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Resumo: A inclusdo de nanocristais de celulose no cimento de ionédmero de vidro
(CIV) convencional restaurador melhorou suas propriedades fisico-quimicas, tais
como resisténcia a abrasao, a compressao e a tracdo diametral. De forma a avaliar a
influéncia do acréscimo de nanocristais de celulose em relagao a outra propriedade,
liberacéo de fluor, comparou-se o cimento de iondmero de vidro convencional com o
cimento de iondmero de vidro acrescido por nanocristais de celulose em duas marcas
comerciais, Maxxion R e Vidrion R. Quarenta corpos de prova foram confeccionados
seguindo as recomendacgdes do fabricante e distribuidos aleatoriamente em grupos
experimentais, Maxxion convencional (MC), Maxxion modificado (MM), Vidrion R
convencional (VC), Vidrion R modificado (VM), cada grupo com n = 10, de acordo com
os tempos predeterminados (1, 6, 12, 24, 72, 168 e 360 horas) para a analise da
liberagao de fluor, que foi mensurada pelo método SPADNS em espectrofotébmetro na
faixa de 0 a 1,4mg.L"" 4 570nm. A relacgédo entre MC e MM evidenciou que o iondmero
convencional teve maior liberagdo de flior nos tempos 1h (194,93 + 6,62 mg.L") e
360 h (139,81 + 3,10 mg. L ') com p<0,05. Nos tempos 6, 12, 24, 72 e 168 nao houve
uma diferenca estatistica entre as médias (p<0,05). Em contrapartida, o grupo VC
obteve maior liberacao de ions fluoreto, em todos os tempos, quando comparado com
VM. Consideravel diferenca no quesito liberacao de fluor, entre as marcas comerciais
utilizadas foi verificada, sendo que os cimentos MM e MC (111,33 + 7,13 a 224,28 +
19,16 mg. L -") liberam maior quantidade quando comparados ao VM e VC (11,13 +
0,97 a 47,34 + 15,25 mg. L -'). Conclui-se que os Cimentos de lonémero de Vidro
acrescidos com nanocristais de celulose apresentaram padrao de liberagado de fluor
similares quando confrontados com os dados dos Cimentos Convencionais.

Palavras chave: Cimento de iondmero de vidro. Liberacdo de flior. Nanocristais de
celulose. Método SPADNS.

Introducgao

Pesquisas relacionadas a modificacdo na composicao dos cimentos de iondbmero
de vidro (CIV) estdo sendo realizadas, com o intuito de melhorar as propriedades
desse material. Caracteristicas favoraveis fisico-quimicas e bioldgicas podem ser
observadas, como, adesividade a estrutura dentaria, coeficiente de expansao térmico-
linear semelhante a estrutura dentéria, poder antimicrobiano, atividade anticariogénica
e liberagao de fluor (Petrucci, 2001).

Estudos com a adicdo de microfibras e nanofibras de celulose foram
desenvolvidos e resultados de resisténcia mecénica e aumento do modulo de
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elasticidade mostraram-se significativos. Tais fibras possuem propriedades que as
tornam vantajosas, como resisténcia especifica e modulo de elasticidade elevado,
baixa densidade, ndo sdo toxicas e nem abrasivas, podem ser modificadas por
agentes quimicos, sdo abundantes, provém de fontes renovaveis de matéria prima,
além de ter baixo custo, sendo assim bastante viaveis para serem utilizadas na
odontologia (Zhang et al., 2010; Vila et al., 2011).

Os valores de resisténcia encontrados para o CIV convencional de baixa
viscosidade modificado com nanocristais de celulose assemelham-se aos valores de
resisténcia encontrados na literatura, em estudos in vitro para os cimentos de
ionbmero de vidro modificados por resina (Xie; Brantleyb; Culbertsonb, 2000) e
aqueles de alta viscosidade (Bonifacio et al., 2009). Além disso, os nanocristais de
celulose também proporcionaram melhores resultados quanto ao desgaste. O material
desenvolvido apresenta estabilidade e caracteristicas morfoldgicas, estruturais e
quimicas similares aos seus materiais precursores (Silva, 2013).

A liberac&o continua de fluor faz com que os cimentos ionoméricos sejam muito
utilizados em pacientes que possuam alto risco e grande atividade de carie (Stanley
et al., 2004) ja que tem demostrado prejudicar o crescimento de microorganismos
cariogénicos, como o Streptococcus mutans (McComb; Ericson,1987). Além disso, o
fluoreto liberado do cimento de ionédmero de vidro diminui a solubilidade do cemento
e esmalte ocorrendo em todas as estruturas dentarias, em contato ou n&o com o
material. O fluor ministrado em concentra¢gdes baixas, mas constantes no meio bucal
por longos periodos, tem se mostrado mais eficiente (Creanor et al., 2003; Rodrigues
et al., 2005). De acordo com Pires-de-Souza e colaboradores (2007), iondbmeros
convencionais apresentam uma maior liberagado de flior quando comparados com
ionbmeros nos quais foram incluidos modificadores. Este fato pode estar relacionado
a auséncia de interferéncia de outros componentes, mantendo assim, o material
“puro”.

Dessa forma, este estudo objetivou comparar a liberagdo de fluor, entre um
composito desenvolvido, o cimento de ionémero de vidro modificado por nanocristais
de celulose com cimentos ionoméricos convencionais, das marcas comerciais,
Maxxion R e Vidrion R. Tais marcas tem como vantagem um custo mais acessivel e
por isso, podem abranger a um maior numero de profissionais, bem como aos
Servigos Publicos.
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Metodologia

Obtencao dos nanocristais de celulose

O processo de fabricagdo ocorreu da seguinte forma; uma celulose de
eucalipto, apos processo Kraft, contendo a-celulose (96-98%), foi generosamente
fornecida por uma empresa brasileira. A hidrélise da polpa de madeira do eucalipto foi
realizada com acido sulfurico (Sigma-AldrichCo., St. Louis, MO, USA) como descrito
na literatura (Brito et al., 2012; Silva et al., 2013), com algumas modificagdes. Apds
obtencdo de um po fino, as particulas de celulose foram tratadas com solugdo de
NaOH (Sigma-AldrichCo., St. Louis, MO, USA) e, em seguida, um tratamento de
branqueamento foi realizado utilizando solugdo tampéo com acido acético a 99% e
acido cloridrico (Sigma-AldrichCo., St. Louis, MO, USA), (1,7% em peso em agua). As
fibras foram filtradas e enxaguadas com agua deionizada, entre cada passo. Uma
solugao de 64% em peso de acido sulfurico foi adicionada as fibras, sob forte agitagéo
mecanica, para preparar a dispersao de nanofibrilas de celulose da polpa branqueada.
O processo de hidrolise foi realizado a 50°C durante cerca de 50 min. Em seguida, a
dispersao foi diluida duas vezes e foi lavada trés vezes com agua deionizada por meio
de centrifugagédo. A dialise contra agua deionizada foi realizada até a dispersao atingir
pH ~ 6. A dispersao foi ultrasonificada (Sonifier Cole Parmer, Derwood, Maryland,
E.U.A.) durante cerca de 5 minutos e, finalmente, filtrada utilizando um filtro com poros
de 20 um. A concentragao final da disperséo de nanocristais de celulose (ncC) foi de

aproximadamente 1% em peso. Os ncC foram mantidos resfriados.

Confecgao dos corpos de prova
O cimento de ionbmero de vidro modificado por nanocristais de celulose
(CIVncC) foi preparado de acordo com Silva (2013), pesando 0,0883g de ncC em
balanca analitica (Mettler Toledo, Sdo Paulo, Brasil) e acrescentando no liquido das
marcas comerciais Maxxin R e Vidrion R (figura 1.), com o auxilio do aparelho agitador

Vortex para homogeinizar a mistura durante 20 minutos.
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Figura 1. Marcas comerciais ulitizadas no estudo

Quarenta corpos de prova (cp) foram confeccionados. Os cp foram
confeccionados utilizando-se uma matriz de propileno polimetacrilato de 11,0 mm de
didmetro e 3 mm de espessura. Apos a manipulagao, seguindo as especificagbes do
fabricante, o cimento foi inserido no interior da matriz, apoiada sobre uma placa de
vidro, com o auxilio de uma espatula de inser¢cdo e compactado até seu
preenchimento completo, usando um condensador de amalgama e incorporando-se
um fio de nylon, previamente pesado, de forma a propiciar que o cp tivesse todas as
suas paredes em contato com a solugao. Sobre a matriz foi pressionada uma fita de
poliéster com um peso metalico de 500 g para obtengcdo de adequado escoamento,
sem a formacé&o de bolhas no interior do cimento e lisura de superficie do material.

Todas as etapas foram realizadas em temperatura ambiente (21°C £ 2°C) e por
um unico operador previamente calibrado. Depois da presa dos cimentos (5 min), os
cp foram pesados e distribuidos aleatoriamente em grupos experimentais Maxxion R
convencional (MC), Maxxion R modificado (MM), Vidrion R convencional (VC), Vidrion
R modificado (VM), cada grupo com n = 10, de acordo com os tempos
predeterminados (1, 6, 12, 24, 72, 168 e 360 horas) para a analise da liberagao de
flior. Apés sua confeccdo, cada cp foi imerso em 10 ml de agua deionizada, suspenso
por meio de fio de nylon, em tubos falcon vedados e identificados, que ficaram
mantidos em temperatura de 37°C. A solucéo que ficou em contato com o cp durante
o primeiro tempo foi coletada para analise da liberagdao de flior e 0 mesmo cp foi
inserido em um novo tubn falcon contendo 10 ml de acua deionizada, repetindo-se o

processo sucessivamente até que alcangasse todos os tempos do estudo.
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Determinacgao da liberagao de fluor

Foi realizado o método colorimétrico de SPADNS que é fundamentado na
reacao entre o fluoreto e o corante Zircénio, juntos eles formam um complexo aniénico
sem cor (ZrFs?). A quantidade de fluoreto é inversamente proporcional a cor
produzida, ou seja, se torna progressivamente mais clara, quando a concentragao de
fluoreto se eleva.

Os cp foram retirados dos tubos falcon para mensuragao da liberacao de fluor
apo6s 1, 6, 12, 24, 72, 168 e 360 horas, de acordo com modificagdes na metodologia
proposta por Pereira e colaboradores (1999). A concentracdo do fluoreto foi
mensurada através do método colorimétrico SPADNS. A liberagao de fluor dos cp foi
analisada por um espectrofotdmetro (Bel Photonics Uv/Vis SP 2000). Inicialmente, foi
realizado o preparo de uma curva de calibragao usando substancia padrao de fluoreto
em concentragbes ra faixa de 0 a 1,4 mg.L"! e reagente misto de zircénio acido,
precisando a mesma, ser verificada a cada dia de analise. Para as amostras que
ultrapassaram a faixa de concentracdo acima, foram realizadas diluicdes sucessivas
para possibilitar sua leitura. O comprimento de onda do equipamento foi de 570 nm e
com uma passagem de luz de pelo menos 1cm, o mesmo, ajustado ao zero de
absor¢cado com a solucao de referéncia. Em seguida, realizou-se leitura de cada um
dos padrdes utilizando uma mesma cubeta de plastico para todas as leituras. A cada
10 analises, foi realizada a leitura da solugao zero de absorg¢do, de forma a garantir a

precisdo da curva. Os resultados foram obtidos em ppm de fluor.

Analise estatistica

Os resultados obtidos pelo método SPADNS foram analisados utilizando o
software SPSS (Statistical Package for Social Sciences, IBM Inc., New York, NY,
USA), versao 17.0, através de analise estatistica descritiva. Com auxilio do célculo do
boxplot os outliers foram identificados e removidos, permitindo, em seguida, a
aplicacdo de um teste de normalidade, o Shapiro-Wilk. Os dados, com distribuicdo
paramétrica, foram submetidos a analise de variancia (ANOVA) para verificar as
diferengas ou nao entre os grupos e marcas comerciais em relagéo a liberagao de
fluor e ao teste f de Fisher e t student para avaliar as diferengas inter e intragrupos,
adotando o nivel de significancia de 95%.
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Resultados

As figuras de 2 a 5 representam a liberagéo de flior em cada um dos
tempos analisados, e a figura 6 uma expectativa média da concentragéo de fluor
liberado por intervalo de tempo. Analisando os dados estatisticos observou-se que a
média dos valores das concentragdes de fluoretos foram semelhantes (p>0,05) entre
o grupo MC versus MM (MC/MM), nos tempos de 6, 12, 24, 72 e 168 horas, enquanto,

nos tempos 1 e 360 horas e para os demais grupos (VC/VM, MC/VC e MM/VM), foram
estatitsticamente diferentes (p<0,05).
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Figura 2. Média das concentragdes da liberagao de fluor dos grupos MC e MM, em
diferentes tempos
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Figura 3. Média das concentragdes da liberagcao de fluor dos grupos VC e VM, em
diferentes tempos
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Figura 4. Média das concentragbes da liberagao de fluor dos grupos VC e MC, em
diferentes tempos
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Figura 5. Média das concentragdes da liberagao de fluor dos grupos MM e VM, em
diferentes tempos
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Figura 6. Expectativa média da concentragao de fluor liberado por intervalo de tempo
(hora)

A relagao intragrupal demonstrada na figura 2, evidenciou que o cimento
ionomérico Maxxion R convencional teve uma maior liberacdo de flior em 1 e 360

horas. Nos tempos 6, 12, 24, 72 e 168 nao houve uma diferenca estatistica entre as
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médias ao nivel de significancia de 0,05. Em contrapartida, na figura 3, revelou que o
grupo VC obteve maior liberagdo de ions fluoreto, em todos os tempos, quando
comparado com VM.

De acordo com os resultados obtidos, foi verificada consideravel diferenca no
quesito liberagao de fluor, entre as marcas comerciais utilizadas no estudo, seja na
analise enquanto material encontrado no mercado, com sua composi¢ao original, ou
apos a modificagdo do mesmo pela adi¢do dos nanocristais de celulose. Nas figuras
4 e 5 o cimento da marca Maxxion R modificado e convencional, liberou maior
quantidade de ions fluoretos quando comparado a liberagdo promovida pelo cimento
da marca Vidrion R em qualquer uma dessas duas condigoes.

A Figura 6 representa uma expectativa média da concentragao de fluor liberada
em cada hora, demonstrando uma maior liberagdo nas primeiras 24 horas e um

declinio ao longo do tempo.

Discussoes

A liberacdo de fluor é dependente de varias situagdes, como a
composi¢cao do material, a solubilidade (Forsten, 1990), porosidade (DeSchepper et
al.,, 1991) relagdo pd/liquido e método utilizado para mistura — manual versus
mecanica (McKnight-Hanes et al., 1992) e tamanho da area exposta (Tveit; Gjerdet,
1981).

Essas situagdes explicam os menores valores de liberacdo de fluor nos
materiais testados, mas principalmente nos CIVncC, que apresentou o menor valor
quando comparados com as outras duas marcas CIV MC e CVI VC. A adi¢ao de
nanocristais de celulose alterou a composicdo do material, aumentou a resisténcia a
abrasdo do compdsito (Silva et al.,, 2013), com isso diminuindo a solubilidade, a
relagao po/liquido foi alterada e a mistura se tornou mais viscosa, esse desempenho
esta relacionado a incorporagéo de particulas no liquido, interferindo na aglutinagéo,
todos esses fatores podem explicar essa diferenca na liberagao desses ions.

O trabalho de Silva, Duarte e Sampaio (2010), reforga os resultados
obtidos com essa pesquisa ao comparar varios cimentos convencionais de marcas
comerciais distintas. Nesse mesmo estudo o Maxxion R também apresentou média
de concentragao de liberagao de fluor superior ao Vidrion R. Além disso, demonstrou
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que cimentos modificados por resina liberaram concentracbes de ions fluoretos
inferiores aos convencionais. Tal comportamento se assemelhou ao cimento de
ionomero de vidro modificado por nanocristais de celulose que apresentou menor
liberagdo em relagao as outras marcas comerciais.

Corroborando com o estudo de Stanley e colaboradores (2004) a
liberacdo de fluor dos CIVs é maior nas primeiras 24 horas — o chamado “efeito
explosao” (burst effect) e se da por dissolugdo do material e por troca de i6ns, pois os
CIV tém em sua composicdo NaF. Essa alta taxa de liberagdo de fluor nas primeiras
24 horas acontece devido a erosédo dos cimentos ionoméricos recém-aglutinados (El-
Mallakh; Sarkar, 1990).

Para todos os grupos, no tempo de 360 horas, as concentragdes de fluor
encontradas foram menores do que as concentragdes médias nas aguas fluoretadas
(APHA, 1995). Este fato pode ser contornado através de recargas de ions fluoreto
advindo de fontes externas como bochechos, dentifricios fluoretados e/ou aplicacdes
tépicas de fluor.

Assim como no trabalho de Forsten (1998) e Xu e Burgess (2003), a
protecao superficial dos cimentos ionoméricos nao foi utilizada por se tratar de um
estudo in vitro podendo interferir na liberagado do fluor, ja que ndo ha presencga de
lingua e saliva como no meio bucal em que provocariam a remogao do material
protetor em poucas horas. Optou-se pela utilizagdo de agua destilada/deionizada
com o intuito de eliminar interferéncias ibnicas durante a permanéncia dos cp nos
tubos falcon, apesar da mesma nao simular o ambiente bucal.

Para a determinacdo da liberacdo do fluor existem varios métodos para
serem utilizados, dentre os quais se destacam os métodos eletroanalitico e
colorimétrico. O método do eletrodo possui uma maior faixa analitica, de 0,1 a 10.0
mg. L-1 quando comparado com o método colorimétrico ou de SPADNS, cuja faixa
analitica varia de 0 (zero) a 1,4 mg. L-1 (APHA, 1995). A menor sensibilidade do
método colorimétrico fez com que se realizasse diluicbes sucessivas quando
necessarias, porem apesar da maior faixa analitica do método do eletrodo, o método
de SPADNS ¢é muitas vezes escolhido por ter um custo considerado baixo, o

desenvolvimento de cor é instantaneo e nas faixas visiveis, permite leitura imediata,
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entre outras vantagens. Dessa forma, se torna a escolha de muitos profissionais para
a analise da liberacao de fluor do cimento de ionébmero de vidro.

As diferencas encontradas nas marcas comerciais dos ClVs confirmam a
necessidade de que os fabricantes relatem na descricdo de seus produtos a
quantidade minima de fluor liberada, contribuindo muito desta forma para que os
Profissionais da Odontologia possam escolher com mais seguranga e prescrevam
assim o melhor material para cada caso clinico/paciente.

Novos trabalhos poderao ser realizados, com relacdo a incorporacao de
flor aos nanocristais de celulose, para sua utilizacdo nos cimentos ionoméricos, esse
fato pode contribuir para o aumento da liberacdo de fluor dos CVIncC visto que, a

literatura demostrou propriedades mecanicas favoraveis.

Conclusao

Conclui-se que os Cimentos de lonémero de Vidro acrescidos com
nanocristais de celulose apresentaram padrdo de liberacdo de fluor similar na
liberacdo de fluor quando confrontados com os dados dos Cimentos Convencionais.
Esse achado demonstra mais um fato positivo no desenvolvimento de um novo
composito criado por pesquisadores do grupo de pesquisa BioMat/UFVJM, sob
patente —-BR102014012616, comprovadamente, agrega caracteristicas fisico-
quimicas e biolégicas, bem como baixo custo, sem maiores prejuizos na importante

propriedade do CIV quanto a sua liberacao de fluor.
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