACT

This study evaluated the effect of prolonged exposure times on immediate (IM) and
6-month (6M) adhesive properties: degree of conversion within hybrid layer (DC),
silver nitrate uptake (SNU) and resin-dentin bond strenght (uTBS) for three one-step
self-etch adhesive systems (Adper Easy Bond [EB], Clearfil S3 Bond [CS3] and Go
[GO]).Ninety caries-free extracted molars were included in this study being 45 for
MTBS and SNU (n=5) and 45 for DC (n=5). The dentin surfaces were bonded
according to the manufacturer’s instructions, but they were light-cured for 10, 20, and
40 s at 600mW/cm?. Bonded teeth for the uTBS test were sectioned in order to
obtain stick-like specimens (0.8mm?) and tested under tensile stress (0.5mm/min).
Two bonded sticks from each tooth were analyzed by scanning electron microscopy
for SNU. The DC within the hybrid layer were evaluated with micro-Raman
spectroscopy. All tests were performed IM and at 6M. Data were analyzed by a three-
way repeated measures ANOVA and Tukey's test (alpha=0.05).The prolonged
exposure times increased the DC (%) [10s- 67.3£19.5; 20s- 84.6 + 12.3 e 40s- 82.9
13.1] for all adhesives and decreased the SNU (%)[10s- 24.8 + 13.2; 20s- 13.3 £ 7.5
e 40s- 13.5 £ 9.3] significantly for all adhesives; however significant improvements in
the yTBS (MPa) [10s- 17.3 + 3.7; 20s- 31.9 £ 4.9 e 40s- 25.0 £ 3.7] and stable bond
strengths after water storage [IM- 25.2 £ 7.3; 6M- 24.2 + 7.2] were observed only for
CS3. EB [IM- 35.9 + 4.7; 6M- 28.0 £ 6.0] and GO [IM- 25.6 + 5.0; 6M- 14,3 £ 3,7]
decreased the uyTBS after 6 months. The prolonged exposure times improved the DC
within the hybrid layer and reduced the SNU for all adhesives, however this did not
prevent the degradation of the adhesive interface.

Key words: Dentin-Bonding Agents, Tensile Strength, Polymerization,
Raman Spectrum Analysis.
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1 INTRODUCAO

Uma adesao estavel entre os compostos resinosos e 0s substratos
dentais € um dos fatores mais importantes para o sucesso clinico das restauragoes
adesivas. Nakabayashiet al.’ (1982) propds que a adeséo de compdésitos a dentina é
produzida pela criacdo da camada hibrida. Para tanto, a superficie dentinaria deve
ser condicionada por um acido ou primersautocondicionantes e ser
subsequentemente infiltrada por agentes adesivos resinosos antes da polimerizagéo
(Nakabayashi et al." 1982 , Kanca® 1992 , Kanca® 1992).

Os sistemas autocondicionantes além de reduzirem o tempo de
aplicagdo pela diminuicdo do nimero de etapas (Van Meerbeek et al.* 2003),
também reduzem a sensibilidade da técnica e os riscos de erros durante a técnica
adesiva (Van Meerbeek et al.* 2003). A eliminacdo da etapa de condicionamento
acido separada dos outros passos da técnica adesiva tem sido responsavel pela
popularidade desses sistemas na pratica diaria (Tay, Pashley® 2003). Apesar dos
adesivos  autocondicionantes, especialmente os sistemas simplificados,
apresentarem técnica mais simples (Van Meerbeek et al.* 2003), eles apresentam
menores valores de resisténcia de unido (Reis et al.® 2005, Martins et al.” 2009) e
extensiva nanoinfiltragdo tanto no tempo imediato (Navarra et al.® 2009) como ao
longo do tempo quando comparado com os sistemas nao simplificados (Van
Meerbeek et al.* 2003, Tay, Pashley® 2003, Hashimoto et al.® 2000).

De acordo com alguns autores (Yiu et al.’® 2005, Pashley et al."
1998), os sistemas autocondicionantes, especialmente os simplificados, apresentam
altas concentragdes de solventes, podendo interferir no processo de polimerizagao
dos mondmeros resinosos no interior do substrato desmineralizado (Pashley et al.™
2002). Isto pode causar redugédo nas propriedades do material (Ferreira et al.’®
2011, Hass et al.™ 2011 , Reis et al.’® 2010) e aumento da sorcéo de agua, o que
torna estas interfaces membranas semipermeaveis apés a polimerizagao (Malacarne
et al.® 2006, Ito et al." 2005). A movimentagdo de fluidos, como resultado do
gradiente osmotico entre a dentina e a camada de adesivo (Chersoni et al.’® 2004)
pode contribuir para uma baixa durabilidade destas restauracbes adesivas
(Cadenaro et al.’® 2005, Breschi et al.?° 2008).
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Ha autores que relatam que a conversdo dos sistemas
autocondicionantes simplificados é incompleta (Tay, Pashley® 2003, Cadenaro et
al.’® 2005, Breschi et al.?® 2008, Nunes et al.?’ 2006). O grau de conversdo (GC)
destes materiais tem sido definido como a taxa de ligagbes de carbono insaturadas
dos monémeros que sédo convertidas em polimeros e isto tem sido associado como

um importante fator no sucesso da ades3o (Eick et al.?? 1997).

De fato, uma polimerizacdo incompleta resulta no aumento da
permeabilidade da camada adesiva (Malacarne et al."® 2006, Cadenaro et al."® 2005,
Breschi et al.?® 2008, Tay et al.?® 2002) causando reducdes nas propriedades dos
materiais resinosos (Cadenaro et al.’® 2005, Bae et al.?* 2005)e na formagao de uma
estrutura hibridéide porosa, com reduzida capacidade de selamento e maior
propens3o a degradagao (Malacarne et al.’® 2006, Chersoni et al.'® 2004, Tay et al.?
2002). Da mesma maneira, a presenga de mondmeros nao reagidos também
resultam em uma reducdo da biocompatibilidade dos compdsitos resinosos no

ambiente oral (Sasaki et al.>® 2005).

Em funcdo do exposto, alguns autores (Cadenaro et al.' 2005,
Breschi et al.?® 2007) verificaram aumento do grau de polimerizacdo, juntamente
com uma diminuicdo da permeabilidade da interface adesiva com o aumento do
tempo de fotoativacdo dos adesivos. Apesar do aumento do tempo de fotoativagao
ter sido relacionada com aumento da resisténcia de unido para adesivos
convencionais (Ferreira et al." 2011, Reis et al.”” 2010), ndo foi encontrado na
literatura nenhum estudo que avaliasse a longevidade da resisténcia de unido apos

fotoativagao prolongada dos sistemas autocondicionantes.

Além disto, muitos dos trabalhos que investigaram o GC dos
adesivos dentinarios ndo foram realizados numa condi¢éo in situ. Na grande maioria
dos casos, o GC dos materiais adesivos foi mensurado em espécimes
confeccionados com o proprio material através de microscopia diferencial por
calorimetria (Cadenaro et al.’ 2005, Tanimoto et al.?” 2005, Imazato et al.?® 2001,
Maffezzoli, Terzi*® 1995), microdureza(Cadenaro et al."”® 2005, Yap et al.** 2002,

1

Ferracane® 1985) e espectroscopia por infravermelho (Ferreira et al.’® 2011,

Ferracane, Greener®? 1984).
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Contudo, sabe-se que o processo de polimerizacdo dos adesivos
resinosos em situagdes clinicas ocorre em presenga de umidade (Bae et al.?*
2005)sendo, portanto muito mais complexado que a realizada em condi¢des
laboratoriais.Técnicas analiticas de alta resolucdo para mensuracido direta, nao
destrutiva e que avaliam o GC do material in situ (ou seja, em contato com a
estrutura dental) sdo necessarias (Pashley et al.>®* 2002). A espectroscopia em
micro-Raman tem se destacado por promover uma caracterizagado da composi¢cao
estrutural e quimica de adesivos resinosos, colageno e minerais com uma resolugéo
de até 1 ym e também muito usada na determinagcdo do grau de conversao de
compdsitos resinosos (Navarra et al.® 2009, Wang et al.** 2006, Wang, Spencer®
2005, Miyazaki et al.*® 2003, Tarle et al.>” 2006 , Tarle et al.® 2002) por providenciar
uma mensuragdo direta da porcentagem de conversdo das duplas ligagdes

carbonicas (Navarra et al.® 2009).

Diante do exposto, o propésito do presente estudo foi verificar o
efeito do tempo de fotoativacdo prolongado de adesivos autocondicionantes
simplificados no GC in situ, na resisténcia de unido a dentina e nanoinfiltragdo em

tempo imediato e apds 6 meses de armazenamento em agua.



2 REVISAO DE LITERATURA

2.1 Adesao: umarevolugédo na Odontologia Restauradora

Por um longo periodo de tempo a Odontologia baseava-se apenas
em procedimentos curativos, onde na maioria deles grande parte de estrutura
dentaria sadia deveria ser removida, tendo em mente extensdo preventiva e
definicdo dos preparos cavitérios(BIack39 1908), para possibilitar a retencdo dos
materiais restauradores disponiveis no mercado da época, principalmente o

amalgama dental.

A adesao a estrutura dental trouxe nova otica a visdo odontoldgica,
pois além de permitir abordagens cada vez mais conservadoras, consegue

reproduzir fungdo e estética dos tecidos dentais (Tyas et al.*°

2000). O surgimento e
desenvolvimento dos sistemas adesivos modificaram totalmente a pratica
odontoldgica, representando uma das maiores conquistas para a Odontologia

Conservadora e Estética (Reis, Loguercio*' 2007).

A unido de materiais restauradores aos substratos dentais ocorre
principalmente através da interagdo micromecéanica do agente de unido com o0s
tecidos dentais em questédo, seja ele o esmalte condicionado ou com as fibrilas
colagenas expostas na dentina (Reis, Loguercio*' 2007). Por outro lado, a qualidade
da adeséao esta diretamente relacionada a eficiéncia da penetracdo dos mondmeros
resinosos nos espacos interfibrilares, ao completo recobrimento das fibrilas
colagenas pelo adesivo e ainda, pela adequada polimerizagdo do sistema adesivo
(Reis et al.** 2007).

A despeito das grandes vantagens da técnica adesiva, este assunto
ainda é foco de muitas pesquisas e ainda representa um grande desafio para pratica
clinica, seja pelo seguimento criterioso dos passos clinicos durante sua execugéo
como pelas diferengas intrinsecas dos substratos dentais (Van Meerbeek et al?
2003, Perdigao*® 2007).
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2.2 Sistemas Adesivos e Desafios da Adesao

O mecanismo basico da adesdo aos substratos dentais é
determinado pela remog¢ao do componente inorganico e substituicdo por monémeros
resinosos que se conectam micro-mecanicamente nas porosidades criadas pela
acao de acidos (Van Meerbeek et al.* 2003). Os procedimentos adesivos no esmalte
sdo considerados muito efetivos (Lopes et al.** 2002, Swift et al.*® 1995) devido a
morfologia homogénea de sua estrutura e alto conteudo mineral, ja a adesdo ao
substrato dentinario representa um grande desafio devido a complexidade associado
as caracteristicas intrinsecas e morfolégicas da dentina, apresentando menor
conteudo mineral e presenca de umidade em seu substrato, além da presenga da

smearlayer(Perdigao* 2007).

Na tentativa de amenizar as diferencas intrinsecas dos substratos
dentais os sistemas adesivos foram sendo modificados e aprimorados por geragdes
ao longo dos anos. Atualmente eles podem ser classificados de diversas formas,
sendo que a mais comum delas é a classificacdo de acordo com a estratégia de
unido com o substrato dental, na qual podem ser considerados sistemas
convencionais e autocondicionantes(Van Meerbeek et al.* 2003, Breschi et al.?
2008, Tay, Pashley*® 2002).

Nos sistemas convencionais ou efch-and-rinse, o passo do
condicionamento acido € empregado separadamente da aplicagdo de primer e
adesivo, e como consequéncia de sua estratégia, ha remocao da smearlayer. Eles
podem ser subdivididos de acordo com o numero de passos para a sua aplicacao
em: convencionais de trés passos, que apresenta acido + primer + adesivo em
etapas separadas e convencionais de dois passos que apresenta acido + adesivo,

onde o primer esta junto com o adesivo em um Unico frasco(Carvalho et al.*” 2004).

As teorias sobre adesdo ao substrato dentinario relacionadas aos
sistemas que requerem separadamente a etapa de condicionamento acido, sugerem
que dois processos fundamentais sejam envolvidos: primeiro a remogédo da porgéo
mineral da dentina pelo condicionamento acido sem causar danos a estrutura
colagena e em segundo, os espagos deixados pela retirada do mineral devem ser

preenchidos pelo sistema adesivo. Esse adesivo deve penetrar pela rede de
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colageno exposto, impregnando e protegendo as fibras (Spencer et al.*® 2000) para

assim formar a camada hibrida (Nakabayashi et al.’ 1982 ).

Para garantir a integridade das fibras colagenas evitando-se colapso
das mesmas, é necessaria a presenga de certa quantidade de agua preenchendo os
espacos interfibrilares para posterior penetragdo dos mondmeros resinosos (Wang,
Spencer*® 2003, Hashimoto et al.*® 2002, Pioch et al.®' 2002).

No entanto, muitos estudos verificaram uma discrepancia entre o
grau de desmineralizagdo da dentina criado pelo condicionamento acido e a
penetragao dos monémeros resinosos podendo resultar em defeitos na impregnagao
e polimerizacdo dos sistemas adesivos e zonas de colageno exposto nao infiltrado
por mondmeros resinosos, principalmente na base da camada hibrida (Wang et al.>*
2006, Spencer et al.*® 2000, Miyazaki et al.>? 2002 ). A presenca de fibras colagenas
nao infiltradas pode aumentar a susceptibilidade de penetracado de fluidos orais € a
degradacao hidrolitica da interface adesiva (Pioch et al.°’ 2002, Hashimoto et al.*®
2000, Okuda et al.** 2002, Burrow et al.®> 1993 ) comprometendo todo o
procedimento restaurador, principalmente a longo prazo(Hashimoto et al.® 2000,
Okuda et al.>* 2002, Hashimoto et al.® 2003 ). Esses defeitos/porosidades podem
ser criados durante a penetracdo bem como durante a polimerizagdo dos
mondmeros resinosos, contragcdo de polimerizacdo ou devido a extracido de

mondémeros hidrofilicos ndo adequadamente polimerizados (Sano et al.”” 1995).

Ao contrario dos sistemas convencionais, o0s adesivos
autocondicionantes ndo necessitam da aplicagao isolada de um acido para produzir
porosidades no substrato. Esses sistemas englobam em suas formulagdes
mondmeros resinosos acidos, que simultaneamente desmineralizam e infiltram-se
nos tecidos dentais (Carvalho et al.® 2005). Estes sistemas foram teoricamente
desenvolvidos para diminuir e ou eliminar essas imperfeicdbes na desmineralizacao e
penetracdo dos mondmeros resinosos. Eles podem ser comercializados em dois
passos, nos quais um dos frascos € composto por primer acidico e outro frasco é
composto pelo adesivo propriamente dito, ou ainda podem ser de passo unico,

também conhecidos por one-step self-etchou all-in-one.

Nesses sistemas, a smearlayer é dissolvida, modificada ou

incorporada interface adesiva (Van Meerbeek et al. 2003, Tay, Pashley*® 2002).
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Para permitir o tratamento da smearlayer sem a agdo de um acido aplicado
separadamente do sistema adesivo, os adesivos autocondicionantes apresentam
como caracteristica um pH mais acido em relagdo aos sistemas convencionais. Eles
apresentam basicamente “médio” e “forte” acidez, onde os de “forte” acidez com
pH<1,0 exibem ultramorfologia interfacial semelhante a produzida pelos sistemas
convencionais. Os de “‘média” acidez (pH em torno de 2,0 dissolvem a superficie
dentinaria apenas parcialmente,assim um significativo numero de cristais de
hidroxiapatita remanescentes podem permanecer no interior da camada hibrida (Van
Landuyt et al.>® 2007 ).

Para viabilizar sua estratégia de unido, na formulagdo dos sistemas
autocondicionantes de passo unico ha a presenga de agua, solventes e grande
quantidade de monémeros hidrofilicos para possibilitar a penetracdo ao substrato
dentinario. A agua presente nos espacos interfibrilares maximiza a expansao das
fibrilas colagenas e mantém os espagos necessarios para a infiltragdo dos
monémeros e dependendo da composi¢cao do solvente presente no adesivo, e a
dentina desmineralizada pode ser re-hidratada(Pashley et al.*®* 2002, Maciel et al.®
1996, Eddleston et al.®’ 2003, Dal-Bianco et al.®® 2006).

A facilidade de aplicagdo com reducdo do numero de passos
operatérios, a diminuicdo de cometer erros durante a manipulacido nas etapas de
aplicacdo (Van Meerbeek et al.* 2003) e teoricamente a auséncia de discrepancia
entre o grau de desmineralizagao e infiltragao do adesivo (Spencer et al.*® 2000, Itou
et al.®® 2001), tornaram estes sistemas alternativas interessantes do ponto de vista

clinico.

Contudo, a caracteristica hidrofilica desses sistemas aumenta a
capacidade de retencéo de agua e solventes no polimero formado, dificultando a sua
polimerizagdo, fazendo com que as camadas desses sistemas funcionem como
membranas semipermeaveis a passagem de agua através da camada hibrida,
aumentando a nanoinfiltracdo e favorecendo a diminuicdo dos valores de resisténcia
de unido e a degradacdo ao longo do tempo (Malacarne et al.’® 2008, Ito et al."”
2005, Tay et al.?® 2002, Reis et al.®* 2007). A presenca de agua remanescente (Paul
et al.®® 1999), bem como solventes (Cho, Dickens® 2004, Dickens, Cho® 2005 )

podem interferir na polimerizagcdo do sistema adesivo deixando mondémeros



26

residuais mais susceptiveis a lixiviagdo dessas regides em particular (Hashimoto et
al.?® 2004).

Essas caracteristicas dos sistemas autocondicionantes de passo
unico nos auxiliam a entender os motivos pelos quais sao considerados os adesivos
com pior desempenho na literatura, sejam em estudos laboratoriais (De Munck et
al.?® 2005) ou em estudos clinicos (Heintze et al.”> 2010 , Peumans et al.”’ 2005).

2.3 Degradacéao da interface adesiva e fendmenos envolvidos

As interfaces adesivas sdo criadas pela impregnacao de co-
mondmeros resinosos no substrato dental. Assim, como definida por Nakabayashi'
(1982) a camada hibrida consiste em uma estrutura composta pela mistura de matriz
dentinaria organica, cristalitos residuais de hidroxiapatita, monémeros resinosos e
solventes. Baseados nesse conceito podemos considerar que a estabilidade da
adesdo é dependente de uma adequada impregnacao e conversdo de mondémeros
resinosos no interior da dentina mineralizada/desmineralizada, e assim prover
adequada retencdo e selamento no substrato dentinario. Sendo assim, as
caracteristicas intrinsecas individuais dos componentes da camada hibrida bem
como a resisténcia desses componentes perante aos fendbmenos de degradagao séao
fatores essenciais a serem considerados na estabilidade adesiva (Van Meerbeek et
al.* 2003, Breschi et al.?° 2008, Sano’? 2006).

Dois fatores vém sendo apontados como o0s principais
desencadeantes do processo de biodegradacao da interface adesiva, séo eles: a
degradacao das fibrilas colagenas e do polimero formado no interior da camada
hibrida (Spencer et al.*® 2000, Sano’? 2006, Wang, Spencer’® 2004, Breschi et al.”
2004)

O mecanismo exato responsavel pela degradagdo da camada
hibrida ainda n&o foi completamente estabelecido (Breschi et al.?® 2008, Hashimoto

etal.”®

2010). Contudo, sabe-se que o primeiro estagio envolvendo a biodegradacao
inicia-se através de ataque enzimatico das fibrilas colagenas ndo adequadamente

infiltradas por monémeros resinosos e através da passagem de agua e fluidos orais
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por espacos nanomeétricos presentes na camada hibrida, iniciando a atividade de
degradacdo (Sano’® 2006). Essa passagem de agua e fluidos orais através de
espagos nanométricos foi definido por Sano et al.® (1995) como o fendmeno de

nanoinfiltragdo ou infiltragdo na camada hibrida.

2.3.1 Degradacgao do polimero formado

Estudos prévios tém verificado que muitas formulagcées de adesivos
simplificados s&o altamente propensas & sorcdo de agua (Malacarne et al.’® 2006,
Reis et al.% 2007). A grande maioria dos monémeros presentes na composi¢ao dos
sistemas adesivos apresenta em suas estruturas heteroatomos de carbono e
oxigénio ou nitrogénio (Van Landuyt et al.>® 2007 ). Além disso, estes mondmeros
também apresentam em sua estrutura a presenga de grupamentos susceptiveis a
hidrolise, tais como ésteres, uretanos, grupamentos hidroxilas, carboxilas e fosfato
(Ferracane’® 2006).

A extensdo e o grau de infiltracdo de agua sao dependentes da
densidade do polimero formado e do potencial de ligagbes hidrogenidnicas e
interaces polares, ou seja, da hidrofilicidade do adesivo (Malacarne et al.'® 2008, Ito
et al."” 2005, Malacarne-Zanon et al.”” 2009). A retencéo de agua e solventes antes
da polimerizagdo compromete a integridade da interface adesiva. Um recente estudo
utilizando formulagbées de adesivos experimentais com diferentes hidrofilicidades e
quantidades de solvente e agua verificou que a porcentagem de solvente retido (a
base de acetona e de etanol) aumenta significativamente conforme aumenta a
hidrofilicidade das misturas resinosas (Yiu et al.'® 2005).

A presenga de solvente orgénico e agua no interior do adesivo
podem comprometer sua integridade estrutural. Aumentando-se a concentragcéo de
acetona em sistemas adesivos simplificados observa-se uma diminuicdo nos valores
de resisténcia de unido e formacao de fendas ou rachaduras nas interfaces adesivas
(Cho, Dickens®® 2004).

Embora protocolos para evaporagdo de solvente sejam
recomendados por muitos fabricantes de adesivos odontolégicos, sabe-se que a

eliminagdo completa do solvente € uma situagdo critica, se nao impossivel,
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especialmente em sistemas mais hidrofilicos (Yiu et al.”® 2005, Carvalho et al.”®
2003). Entao, solventes volateis residuais diluidos no adesivo podem dificultar a
aproximacao de moléculas reativas durante a reagcao de polimerizagao, atrapalhando
a formacdo da estrutura polimérica dentro da camada hibrida (Paul et al.®® 1999,
Loguercio et al.”® 2009, Ye et al.2% 2007). Assim, ao invés de formar um emaranhado
macromolecular denso, a estrutura polimérica pode permanecer com espagos vazios
em diversos graus que variam de acordo com a quantidade de solvente organico
presente durante a polimerizagdo. Consequentemente, isso afeta os valores de
resisténcia coesiva do material adesivo (Loguercio et al.”® 2009) resultando na
reducdo da resisténcia de unido da interface adesiva (Hass et al."* 2011 , Reis et
al.’® 2010, Takahashi et al.®' 2002).

Uma incompleta polimerizacdo também esta associada a um
aumento da permeabilidade dos sistemas adesivos simplificados tanto
convencionais como autocondicionantes, provavelmente, devido a um relativo
aumento nas concentragdes de mondmeros hidrofilicos e solventes (Cadenaro et
al.’ 2005). E como consequéncia da polimerizagdo parcial, os sistemas adesivos
ficam mais permeaveis a movimentacdo de fluidos (Malacarne-Zanon et al.”” 2009)
podendo acelerar o processo de sor¢do de agua e comprometer a integridade da
interface adesiva ao longo do tempo.

A facil passagem de agua através da camada adesiva e hibrida
desestrutura (amolece) o polimero por inchago da sua estrutura e reduz as forgas
friccionais entre as cadeias poliméricas (Ferracane’® 2006, Santerre et al.? 2001).
Depois do processo de relaxamento, monémeros néo-reagidos presos no polimero
formado sao lixiviados para o meio, criando novos canais para penetracao de agua
por difusdo aumentando ainda mais a sor¢gdo em um processo auto-acelerativo. A
eluicdo de mondmeros residuais e de baixo peso molecular também causa um
aumento da porosidade no interior da camada hibrida (Hashimoto et al.® 2000, Sano
et al.®®* 1999) reduzindo ainda mais os valores de resisténcia maxima a tracdo de
adesivos simplificados (Yiu et al.®* 2004) e seu médulo de elasticidade (lto et al."”
2005). Esses sao considerados alguns dos motivos que geram a degradagéo
resinosa dentro da camada hibrida, contribuindo ainda mais para reducdo da
resisténcia de unido criada pelos sistemas adesivos ao longo do tempo (Breschi et
al.?* 2008).
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2.3.2 Degradacéo das fibrilas colagenas

O conceito de camada hibrida ideal refere-se a uma estrutura
formada pela desmineralizagdo da superficie e subsuperficiedentinaria, seguida de
uma infiltracdo de mondémeros e subseqiiente polimerizagdo (Nakabayashi et al.’
1982 ). Contudo, muitos estudos verificaram que nem todo substrato
desmineralizado é perfeitamente infiltrado pelo sistema adesivo, fato evidenciado
nos sistemas convencionais (Wang et al.** 2006, Wang, Spencer*® 2003, Santini,
Miletic®® 2008) e também por algumas categorias dos sistemas
autocondicionantes(Wang, Spencer®® 2005, Carvalho et al.*® 2005).

Esta discrepancia entre a desmineralizacéo e infiltragdo monomérica
resulta em zonas incompletamente infiltradas ao longo da camada hibrida que
contém fibrilas colagenas nao encapsuladas por mondmeros resin0sos
imediatamente apds a ades3o. Isto foi primeiramente demonstrado por Sano et al.>®
(1995) e os autores chamaram de: nanoinfiltragdo ou infiltracdo dentro da camada
hibrida.

A eluicao resinosa de hidrogéis poliméricos hidroliticamente instaveis
dentro da camada hibrida pode continuar a ocorrer através de canais de
nanoinfiltracdo com o passar do tempo, produzindo exposicdo continua de fibrilas
colagenas (Malacarne et al.’® 2006, Ito et al."” 2005). Este fato possibilita & matriz
colagena previamente infiltrada tornar-se mais suscetivel ao ataque de enzimas
proteoliticas.

Recentemente foi demonstrado que as enzimas envolvidas na
destruicdo de matriz colagena durante a patogénese da carie dentaria (Tjaderhane
et al.® 1998, van Strijp et al.’” 2003) e doenca periodontal (Lee et al.?® 1995) tem
implicagcdes potencialmente relevantes na degradacao da interface adesiva (Pashley
et al.®® 2004). Esses autores especularam que tal atividade proteolitica poderia
ocorrer pela acdo de metaloproteinasesdentinarias (MMPs), que também se
expressam no complexo dentino-pulpar (Tjaderhane et al.8® 1998).

As metaloproteinases (MMPs) sdo uma familia de enzimas Zn?*- e
Ca?*- dependentes. Essas enzimas enddgenas sdo importantes componentes em
muitos processos bioldgicos e patolégicos devido a sua habilidade para degradar

diversos componentes da matriz extracelular. Dentro do ambiente oral, tém se dado
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consideravel interesse para a detecgao, distribuicdo e funcédo de derivados de MMPs
e diversas delas tém sido identificadas dentro do complexo dentino-pulpar (Hannas
et al.®® 2007 , Sorsa et al.®! 2004 ). Um dos estudos pioneiros que verificou o
envolvimento das MMPs na degradagdo da matriz dentinaria desmineralizada foi
conduzido por Tjaderhaneet al.®” (1998). Estes autoresverificaram que as bactérias
acidogénicas sdo necessarias para remogao de minerais e subseqlente ativagéo
das MMPs, mas somente as bactérias por si s6 ndo sdo capazes de promover a
degradagdo da matriz dentinaria. Assim, acredita-se que depois da
desmineralizacdo, as MMPs ativadas seriam as responsaveis pela destruicdo da
matriz dentindria e progressao de lesdes de carie cervical (Tjaderhane et al.?® 1998).

Mais recentemente, foi discutido em um estudo (Pashley et al.®
2004), o envolvimento das MMPs na degradagdo da camada hibrida probremente
infiltrada. Através da liberagdo e subsequente ativacdo de enzimas enddogenas
durante o procedimento adesivo (Mazzoni et al.*? 2006, Nishitani et al.>> 2006, Tay et
al.>* 2006) as MMPs podem ser as responsaveis pelo completo desaparecimento de
por¢cdes da camada hibrida da interface adesiva apds 4 anos de armazenamento em
agua (De Munck et al.** 2003). Mais recentemente, outro grupo de proteases foi
identificado em ambos tecidos humanos, sadio e cariado, e faz parte de cisteina
proteases (Tersariol et al.*® 2010)

No entanto, €& importante ressaltar que o procedimento de
condicionamento com acido fosférico pode inibir a atividade
colagenolitica/gelatinolitica da dentina (Pashley et al.®® 2004, Mazzoni et al.®? 2006),
porém estas sdo reativadas (Mazzoni et al.®? 2006) pela aplicagdo de sistemas
adesivos  convencionais  simplificados  (Mazzoni et al.¥ 2006) e
autocondicionantes(Nishitani et al.”® 2006)

Contudo, algumas excegcbes vém sendo encontradas. Recentes
estudos tém reportado que alguns autocondicionantes de média acidez (De Munck
et al.” 2009, De Munck et al.?® 2010 ) e alguns mondémeros dos sistemas adesivos
simplificados tais como TEGDMA, HEMA e aménioquaternario metacrilatos s&o
capazes de inibir a atividade das MMPs(Carvalho et al.*® 2009, Carvalho et al.'®
2010, Tezvergil-Mutluay et al.”" 2011).
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2.4 Grau de converséo e a qualidade adesiva

A conversao de mondmeros em polimeros € um fator determinante
da resisténcia fisico-mecanica do polimero resultante (Bae et al.** 2005). Na
literatura, o conteudo de duplas ligagdes presentes no mondémero convertidas para
polimero é comumente definida como o grau de converséao (GC), e ¢é
convencionalmente calculada como o grau de duplas ligagdes carbdnicas (C=C) nos
materiais polimerizados e ndo polimerizados, relatado para um padrdo interno
(Miletic et al.’ 2009 , Miletic, Santini'® 2010 ).

Assim como nas propriedades poliméricas dos sistemas adesivos, 0
GC reflete diretamente na qualidade e estabilidade da interface adesiva. Uma
camada adesiva sub-polimerizada e rica em terminagdes hidrofilicas tende a
absorver maior quantidade de agua do meio oral, o que afeta suas propriedades
mecanicas imediatas e ao longo do tempo (Reis et al.? 2005, Carrilho et al.’® 2005)e
produz uma camada hibrida mais propensa a degradagédo (Pashley et al.®® 2004,
Carrilho et al.'® 2007).

Contudo, o GC nos sistemas adesivos & considerado relativamente
baixo, especialmente os sistemas de passo Unico (Tay, Pashley® 2003, Cadenaro et
al."® 2005, Breschi et al.?° 2008). Isto resulta em uma camada hibrida com maior
permeabilidade, maior sor¢do de agua e alto teor de mondmeros residuais nao
reagidos para o meio, podendo apresentar efeito citotoxico no ambiente oral,
especialmente os mondémeros dimetacrilatos(Sasaki et al.?® 2005). Assim, um alto
GC é necessario para que o polimero alcance boas propriedades fisicas, quimicas
bem como propriedades de biocompatibilidade (Geurtsen et al.'® 1999, Geurtsen et
al.’%” 1998).

Varios sdo os fatores que podem afetar o processo de
polimerizagcao, entre eles estdo: a intensidade de luz ou densidade de poténcia,
tempo de exposicdo, a formulacdo dos mondmeros e também a quantidade de
fotoinciadores(Yamamoto et al.'® 2006). Em seu trabalho, Yamamoto e
colaboradores'® (2006) verificaram o efeito da intensidade de luz nos valores de

resisténcia de unido a dentina utilizando sistemas adesivos autocondicionantes e
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concluiram que baixas intensidades de luz podem refletir em menores valores de

resisténcia de uniao a dentina para adesivos autocondicionantes.

Dos fatores que podem estar associados ao GC acima citados, a
intensidade de luz e especialmente o tempo de exposig¢ao, sdo de grande interesse
devido ao fato de estarem sob o controle do clinico. Baseados nisso, Reis et al."
(2010) verificaram o efeito do aumento do tempo de ativacdo de adesivos
convencionais simplificados na durabilidade da resisténcia adesiva e na qualidade
do polimero formado através dos testes de resisténcia de unido a dentina por
microtracdo, microscopia eletrénica de varredura e termogravimetria. Nesse trabalho
concluiram que um aumento no tempo de fotoativagcédo por luz além do preconizado
pelos fabricantes, ndo preveniu a degradacgao ao longo do tempo, porém retardou a
degradacgao da unido provavelmente devido a uma melhor remogéo do conteudo de

solvente e quantidade de mondmero residual.

Cadenaroet al."®

(2005) em seu estudo analisaram o GC,
microdureza e permeabilidade de sistemas adesivos convencionais e
autocondicionantes, ambos simplificados e nao-simplificados, variando o tempo de
fotoativagcdo. Nesse estudo concluiram que os adesivos dentinarios apresentam
incompleta polimerizagdo em diversos graus, mesmo em tempos de fotoativagao
mais prolongados. A permeabilidade e o grau de incompleta polimerizagdo s&o mais
extensos para sistemas simplificados. Assim, prolongando o tempo de fotoativagéo
do preconizado pelos fabricantes, ha uma melhor polimerizacdo e reducdo da
permeabilidade, sendo, portanto esta uma possivel alternativa para melhorar a

performancedos sistemas simplificados.

2.5 Espectroscopia micro-Raman

Muitas sdo as técnicas que buscam investigar a interface adesiva,
em especial o GC dos polimeros resinosos, tais como microscopia diferencial por
calorimetria (Cadenaro et al.' 2005, Tanimoto et al.?” 2005, Imazato et al.?® 2001,
Maffezzoli, Terzi®® 1995), microdureza (Cadenaro et al.’® 2005, Yap et al.*® 2002,

Ferracane®' 1985) e espectroscopia por infravermelho (Ferreira et al.’® 2011,
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Ferracane, Greener> 1984). Contudo, a maioria desses métodos ndo permite
mensurar o0 GC em uma condicido in situ, bem como requerem preparacdo dos

especimes com o proprio material.

A espectroscopia micro-Raman tem se destacado por proporcionar
uma analise quantitativa e qualitativa da interface adesiva através da captagdo das
vibragbes moleculares inerentes a cada elemento. Essa técnica, devido a sua
capacidade de analise do espécime sem qualquer preparo adicional produza
alteracado dimensional ou estrutural no mesmo, tem sido utilizada para mapeamento
quimico/estrutural, bem como para analise do GC, numa condigao in situ da camada
hibrida (Navarra et al.®> 2009, Wang et al.** 2006, Miyazaki et al.®? 2002 , Wang,
Spencer’ 2004, Santini, Miletic® 2008, Miletic et al.'® 2009 , Miletic, Santini'® 2010
, Miyazaki et al."® 2003, Cadenaro et al."'® 2010).

Santini e Miletic® (2008) ao realizarem um estudo quantitativo da
desmineralizagdo dentinaria, penetracdo do adesivo e GC, utilizando diferentes
sistemas adesivos polimerizados no tempo de fotoativagdo recomendado pelo
fabricante. Assim, verificaram que os sistemas adesivos apresentam menor GC no
interior da camada hibrida em relagdo a camada adesiva, e ainda que, todos os
sistemas adesivos apresentaram quantidade significativa de monbémeros néo
reagidos na camada hibrida, em especial os sistemas convencionais. Contudo, os
sistemas autocondicionantes sofreram menor variacdo no GC da camada adesiva

para camada hibrida.

Miletic, Santini e Trkulja'®

(2009) em seu estudo quantificaram a
eluicdo de monbmeros de diferentes sistemas adesivos utilizando cromatografia
liquida reversa de alta performance e correlacionaram com o grau de duplas
ligagcbes carbbnicas de mondmero para polimero, utilizando espectroscopia micro-
Raman. Nesse estudo ndo houve uma correlagdo direta entre a eluicdo de

mondmeros nao reagidos com o GC dos sistemas adesivos testados.

Miletic e Santini'®

(2010) verificaram o conteudo de duplas ligagdes
de carbono no monémero nao reagido para polimero (grau de conversao) presentes
em sistemas adesivos polimerizados com diferentes fontes polimerizadoras. Nesse

trabalho péde-se observar que o GC atingido em 20 s de fotoativagdo com lampada
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halégena foi maior do que no tempo de 10 s e ainda, maior do que em 10 s de

fotoativagcao com diversos LEDs de alta intensidade de luz.

Navarra et al.® (2009) utilizando espectroscopia micro-Raman,
verificaram o GC e nanoinfiltragcdo de sistemas autocondicionantes de um passo
polimerizados segundo as recomendagdes dos fabricantes e concluiram que um
baixo GC esta relacionado a altos valores de nanoinfiltracdo, o que pode

comprometer a qualidade e a estabilidade da interface adesiva ao longo do tempo.

Assim, o GC parece estar relacionado com as propriedades
adesivas, mais especificamente a resisténcia adesiva e nanoinfiltracdo. Estudos
como os de Ferreira et al.” (2011) e Cadenaro et al.'® (2005) verificaram melhora
nas propriedades adesivas aumentando o tempo de fotoativacdo do preconizado
pelos fabricantes. Contudo, esse tipo de estudo ainda é escasso na literatura e

carece maiores investigagoes.



3. PROPOSICAO

O propodsito deste trabalho foi avaliar o efeito do tempo de
fotoativagdo prolongado de adesivos autocondicionantes simplificados no grau de
conversao in situ da camada hibrida e nos valores de resisténcia de unido a dentina
e nanoinfiltracdo, tanto no tempo imediato como apdés 6 meses de armazenamento

dos espécimes.

A hipdtese nula desta pesquisa foi que tempos prolongados de
fotoativagcdo ndo afeta o grau de conversao, resisténcia de unido e nanoinfiltragéo

destes adesivos autocondicionantes simplificados.



4 MATERIAL E METODOS

4.1 Preparo do dentes

Foram utilizados para este trabalho noventa terceiros molares
humanos higidos, os quais foram obtidos através do Banco de Dentes Humanos da
Faculdade de Odontologia da Universidade Estadual de Ponta Grossa apés
aprovacdo da Comissdo de Etica em Pesquisa (COEP) (Anexo 1). O esmalte da
superficie oclusal dos dentes foi removido com lixas de carbeto de silicio de
granulagcao #180, sob irrigacdo constante, com agua, em uma politriz universal
(AROPOL, Sao Paulo, Sao Paulo, Brasil) até obtengdo de uma superficie dentinaria
plana totalmente livre de esmalte. As bordas periféricas restantes de esmalte foram
também removidas com pontas diamantadas em alta rotacdo com irrigagéo
constante. Posteriormente a superficie foi polida com lixa de carbeto de silicio de

granulagao #600 por 60 s para padronizacao da smearlayer (Figura 1).
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Figura 1 — Preparo dos dentes. A: terceiros molares higidos; B: eliminacao do esmalte com lixa de
carbeto de silicio com granulagdo #180 sob irrigacdo constante com agua; C: aspecto
apds remogao de esmalte oclusal; D e E: eliminagdo do esmalte periférico com ponta
diamantada em alta rotagéo; F: padronizacdo da smearlayercom lixa de carbeto de silicio
com granulagao #600 por 60 s.
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4.2 Desenho do experimento, procedimento adesivo e procedimento

restaurador

Um total de 18 condigbes experimentais foi avaliado neste estudo,
resultantes da combinagdo dos fatores principais: adesivo (ApderEasyOne [EO];
Clearfil S3 Bond [CS] e Go [GQ]); tempo de fotoativagao (10, 20 e 40 s) e tempo de
armazenamento (imediato, ou seja, 24 h apds o procedimento [IM] e 6 meses [6M]).
Avaliou-se neste estudo a resisténcia de unido a dentina (RU), a penetragcdo de
nitrato de prata (NI) em microscopia eletrénica de varredura (nanoinfiltragdo) e o
grau de conversao (GC) do adesivo dentro da camada hibrida nas condi¢cées acima

mencionadas.

Os trés sistemas adesivos autocondicionantes de um passo
empregados foram: AdperEasyOne (3M ESPE, St. Paul, Minesota, EUA); Clearfil S3
Bond (Kuraray, Okayama, Japao) e Go (SDI Limited, Bayswater, Victoria, Australia)
(Quadro 1).
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Sistema adesivo
(numero do lote)

Composicéo

Modo de aplicacéo

Tempo de
Fotoativacéo

Clearfil S3 Bond
(061251)

MDP; HEMA, Bis-GMA,
metacrilato hidrofébico, agua,
etanol, di-canforoquinona e
silica coloidal silanizada.

1.Aplicar na superficie
por 20 s;

2. jato de ar por 5 s;

3. fotoativacao.

10 s (recomendagéo
do fabricante)

20s

40 s

Go!
(181601)

Monémero ester  fosfato,
mondémero dimetacrilato,
mondmero metacrilato, agua,
acetona, fluoreto de sobdio,
silica, fotoiniciadores e
estabilizadores.

1. Aplicar uma camada
de adesivo na
superficie Umida
durante 20 s;

2. jato de ar por 5 s;

4, fotoativagao

10 s (recomendagéo
do fabricante)

20s

40 s

Adper Easy One
417876

HEMA, Bis-GMA, ésteres
fosforicos de
metacrilato,dimetacrilato1,6
hexanodiol, metacrilato
funcionalizado, copolimero de
acrilico e acido itaconico, silica
tratada com silicio, etanol,
agua, canforoquinona e difenil
(2,4,6-trimetilbenzoil) — oxido
de fosfina.

1. Aplicagdo de uma
camada de adesivo
esfregando por 20 s;

2. jato de ar por 10 s;
3. fotoativagao

10 s (recomendagéao
do fabricante)

20s

40s

*Abreviacées:

Bis-GMA: bisfenolglicidil metacrilato;
metacrilato; 10-MDP: 10-metacriloiloxidecildihidrogenofosfato.

DMA: dimetacrilato;

HEMA: 2-hidroxietill

Quadro 1. Sistemas adesivos(numero do lote), composicdo, modo de aplicagdo e tempo de
fotoativacao.

Os sistemas adesivos foram aplicados em superficie dentinaria

segundo as recomendagdes dos fabricantes (Quadro 1), porém a fotoativagao foi

realizada por tempos de 10, 20 e 40 s com um aparelho de lampada halégena (VIP,

Bisco, Schaumburg, llinois, EUA) com intensidade de aproximadamente 600mW/cm?

(Figura 2).
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Figura 2. Procedimento adesivo. A: aplicacdo dos sistemas adesivos conforme as instru¢gées dos
fabricantes; B: fotoativagao por 10, 20 ou 40s.

Apo6s procedimento adesivo, os dentes foram restaurados com
resina composta (Opallis, FGM, Joinville, SC, Brasil) com aproximadamente 2,0 mm
de altura. Cada incremento de resina de 1 mm foi fotoativado por 40 s a 600
mW/cm? com o mesmo aparelho anteriormente citado (Figura 3). As unidades

experimentais foram em seguida armazenadas em agua destilada a 37° C por 24 h.

Figura 3. Procedimento restaurador. A: insercdo de resina composta em 2 incrementos; B: Aspecto
final da unidade experimental.
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4.3 Preparo dos corpos-de-prova (cps)

Cada unidade experimental foi fixada num dispositivo para ser
adaptado na maquina de corte (Isomet 1000, Buehler, Lake Bluff, IL, EUA). Para o
teste de RU e NI, as unidades experimentais foram seccionadas nas direcbes “X” e
‘y” através da interface de unido para obtencdo de cps na forma de “palitos’com

aproximadamente 0,8mm? de area de secgao transversal (Figura 4).

‘-...-L
AEREEEREER

Figura 4. Preparo dos corpos-de-prova para o teste de RU e NI. A: fixagdo das unidades
experimentais no dispositivo para ser adaptado na maquina de corte; B: dispositivo
adaptado na maquina de corte com as unidades experimentais e corte dessas unidades; C:
cortes nos sentidos “x” e “y”; D: cps para RU e NI.
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Para o teste de GC foram utilizados 5 dentes por condicédo
experimental, nos quais realizou-se cortes paralelos longitudinais no sentido mesio-
distal, obtendo aproximadamente 4 fatias por dente com aproximadamente 1 mm de
espessura (Figura 5). Todos os cortes foram realizados utilizando um disco
diamantado (Diamond WaferBlade, Series 15 HC, Buehler, EUA) girando a 400 rpm

sob refrigeragdo constante com &agua. Duas fatias por dente, selecionadas

aleatoriamente, foram levadas para leitura do GC.

Figura 5. Preparo dos corpos-de-prova para o teste de GC. A: fixagao das unidades experimentais no
dispositivo para ser adaptado na maquina de corte; B: dispositivo adaptado na maquina de
corte com as unidades experimentais e corte dessas unidades; C: cortes no sentido mesio-
distal; D: unidades experimentais cortadas longitudinalmente e obtencdo de cps no formato
de fatias para teste de GC.
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4.4 Teste de resisténcia de uniao (RU)

Um total de 5 dentes foram empregados para cada uma das
condicdes experimentais resultantes da combinagao dos fatores principais Adesivo e
Tempo de fotoativagdo. Os cps em formato de palitos obtidos de cada dente foram

divididos aleatoriamente para serem testados nos tempos IM e 6M.

Os cps destinados para serem testados em 6M foram armazenados
em eppendorfs contendo agua destilada e mantidos em uma estufa a 37° C durante

o tempo de 6 meses (Figura 6).

Cada cp em seu respectivo periodo de analise foi fixado com cola de
cianoacrilato em gel (SuperBonder Gel, Loctite, Sdo Paulo, Brasil) em uma garra de
Geraldelli(Perdigdo et al.'' 2002)(Figura 6). Esta garra foi acoplada em uma
maquina de ensaios universal (KratosDinamometros, Cotia, Sdo Paulo, Brasil) e os
cps tracionados até sua ruptura sob uma velocidade de 0,5 mm/min. Para calcular a
tensdo de ruptura de cada cp em MPa, a area de seccao transversal dos espécimes
foi mensurada com um paquimetro digital (DigimaticCapiler, Mitutoyo, Toquio,
Japao). A analise dos espécimes fraturados foi realizada com o auxilio de uma lupa
(40X) e classificada nos seguintes padroes: 1-adesiva/mista na interface; 2-coesiva

de dentina ou resina; 3-perda prematura.



44

Figura 6.Armazenamento dos cps e teste de microtracdo. A: eppendorfspara armazenamento dos
cps; B: mensuragéo da area de secgéao transversal com paquimetro digital; C: fixagao de cp
nas garras para microtragdo; D: garras para microtracdo adaptadas na maquina de ensaios
universal.

Realizou-se uma média com os valores de RU dos cps provenientes
do mesmo dente em cada periodo de tempo, totalizando 5 médias por condigao
experimental. Os palitos perdidos prematuramente durante o corte e manuseio
juntamente com os palitos que sofreram fraturas tipo coesiva foram excluidos da

analise.
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4.5 Andlise da nanoinfiltracdo (NI) em Microscopia Eletronica de Varredura
(MEV)

Dois cps de cada unidade experimental dos dois periodos de
avaliacdo,selecionados aleatoriamente,ndo foram testados em tracédo e reservados
para analise da NI. Os cps selecionados foram imersos em solugdao aquosa de
nitrato de prata amoniacal 50% em peso (pH=7,0) em ambiente escuro durante o
periodo de 24 h. ApoOs isso, os cps foram lavados em agua corrente e imersos em
solugdo reveladora (Kodak, Rochester, Nova York, EUA) sob luz fluorescente por 8 h
para que houvesse redugao dos ions de prata ao longo das microporosidades na
interface de unido (Tay et al.''® 2002). Depois de revelados, os cps foram
novamente lavados em agua corrente e fixados com parafina em stubs de aluminio,
que por sua vez foram posicionados sem um dispositivo que exercia um
determinado peso para favorecer o polimento uniforme da amostra (Figura 7). O
polimento foi realizado numa politriz universal (AROPOL, Sao Paulo, SP, Brasil) com
lixas de granulagbes 1000, 1200, 1500, 2000, 2500 e pastas diamantadas com
granulacao decrescente 1 e 0,25 um(BuehlerLtd, Lake Bluff, IL, USA) sob irrigacéo
constante com agua (Figura 7). Nos intervalos entre as lixas e pastas de polimento,
os cps foram lavados em cuba ultrassénica (Dabi Atlante - 3L, Ribeirdao Preto, SP,
Brasil) por 15 min e ao término do polimento as amostras foram lavadas da mesma
maneira durante 30 min. O excesso de agua foi removido com papel absorvente e os
cps foram desidratados em um dessecador contendo silica coloidal por 24 h. As
amostras foram metalizadas em ouro (Shimadzu IC 50, Téquio, Japao) para permitir
a avaliacao das interfaces de unido em MEV (SSX-550, Shimadzu, Téquio, Japao)

em modo de elétrons retroespalhados com 12 Kv de voltagem (Figura 7).

Trés fotomicrografias com aumento de 1200X foram obtidas da
interface de unido de cada cp por um técnico cego as condi¢gdes experimentais do
estudo. A primeira foto foi tomada no centro do cp e as outras duas distavam 0,3 mm
a esquerda e a direita. O percentual relativo de nitrato dentro da area ocupada pela
camada de adesivo e camada hibrida (Figura 7), foram mensurados de forma
automatizada pelo soffware UTHSCSA ImageTool 3.0 software (Centro da Ciéncia

da Saude, Universidade do Texas, San Antonio, Texas, EUA). Realizou-se uma
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média dos valores percentuais de infiltragdo de nitrato dos cps provenientes do

mesmo dente para fins estatisticos.

Para o sistema adesivo Go foi necessaria uma modificacdo na
técnica, pois os cps no formato de palitos nao resistiram as etapas de polimento,
havendo ruptura da interface adesiva. Dessa maneira as mesmas fatias utilizadas
para o teste de GC, apds serem analisadas em espectroscopia de micro-Raman,
foram submetidas as mesmas etapas anteriormente citadas para o preparo do teste
de NI por MEV.
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Resina
Composta

Dentina

Figura 7. Preparo e analise por MEV. A: cps fixados com parafina em stub de aluminio; B: polimento
dos cps em politriz sob irrigagdo; C: desidratagao das amostras em silica; D: amostras
metalizadas; E: microscopio eletrdnico de varredura; F: fotomicrografia da interface de unido
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4.6 Analise do grau de conversao (GC) por espectroscopia em micro-Raman

As fatias obtidas apds seccionamento das unidades experimentais
foram submetidos a um leve polimento com lixas de granulagdo 1500 e 2000
(BuehlerLtd, Lake Bluff, IL, USA), 30 s em cada lixa,sob constante irrigagdo com
agua. A seguir, os cps foram lavados em cuba ultrassbnica (Dabi Atlante - 3L,
Ribeirdao Preto, SP, Brasil) durante o periodo de 30 min armazenados em agua
destilada a 37° C por 24 h antes de serem submetidos a leitura em
espectrofotbmetro micro-Raman para analise do GC. Os cps foram analisados em

tempos IM (24 h) e 6M (6 meses de armazenamento em agua).

A analise do GC na interface adesiva foi realizada in situ por um
espectrofotometro de Raman (BrukerOptikGmbH, Ettlingen, Baden-Wurttemberg,
Alemanha) (Figura 8). O aparelho foi primeiramente calibrado por zero e entdo para
os valores coeficientes foi usado uma amostra de silicone. As amostras foram
analisadas sob os seguintes parametros: um laser de Nebnio com 532 nm de
comprimento de onda a 20 mW de poténcia, uma resolugao espacial de = 3 um,
resolucdo espectral de = 5 cm™, com 30 s de tempo de acumulagdo e 6 co-adigdes
em magnificagdo de 100X (Olympus UK, London, UK) para um laser de = 1 ym de
didmetro. Os espectros foram obtidos da interface adesiva de sitios randomizados
na regiao da camada hibrida formada entre os tubulos dentinarios (Figura 8). Uma
imagem digital de cada sitio analisado foi obtida antes de cada aquisi¢cao. Dois sitios

foram examinados para cada cp.

Para fins de comparacdo do GC, espectros dos adesivos nao
polimerizados foram realizados como referéncia. Apds a aquisicdo dos espectros
(Figura 8), os dados foram trabalhados utilizando o software Opus Spectroscopy
(version 6.5, BrukerOptikGmbH, Ettlingen, Baden-Wiurttemberg, Alemanha) para
determinagcdo dos valores da area integrada dos picos registrados. O grau de
conversado de duplas ligagdes do monémero em polimero foi calculado de acordo

com a seguinte formula:
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GC%=1- lreat(p)/|ref(p) x 100%
I reat (np) /| ref (np)

Onde "l reat" refere-se aos valores integrados do pico reativo e “| ref”
refere-se aos valores integrados do pico de referéncia, “p” e “np” referem-se a
polimerizado e ndo polimerizado respectivamente. Os picos alifaticos e aromaticos

empregados foram os 1639 cm™ e 1609 cm™'respectivamente (Miletic et al.'® 2009 ).
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Figura 8. Andlise do grau de conversdo. A: espectrofotdmetro micro-Raman; B: fotomicrografia da
regido intertubular analisada; C: espectro adquirido e localizagédo dos picos de interesse; D:
espectro integrado.
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4.7 Analise estatistica dos dados

As médias de RU (MPa), porcentagem NI e GC (%) de todos os cps
do mesmo dente para cada condi¢cao experimental foram anotados e submetidos a
uma analise de variancia ANOVA de 3 fatores de medidas repetidas (adesivo x
tempo de fotoativagcdo x tempo de armazenamento) e teste de Tukey para

comparagao das meédias com nivel de significancia pré-estabelecido em 5%.



5 RESULTADOS

Aproximadamente 35 cps no formato de “palitos” foram obtidos por
cada dente incluindo os que sofreram falhas prematuras. A média da area de secgao
transversal de cada cp foi de aproximadamente 0,7 + 0,13 mm? e ndo houve
diferencga significante entre os grupos (p>0,05). A porcentagem de espécimes com
perdas prematuras durante o seccionamento esta apresentada na tabela 1. Poucos

espécimes apresentaram falhas prematuras, excecéo feita para o adesivo GO.

Para este material, um total de 22 dentes foram necessarios ser
restaurados para que pudéssemos obter um numero relativo de cps para serem

testados.

Tabela 1. Numero e porcentagem de espécimes (%) de acordo com o modo de fratura e perda
prematura dos espécimes para cada condi¢cao experimental ().

Tempo de Adper Easy One Clearfil S3Bond Go
fotoativagdo
() AIM c PP AIM c PP AIM c PP
10 158(83)  12(7) 19(10)  172(78)  3(1)  46(21) 22(7)  0(0)  245(93)
20 129(86)  7(5) 13(9) 117(72)  8(5)  37(23) 46(30)  8(6)  98(64)
40 94(86)  4(4) 11(10)  160(90)  8(4) 96)  53(38)  0(0)  88(62)

(*) A/M - Adesiva/Mista; C — Coesiva em Dentina ou Resina; PP — Espécimes perdidos

prematuramente.

5.1Resisténcia de Unido (RU)

As médias e os respectivos desvios-padrdes do teste de RU de
todas as condi¢cbes experimentais estdo apresentados na tabela 2. A analise de
variancia de 3 fatores detectou que houve significancia estatistica entre os fatores

principais adesivo, tempo de fotoativacdo, tempo de armazenamento e interacao
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entre os fatores Adesivo x Tempo de fotoativacdo e Adesivo x Tempo de

armazenamento (p<0,001).

Tabela 2. Médias e desvios padrées (MPa) da resisténcia de uniao para cada condi¢do experimental.

Tempo de EO CS3 GO
fotoativacéo
IM 6M IM 6M IM 6M
(s)
10 39,6 +4,0 27,8 +4,7 18,2+ 4,1 16,2+2,9 21,7+3,5 13,2+4,6
20 36,3+3,8 31,2+58 33,3+3,7 30,257 289+44 14,6 + 3,1
40 31,8+£2,8 252 +57 24,0 £ 3,8 26,2 + 3,1 26,1+4,0 15,0+ 2,3

Os dados das interacbes entre os fatores Adesivo x Tempo de
fotoativacao e Adesivo x Tempo de armazenamento estdo apresentados nas tabelas
3 e 4. O aumento do tempo de fotoativagdo aumentou significativamente os valores
de RU somente para CS3 e nao para EO e GO. Reducgbes dos valores de RU apds 6
meses de armazenamento foram observados para EO e GO, mas nao para CS3,

independente do tempo de fotoativacao.

Tabela 3. Médias e desvios padrées (MPa) dos valores de RU para as condigdes experimentais
resultantes da combinacdo dos fatores Adesivo vs. Tempo de armazenamento.

M 6M
EO 359+47a 28,0+6,0b
CS3 252+73b 242+72Db
GO 256+50b 143+3,7¢c

(*) Grupos com mesma letra nao apresentam diferenga estatisticamente significante (Teste de Tukey,
p>0,05).

Tabela 4. Médias e desvios padroes (MPa) dos valores de RU para as condigbes experimentais
resultantes da combinagao dos fatores principais Adesivo vs.Tempo de fotoativagao.

10 20 40
EO 343+x72a 34,0+54 ab 28,9+55ab
CS3 17,3+£3,7e 31,9+49ab 25,0+ 3,7dc
GO 179+58e 22,5 + 8,1 bede 21,2+6,6de

(*) Grupos com mesma letra ndo apresentam diferenga estatisticamente significante (Teste de Tukey,
p>0,05).
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5.2 Nanoinfiltracdo (NI)

As fotomicrografias representativas de cada condigdo experimental,
obtidas por MEV para analise da NI estdo apresentadas nos quadros 2, 3 e 4. Os
dados das médias e desvios padroes (%) de NI para todos os grupos experimentais
estdo apresentados na tabela 5. Os fatores principais Adesivo (p=0,014), Tempo de
fotoativagdo (p<0,001), Tempo de armazenamento (p<0,001) e interagdo entre os
fatores Adesivo x Tempo de armazenamento (p=0,020) foram estatisticamente

significantes.

ADPER EASY ONE

Tempo de
Fotoativacdo

Imediato 6 meses

10s

20s

40 s
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Quadro 2. Fotomicrografias representativas das imagens obtidas por MEV (1200X) do sistema EO
para cada condigao experimental. A deposi¢céo de nitrato de prata ocorreu praticamente na
base da camada hibrida e estd sendo indicada pelas setas. RC: resina composta; CA:

camada adesiva; D: dentina.

CLEARFIL S3 BOND

Tempo de .
. ~ Imediato
Fotoativagcao

10 s

20s

40 s

Quadro 3. Fotomicrografias representativas das imagens obtidas por MEV (1200X) do sistema CS3
para cada condigao experimental. A deposicéo de nitrato de prata ocorreu praticamente na
base da camada hibrida e esta sendo indicada pelas setas. RC: resina composta; CA:

camada adesiva; D: dentina.
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GO

Tempo de Fotoativacao } Imediato ‘ meses

10 s

20s

40 s

Quadro 4. Fotomicrografias representativas das imagens obtidas por MEV (1200X) do sistema Go
para cada condicdo experimental. A deposi¢cdo de nitrato de prata esta sendo indicada
pelas setas. RC: resina composta; CA: camada adesiva; D: dentina.A barra vermelha
demonstra a ruptura da interface adesiva.
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Tabela 5. Médias e respectivos desvios padrdes (%) dos valores de nanoinfiltragdo obtidos em cada condigao experimental.

Tempo de fotoativacéo EO CS3 GO Fator principal Tempo de
(s) M 6M IM 6M IM 6M fotoativacéo
10 15,2+4.2 29,5+ 14,2 12,3+£1,2 253+8,3 32,4+18,5 31,4+14.3 248+13,2a
20 96+4,4 148+4,4 8514 15,7+ 3,7 16,9+ 13,3 13,3+£9,2 13,3+7,5b
40 9,3+3,8 23,1+2.2 64+1,3 14,1+ 3,5 16,7 £ 19,3 14,7 £ 7,1 13,56+9,3b

(*) Grupos com mesma letra ndo apresentam diferencga estatisticamente significante (Teste de Tukey, p>0,05).

Com relacéo ao fator principal Tempo de fotoativagdo (Tabela 5), um grau similar de NI (%) foi observado nos
tempos de fotoativagao de 20 s (13,3 £ 7,5) e 40 s (13,5 £ 9,3) (p>0,05), os quais foram estatisticamente menores que os valores
observados no tempo 10 s (24,8 £ 13,2) (p>0,05). As médias dos valores de nanoinfiltragdo (%) da interagdo entre os fatores
Adesivo x Tempo de armazenamento estdo apresentados na tabela 6. Um aumento nos valores de NI do tempo IM para 6M foi
observado para EO e CS3 (p<0,05), mas nao para o adesivo GO (p>0,05), ja que este ultimo material apresentou um grau de NI

no tempo IM bem maior que 0s outros materiais.
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Tabela 6. Médias e desvios padrdes dos valores de NI (%) para a combinagao dos fatores principais
Adesivo vs. Tempo de armazenamento.

M 6M
EO 11,5+4,9bc 225+10,6a
CS3 88+28¢c 18,5+7,4ab
GO 242+191a 197+7,4ab

(*) Grupos com a mesma letra ndo apresentam diferenca estatisticamente significante (Teste de
Tukey, p>0,05).

5.3 Grau de converséo (%)

As figuras 10 e 11 apresentam os espectros representativos dos sistemas
adesivos nao polimerizados e polimerizados na camada hibrida in situ em tempo
imediato e apdés 6 meses de armazenamento respectivamente. O pico aromatico
1609 cm™ foi usado como padrdo de referéncia. Apds a reacdo de polimerizacdo a
intensidade do pico alifatico 1639 cm™ diminui & medida que as duplas ligacdes
carbbnicas foram convertidas em ligagdes simples durante o processo de

polimerizagao.
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Figura 9. Espectros representativos obtidos dos sistemas adesivos ndo polimerizados e
fotoativadosna camada hibrida in situ em tempo imediato. O pico de referéncia 1609 cm” esta
indicado pelas setas, enquanto que o pico reativo 1639 cm™ esta indicado pelo pointer.



59

Adper Easy One
g I
; |-
2 (’l
: \ | f{ \\ ~ / /\ Ndo-polimerizado
Eff\‘\ "Inl'\ jll \ /o A\ /e "\\»"II \ / L P
-3 \\J.l | \v _/.', ./ _H_\“’._/ \i‘_/.
s A
[\==
g [
i i /
| [y ) N .
|/ - ..\ __.'II |.\- . II' \ = ll-"; » IIIII \ 20 S Imedla‘o
E "-'q\u.-' "._‘J_-" 4 \"Urﬁd'l I\_Jr" \ W AN S ~J = ||I l;"-._.l
¥ =
F | 7\
| c fl
s \ /| A /|1 20s6 meses
Clearfil S3
-2 P
§ |
\ "k < :
ol \/\\ fﬁ‘x\.-. nﬂ[\ f\ ; N\ ] f‘ r lf”ﬁu\ JI| IF\ \. /Nao polimerizado
3 \/ v 'J o
# ﬂ.o f
g | N f\ }\ 20 s Imediato
A / \ J'II \ 2z ; -
3JJ N I \\""r\. _r’: i -
§ I'Inl. -
g :' I'. . : -
A \‘ | I B I.'I 20 s 6 meses
Go
i f\ \ j : 'mr\/‘\ /\ﬂf\ﬁ\ Nao-polimerizado
L [ -poli z
P f\ W AN J\/ Al

#
=
& [
; "l ‘ [ II\ \ a
i A [\ / A | 3 I\
L/, )\ A M oA/ 20 s Imediato
5 SUP WA WORE LY AN v
.II I'-O I'
k2 \ Il | .
g N S b A L S\ s 2086 meses

Figura 10. Espectros representativos obtidos dos sistemas adesivos ndo polimerizados e fotoativados
por 20 s na camada hibrida in situ em tempo imediato e apds 6 meses de armazenamento O pico de
referéncia 1609 cm™ esta indicado pelas setas, enquanto que o pico reativo 1639 cm’ ! esta indicado
pelo pointer.
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Os valores das médias do GC e desvios padroes estao
apresentados na tabela 7. Somente os fatores principais Adesivo (p<0,001) e Tempo
de fotoativagdo (p<0,001) foram estatisticamente significante. Os adesivos EO e
CS3 apresentaram similar grau de conversao (p>0,05), os quais foram
estatisticamente maiores do que o observado para o adesivo GO (p<0,05). Os
tempos de fotoativagdo 20 e 40 s resultaram em maior GC do que no tempo 10 s
(p<0,05).



Tabela 7. Médias e respectivos desvios padrdes do GC (%) para cada condi¢do experimental e para os fatores principais Tempo de exposi¢ao e Adesivo.
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Tempo de Fotoativacéo EO CS3 GO Fator principal Tempo de
(s) M 6M IM 6M IM 6M fotoativagéao**
10 742+53 74,3+20,4 762+74 76,5+ 16,4 51,9+21,3 50,6 + 17,0 67,3+19,5a
20 87,8+35 85,0+9,9 93,3+3,0 88,0+5,5 76,7+ 8,4 76,7 +21,5 84,6+123b
40 89,3+6,1 79,4+ 17,1 86,4 +6,8 88,0+ 10,8 79,6 + 10,5 74,5+ 15,8 829+13,1b
Fator principal adesivo* 81,7+136 A 84,7+11,3A 68,4 +20,5B

*As mesmas letras maitsculas indicam médias estatisticamente iguais (a=0,05).* As mesmas letras minusculas indicam médias estatisticamente iguais

(a=0,05).



6 DISCUSSAO

Muitos estudos tém demonstrado que as propriedades fisicas dos
adesivos resinosos podem ter uma profunda influéncia na resisténcia de unido (Reis
et al.’ 2005, Bae et al.** 2005, Takahashi et al.?" 2002), contudo, além desses
estudos serem realizados somente com sistemas autocondicionantes n&o-
simplificados e experimentais (Reis et al.® 2005, Bae et al.** 2005, Takahashi et al.?’
2002) e apesar de Hass e cols. (2011) usarem sistemas autocondicionantes de
passo unico, uma avaliagao da longevidade da unido apos fotoativagao prolongada

ainda nao havia sido reportada.

No presente estudo, o aumento do tempo de fotoativagao resultou
em uma melhora no GC in situ para todos os sistemas adesivos testados, embora
essa melhora ndo tenha reduzido significativamente a degradacgéo da interface de
unido para alguns dos sistemas testados. Desta forma, a hipétese nula foi
parcialmente rejeitada, pois apesar de prolongados tempos de fotoativagao (20 e 40
s) melhorarem o GC in situ, diminuirem a nanoinfiltragcdo para todos os adesivos
testados e reduzir o numero de espécimes perdidos prematuramente (tabela 1), ndo
foi observada uma melhora nos valores de resisténcia de unido para 2 (EO e GO)
dos 3 sistemas adesivos testados e também nao preveniu a degradagao da interface

adesiva ao longo do tempo.

Ja é reportado na literatura que apesar dos sistemas
autocondicionantes simplificados apresentarem uma reduzida sensibilidade técnica e
praticidade de uso, eles exibem baixos valores de resisténcia de unido (Van
Meerbeek et al.* 2003) e um reduzido desempenho clinico quando comparado aos
sistemas n&o-simplificados (Tay, Pashley® 2003, De Munck et al.®® 2005). A
incompleta polimerizagdo dos monémeros adesivos tem sido investigada como uma
das razbes para ocorréncia de nanoinfiltracdo e diminuicdo da estabilidade na
interface adesiva de sistemas autocondicionantes(Cadenaro et al.’® 2005, Nunes et
al.?' 2006).

Conforme mencionado na introdugdo uma tentativa de melhorar a

performance dos sistemas adesivos autocondicionantes e suas propriedades fisicas,
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foi através do aumento da eficacia da polimerizagdo da camada adesiva (Cadenaro
et al.”® 2005, Breschi et al.?® 2007, Yamamoto et al.'® 2006), contudo, nesses
trabalhos a eficacia da polimerizacao foi realizada apenas numa condicao in vitro e

nao in situ como nesse estudo.

Muitas razdes podem ter colaborado para a melhoria do GC imediata
dos adesivos, como a qualidade da polimerizagdo e aumento da conversdo de
mondmeros em polimeros. Isto aumenta a capacidade de selamento da camada
hibrida conseqiientemente diminuindo a porosidade e nanoinfiltracdo(Breschi et al.?®
2007). Contudo, € comum esperarmos uma relagao direta entre GC e resisténcia de
unido (Ferreira et al.”> 2011) assim como entre resisténcia de unido e
nanoinfiltragcdo. A relacdo entre a resisténcia de unido e gaps/infiltracdo é
pobremente compreendida. Alguns estudos tém tentado correlacionar resultados de
gaps/infiltracdo com os valores de resisténcia de unido e esses resultados sao
controversos (Cenci et al."™® 2005, Ding et al."™ 2009, Guzman-Armstrong et al.'"
2003, Loguercio et al.'’® 2004, Stanislawczuk et al."'” 2009).

Diferentemente de outros estudos os quais diminuiram os valores de
permeabilidade de filmes de adesivo aumentando o tempo de exposicdo como
Cadenaroet al.’®(2005) e Breschi et al.?® (2007), este estudo verificou uma
diminuicdo da nanoinfiltragdo no interior da camada hibrida com o aumento do GC.
Apesar de esses estudos avaliarem a capacidade de selamento através de
diferentes metodologias (Cadenaro et al.’® 2005, Breschi et al.?® 2007), as razées
que podem ter contribuido para as melhoras observadas podem ser as mesmas.
Prolongando o tempo de fotoativagdo, melhoramos a qualidade e integridade do
polimero formado, aumentamos a capacidade de selamento, pois maior quantidade
de energia (fétons) para os fotoiniciadores estara disponivel, e estes reagem com
uma amina para produzir radicais livres, fato importante para o processo de
polimerizagdo (Peutzfeldt'’® 1997 ). Isto pode colaborar para a boa formacdo
estrutural polimérica provavelmente resultando na melhor qualidade do polimero

formado.

Contudo, é muito importante considerar fatores como a formulagao
do sistema adesivo (Breschi et al.?® 2007). Conforme pudemos observar nos

resultados do presente estudo o adesivo GO apresentou os piores valores de grau
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de conversdo. Ao contrario de CS3 e EO, GO apresentou menor GC e alta
nanoinfiltracdo, o que pode ser resultante da pobre polimerizagao sofrida por esse
adesivo. Nas figuras 9 e 10 pode-se notara presenca do pico alifatico remanescente
(1640 cm'1) mesmo em condi¢bes de fotoativagdo prolongada. Esta conversao
reduzida pode ter sido responsavel pelo maior porcentual de nanoinfiltracdo deste
material no tempo imediato.e pela maior fragilidade da interface de unido, uma vez
que um grande numero de espécimes foram necessarios para conseguir mensurar

as propriedades avaliadas neste estudo.

Muitas razbdes podem ter contribuido para essa polimerizagao
deficiente, entre elas o tipo e quantidade de solvente presente na formulagao de GO.
De acordo com Van Landuyt, et al.® 2007 o maximo de absorgdo de energia pelo
fotoiniciador num determinado comprimento de onda pode variar dependendo do
solvente no qual esse fotoiniciador é dissolvido. Dentre os materiais avaliados, o GO
€ 0 unico sistema adesivo que contém acetona e agua como solvente. Como a
acetona apresenta menor temperatura de ebuligdo (56,5°C) e maior pressdo de
vapor (200 mmHg) que outros solventes comumente empregados como o etanol
(78,3°C/43,9 mmHg) e agua (100°C/17,5 mmHg)(Abate et al."" 2000), a camada
adesiva de sistemas a base de acetona apés a evaporagao podem ser mais finas do
que as camadas formadas por materiais a base de outros solventes, como

previamente demonstrado (Cho, Dickens® 2004).

A camada adesiva mais fina € mais suscetivel a inibicao pelo
oxigénio durante a polimerizagao, a qual também pode ser uma das razdes para o
baixo desempenho desse material. Alguns sugeriram que 20 ym como a espessura
minima para impedir a inibicdo pelo oxigénio durante a polimerizagdo (Rueggeberg,
Margeson'® 1990). Isto reduz a resisténcia devido & formagao de fendas interfaciais
na camada hibrida/camada adesiva ou na camada adesiva/resina composta em
espécimes confeccionados com formulagdes rica em acetona. Além disto, altos
conteudos de acetona nas solugcbes adesivas podem, na etapa de evaporacgao,
deixar solvente residual no adesivo, o qual pode contribuir para formacéo de poros
na camada adesiva polimerizada (Cho, Dickens® 2004), levando a maior grau de

nanoinfiltracdo e reduzido GC e resisténcia de uniao.
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De fato, altas concentracées de solvente diluido no liquido adesivo
podem prevenir a aproximagao entre moléculas reativas, fazendo com que a reacao
de formagao estrutural do polimero dentro da camada hibrida seja dificultada
(Loguercio et al.”® 2009, Ye et al.®’ 2007). Entdo, ao invés de se formar um polimero
denso, a estrutura polimérica pode ser bastante porosa em fung¢ao da presenca do
solvente durante a polimerizacdo. A presenca de solventes afeta a resisténcia

coesiva do adesivo em si (Loguercio et al.”

2009) e também reduz a resisténcia de
unido da interface de unido (Reis et al.® 2005, Hass et al."* 2011 , Takahashi et al.?’

2002).

Altos valores de GC foram obtidos para CS3 e EO, sendo que esses
valores aumentaram com maiores tempos de fotoativacdo. Isto pode também ser
verificado nas figuras 9 e 10, que mostra uma minima intensidade do pico alifatico
remanescente (1640 cm™) apéds fotoativacdo prolongada. Como resultado desta
melhor conversao, menores valores de nanoinfiltracdo foram obtidos para esses dois

sistemas principalmente nos tempos de fotoativagdo prolongados.

Apesar de tempos de fotoativagdo prolongados aumentar o GC para
o adesivo EO, ndo houve melhora nos valores de resisténcia de unido como
observado o CS3. Além disto, contrariamente ao CS3, uma degradacao dos valores
de RU foi observada para o EO. A polimerizagcdo dos monémeros resinosos € um
processo complexo de difusdo controlada e depende de diversos parametros, como
a formulacdo monomérica, a reatividade desses monémeros, tipo e quantidade de
fotoiniciadores, grau de polimerizagdo e tempo de exposicdo (Yamamoto et al.'®
2006). Alem da presenga de canforoquinona, o sistema EO apresenta em sua
formulacdo a presenga do fotoiniciador TPO (2,4,6-trimetilbenzoil difenil 6xido de
fosfina). Este sistema fotoiniciador pertence a um grupo de fotoiniciadores por
fotofragmentacao para o processo de polimerizagao por radicais livres. Como todos
os oxidos de fosfina, o TPO tem uma forte absorgéo préxima a luz visivel também se
extendendo pouco além do espectro de luz visivel. Em vantagens a canforoquinona,
o TPO tem coloragao neutra. Contudo, por apresentar trés grupamentos fenil, o TPO
€ uma molécula hidrofébica que o torna menos estavel em sistemas adesivos que
contém agua em sua composi¢do como o adesivo EO (Van Landuyt et al.>® 2007 ).
Assim, a estabilidade dos 6xidos de fosfina ndo € garantida na presencga de agua e

etanol (Moszner et al.'®' 2005). Como a longevidade das interfaces adesivas
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depende da estabilidade dos componentes da camada hibrida, isso pode ter
contribuido para uma maior susceptibilidade a degradacdo da interface adesiva

produzida por EO.

O teste de resisténcia de unido por microtracdo € uma metodologia
que possui muitas vantagens para mensuragéo de resisténcia da interface adesiva
por considerar irregularidades, particularidades e areas muito pequenas (Takahashi
et al.%! 2002). Novamente, a presenca de interagdes significativas entre os fatores
principais deste estudo nos indica que a estabilidade da camada hibrida depende da
resisténcia intrinseca dos seus componentes individuais (Van Meerbeek et al.* 2003,
Breschi et al.?*° 2008, Sano’? 2006).

Dos trés adesivos avaliados, apenas o CS3 melhorou seus valores
de RU com o aumento do tempo de fotoativacdo. Além disto, este sistema mostrou
maior estabilidade da interface adesiva, pois ndo apresentou degradagdo dos
valores de RU apds 6 meses de armazenamento em agua. Diferentemente do EO e
GO, o adesivo CS3 possui particulas de silica coloidal silanizadas, que pode ter
contribuido para uma maior integridade e estabilidade do polimero formado
(Sideridou et al.’®? 2002). Além disto, 0 CS3 também apresenta em sua formulagéo o
10-MDP (10-metacriloiloxidecil dihidrogenofosfato) que € um monémero acidico
considerado relativamente mais estavel a hidrélise (Van Landuyt et al.*® 2007 ). Este
mondmero por possuir longas cadeias carbdnicas torna-se totalmente hidrofébico
apos polimerizagédo. Como o polimero formado nao possui afinidade com a agua, ele
se torna mais estavel a hidrélise. Também como vantagem, esse monémero € capaz
de formar fortes ligagdes ibnicas com o calcio, promovendo uma uni&o quimica com

a hidroxiapatita do esmalte ou dentina (Yoshida et al.’®® 2004).

A caracteristica hidrofilica dos sistemas autocondicionantes é
inerente a prépria estratégia de unido e apesar de diversos protocolos de
evaporagao de solvente serem recomendados por muitos fabricantes, a completa
evaporagao do solvente € uma etapa critica, se ndo impossivel, especialmente para
misturas altamente hidrofilicas (Yiu et al.”® 2005, Carvalho et al.”® 2003) podendo
interferir no processo de polimerizacdo. A incompleta polimerizagdo e a natureza
acidica dos sistemas autocondicionantes, associados a agua retida no interior dos

tubulos dentinarios tornam a camada hibrida formada por esses sistemas
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susceptivel a um continuo condicionamento pela incompleta cura dos monémeros
acidicos durante o armazenamento em &agua (Armstrong et al.'** 2004). A maior
hidrofilicidade do material e a sor¢cdo de agua resultam na degradagao
hidrolitica(Malacarne et al.’® 2006, Reis et al.®* 2007, Reis et al.”® 2007)
contribuindo para a criagdo de uma camada hibrida permeavel ndo somente a agua
do ambiente oral, mas também permeavel ao fluxo de &agua dos tubulos

dentinarios(Chersoni et al.'® 2004).

A degradagdo do componente resinoso é um dos fatores
responsaveis pela redugao dos valores de resisténcia de unido observados ao longo
do tempo de armazenamento em agua. A absor¢do de agua pelo polimero atua
como um agente plastificador, alterando parcialmente a energia de coesdo das
cadeias poliméricas (Ferracane’® 2006, Jacobsen, Sdderholm'® 1995). No inicio, a
presenga da agua causa a diminuigdo prematura das propriedades mecanicas do
polimero (Carrilho et al.'® 2005), que com o passar do tempo resulta em hidrélise de
suas moléculas, condenando sua estrutura. Assim a degradag¢ao ao longo do tempo
€ um fator que ainda pode ser considerado um limitante para os sistemas
autocondicionantes simplificados, uma vez que mesmo empregando protocolos com
tempos de fotoativagdo prolongados n&o foi possivel prevenir a degradacédo da

interface de unido apds 6 meses de armazenamento em agua.



7 CONCLUSOES

De acordo com os resultados obtidos conclui-se que
prolongados tempos de fotoativagdo melhoram o grau de conversao dentro da
camada hibrida e reduzem a nanoinfiltracdo para sistemas autocondicionantes
simplificados, porém ndo s&o capazes de prevenir a degradacdo da interface

adesiva ao longo do tempo.
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