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Resumo:

As resinas odontolégicas de boa qualidade tém duracdo de quatro anos e
somente certas marcas importadas cumprem a funcéo de liberacéo de fluor
ou de um agente bactericida. O objetivo deste trabalho foi sintetizar
compadsitos que permanegam no ambiente oral com a liberacdo controlada
de clorexidina, que € um agente bactericida a temperatura ambiente, como
uma tecnologia nacional de alta qualidade e de preco acessivel a populacao.
O método de deteccao da clorexidina contida nas resinas odontolégicas foi
através da cromatografia gasosa com detector de captura de elétrons (CG-
ECD). Os resultados da liberacdo no periodo de 7 dias indicaram sinais
relacionados ao solvente, a composi¢cdo das resinas, e baixa quantidade do
agente bactericida, o que indica a eficiéncia do material, uma vez que, em
altas quantidades o agente bactericida pode provocar complicacdes para o
uso desses compaositos.

Introducéo

As resinas odontoldgicas de boa qualidade tém duracdo de quatro anos e
somente algumas marcas importadas cumprem a funcao de liberacdo de um
agente bactericida. Por isso, uma tecnologia avancada de origem nacional
para as resinas restauradoras deve ser buscada afim de alcancar a grande
populacdo. A clorexidina é bastante usada como padrdo de prevencéo de
formacéo de placa e desenvolvimento de gengivite em enxaguantes bucais,
demonstra efetividade em tratamentos odontolégicos e aumento na
durabilidade de resinas. Entretanto, seu uso pode causar coloragcéao
extrinseca dos dentes, perturbacdo dos gostos do paladar e mudangas de
sensibilidade na lingua, por isso o controle de sua concentragcao € essencial.
Para analise qualitativa e quantitativa da resina, € utilizada a cromatografia
gasosa (CG) com detector de captura de elétrons (ECD). Todavia, a
clorexidina possui muitos grupos aminas fazendo com que sua analise na
cromatografia gasosa posa gerar picos assimétricos, por isso a derivatizacao
por sililacdo é necessaria para auxiliar nessa simetria (FOWLIS, 1995).
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Materiais e métodos

Os reagentes usados na formulacdo da fase organica das resinas
restauradoras foram de procedéncia Sigma-Aldrich: Bisfenol A
Glicidilmetacrilato - Bis-GMA,; Hidroxietiimetacrilato — HEMA,; Tetraetileno
Glicol Dimetacrilato - TEGDMA,; Canforoquinona — CQ;
Dimetilaminoetilmetacrilato — DMAEMA. As clorexidinas utilizadas foram a
Aldrich de base 98% e a InLab 99% Confianca da Alamar Tecno-Cientifica
de base 99,5%. As cargas inorganicas foram a Fumed Silica (vidro
odontoldgico) de 0,7 um e 6% silane MEMO, e o Aerosil 0x50 silanizado
10% de 40 nm MEMO. O solvente utilizado da Honeywell foi o acetato de
etila grau HPLC. O meio de liberacdo aplicado da Exodo Cientifica foi o
diclorometano de base 99,5%. O derivatizante foi o Bis-(trimetilsilil)-
acetamida — BSA Sigma-Aldrich de grau de sintese 299,5%. O outro
derivatizante usado foi o BSTFA para verificar a derivatizacdo com testes.

A resina odontolégica foi dividida em quatro grupos com gquantidade de
clorexidina definida. As porcentagens dos mondémeros em massa foram de
30% da fase organica, distribuida na propor¢cédo de 70% de Bis-GMA e 30%
em TEGDMA. Nos 70% da mistura Bis-GMA foram adicionados HEMA com
as diferentes porcentagens de clorexidina, ocasionando a diminuicdo da
concentracdo da mistura bisGMA. O foto-iniciador CQ e o co-iniciador
DMAEMA foram fixados em 1,0% da massa total dos monémeros. A matriz
organica foi incorporada a fase inorganica que obedece a concentracdo em
relacdo a massa total dos monémeros de 30% conforme literatura
(GEDALIAS, 2017).

Os corpos de prova foram fotopolimerizados, com luz de LED (light emission
diode) utilizando um equipamento manual com SDI/Australia modelo Radii-e
e com poténcia maxima de até 1200 mW/cmz2. A polimerizacdo foi de tempo
total de 180 s, sendo equivalente a 3 pulsos de 60 s consecutivos com a
menor distancia possivel entre o fotoativador e o material. Os corpos de
prova foram acomodados em frascos opacos para cada grupo da resina
dentéaria e cobertos com papel aluminio.

Para avaliar a liberacdo do agente bactericida, foram utilizados frascos de
vidro em Banho Maria Dubnoff com temperatura ambiente de 28°C sem
agitacdo. Os quatro grupos de diferentes concentracbes do agente
bactericida das resinas foram submetidos a diferentes tempos em 20,00 mL
de diclorometano. Na etapa seguinte removeu-se a resina e a solucédo foi
rota evaporada a 30°C e de 80-100 rpm por ca. 10-15 min. Posteriormente,
lavou-se o baldo diversas vezes com acetato de etila grau HPLC e o
solvente de lavagem foi transferido para um baldo volumétrico de 10,00 mL.
O processo de sililacdo ocorreu por um periodo de 3 h em chapa de
aguecimento a 50°C, mesma temperatura que ocorreu a insergéo de 0,5 puL
BSA. Posteriormente, o material foi deixado a temperatura ambiente por
24 h. A identificacdo dos compostos organicos halogenados se deu atraves
de um cromatdgrafo gasoso (Agilent) com detector de ECD e injetor
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automatico, e para tanto, utilizou-se 1,00 uL da amostra. Gas de arraste
utilizado foi Hélio (99,995%), fluxo de 1 mL/min

, pressdo de 63,3 kPa e fluxo total de 24,8 mL/min. As injecdes foram
realizadas em modo Split na razdo de 1:20. A coluna utilizada é da marca
Agilent, HP5-MS (95% Dimethyl Polysiloxane, (5%-Phenyl)-
methylpolysiloxane), comprimento de 30,0 m, diametro interno de 0,25 mm
ID e espessura do filme de 0,25 um. Temperatura inicial do forno € de
120°C, com taxa de aquecimento de 8°C/min, até 240°C, permanecendo
nessa temperatura por 5 min. As temperaturas do injetor e do detector foram
de 240°C e 250°C, respectivamente.

Resultados e Discusséao

Os materiais obtidos foram submetidos as analises de liberacdo, e os
resultados foram monitorados por CG-ECD, sendo que 0s mais expressivos,
séo apresentados na Tabela 1.

Tabela 1. Tempos de retencéo e intensidade de sinal do grupo de cada resina.

Grupo Tempo de retencdo | Intensidade de sinal
3,732 293.375
8,092 26.422
I 8,366 267.185
14,288 6.108
14,488 6.044
3,727 108.693
4,573 510
5,056 2.631
Il 8,089 10.846
8,357 107.429
14,277 7.047
14,474 4.470
3,712 70.025
4,572 581
5,049 3.829
1] 8,092 4.444
8,350 249.642
14,257 9.037
14,461 22.380
3,698 152.041
4,571 713
5,063 40.247
\Y; 8,092 2.619
8,349 211.550
14,270 5.821
14,458 1.857

Os resultados indicam os tempos de retencdo dos materiais submetidos as
liberacdes. O tempo de retengdo de 3,7 min pode ser correlacionado ao
solvente acetato de etila. Os tempos de 8,1 min, 8,4 min, 14,3 min e 14,5
min, sdo observados em ambos os Grupos, podendo ter inferéncia a um
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min foi observado com intensidade de sinal baixa, porém, pode ser inferido
como sendo o tempo de 4,472 min da clorexidina derivatizada, além disso,
foi observado um aumento da intensidade do sinal conforme aumenta a
concentracdo do agente bactericida na resina. O valor baixo observado para
a clorexidina indica que a liberacdo do agente bactericida pode néo ser tao
alta a ponto de provocar complicacdes no paladar, sendo este um resultado
promissor para o experimento. No tempo de retengdo de 5,1 min, ndo foi
observada leitura para o Grupo |, mas em baixas quantidades nos demais
grupos e aumentando sua intensidade de sinal conforme se aumenta a
concentracdo da clorexidina do grupo correspondente. Vale ressaltar, que
nao se pode inferir diretamente seu aumento ao agente bactericida ou ao
BSA apenas pelo tempo de retencdo ndo correspondente a nenhum desses
componentes. Variacdes da intensidade de sinal para os tempos que
aparecem em ambos 0s grupos podem ser devido a erros causados por
possivel perdas do analito.

Conclusdes

Os estudos experimentais indicam que o compaosito de interesse foi obtido e
a clorexidina teve sua liberacdo de forma lenta e detectavel, a partir de
Cromatografia Gasosa com detector ECD com o uso do derivatizante BSA.
Os tempos de retengdo do solvente e da clorexidina s&o apontadas
respectivamente como 3,722 min e 4,472 min pela replicabilidade dos
resultados. Nas analises de liberacdo da resina odontologica para o periodo
de 7 dias, o tempo de retencéo do solvente foi verificado. Para os tempos de
8,1 min, 8,4 min, 14,3 min e 14,5 min, repetiam-se em todos 0S grupos em
diferentes intensidades de sinais, indicando uma possivel liberacdo de um
componente do polimero. No tempo de 4,5 min, foi observado um sinal
discreto, tendo correlacdo a presenca da clorexidina pela sua auséncia no
Grupo | sem o agente bactericida e pelo aumento da intensidade de sinal
conforme sua concentragdo aumentava.
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