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TRABAJO PRESENTADO EN OPCION AL GRADO CIENTIFICO DE DOCTOR EN CIENCIAS QUIMICAS.

La caries dental es una de las enfermedades més difundidas en la humanidad. Esta enfermedad es el resultado de una infeccién
bacteriana causada por diversos factores, tales como las caracteristicas del tejido dentario hospedero, la dieta y la higiene de cada individuo.

Desde tiempos remotos el hombre ha enfrentado el problema de la pérdida de tejido dental por caries y, consecuentemente, la
necesidad de mantener la mayor eficiencia posible en la masticacion mediante la reposicion de la pérdida fisica por algin material
capaz de realizar la funcién del diente. El material mas utilizado con esta finalidad ha sido la amalgama de plata, de la cual aparecen
los primeros reportes desde el afio 659 d.c. Las principales caracteristicas favorables para tal fin son su elevada resistencia fisico
mecanica y bajo costo. No obstante, presenta algunas desventajas tales como, su aspecto antiestético y su posible toxicidad, incon-
veniente que sigue siendo tema de amplios debates.

Actualmente, los composites dentales o resinas compuestas, como también se conocen, forman parte de los materiales alterna-
tivos a las amalgamas que complacen las exigencias estéticas del paciente. Las restauraciones con resinas se realizan con menor
sacrificio del tejido dental sano. Sin embargo, sus propiedades fisico mecanicas son inferiores a las de las amalgamas, a pesar de la
profundizacién de los trabajos de investigacion dirigidos a su mejoramiento.

La incorporacion de particulas inorganicas a la matriz polimérica del composite reduce la contraccion propia de la polimerizacion
y la absorcién de agua, ademas de aportarle mayor dureza, resistencia al desgaste y estabilidad del color. La influencia del relleno
inorganico sobre el comportamiento fisico del composite esta estrechamente relacionada con su geometria, tamafio y estado fisico.

Entre los factores determinantes para lograr buena calidad en los composites, esta el acoplamiento del relleno con la matriz
orgénica. El método mas utilizado para alcanzarlo es el tratamiento del relleno con agentes de acoplamiento, generalmente silanos,
mediante un proceso que se realiza en dos pasos. Algunos autores sugieren la denominada silanizacion en un solo paso mediante
la incorporacion directa del y-metacriloxipropiltrimetoxisilano (MPS) a la matriz. Se ha demostrado que este tratamiento es tan eficaz
como el inicialmente mencionado, en cuanto a lograr la unién necesaria entre la matriz y el relleno. Sin embargo, su empleo afecta
algunas propiedades fisico mecanicas del material y, ademas, se reporta una menor conversion en la reaccion de polimerizaciéon de
la matriz. El primero de los métodos resulta complejo y el otro afecta algunas propiedades de las resinas compuestas.

Segun datos de la Direccion Nacional de Estomatologia, la demanda nacional de las resinas compuestas es de aproximadamente
10 000 estuches por afio, lo que representa un total de 280 kg, para realizar cerca de 2 000 000 obturaciones en tal periodo, lo cual
no solo repercute en el factor estético, sino también, en la salud bucal de la poblacién. Debido a la repercusién social que tiene la
aplicacion de las resinas compuestas y los problemas cientificos adn sin resolver en la preparacion de estos materiales, el tema de
investigacion resulta atractivo y muy actual.

En el presente trabajo, se desarrollaron y caracterizaron nuevos composites, utilizando diferentes matrices monomeéricas y
rellenos inorganicos con vistas a su aplicacion odontolégica, para lo cual se evalud la utilizacién de diferentes minerales cubanos y
aerosil como rellenos y una nueva matriz monomérica compuesta por Bis-GMA/TEEGDMA/MPS (2,2-bis-[p-(2-hidroxi-3-
metacriloxipropoxi)fenil]propano/dimetacrilato de tetraetilenglicol/y-metacriloxipropiltrimetoxisilano). Los resultados se compararon
con los obtenidos para resinas compuestas preparadas con los mismos rellenos y las matrices Bis-GMA/TEEGDMA y Bis-GMA/MPS.

Como rellenos de las resinas compuestas se estudiaron cuatro minerales cubanos, cuarzo de los yacimientos “El Cacahual” y
“Santa Lucia”, caolin de la Isla de la Juventud y sheridanita de Holguin, y dos silices pirogénicas (DT4 y 200) producidas por
DEGUSSA. SA (Alemania). Para su evaluacion, se realizé analisis quimico, espectroscopia infrarroja, difraccion de rayos X, microscopia
electrénica de barrido. Se les determind ademas, el area superficial por el método de BET, blancura de los minerales y la distribucion
del tamafio de particulas.

Utilizando los minerales y sus combinaciones con las silices pirogénicas y las matrices antes mencionadas, se prepararon las
diferentes formulaciones de composites dentales, a los que se les determiné la profundidad de curado, absorcion y solubilidad en
agua segun la norma ISO 4049. Se evaluaron propiedades mecanicas tales como médulo de elasticidad (E), resistencias a la compre-
sion (Rc), a la compresién diametral (Red), y al desgaste, seguin los procedimientos descritos en la norma ISO 604.

Para el curado de los materiales fotopolimerizables, se emplearon dos lamparas de luz halégena: (Visilux 2 y Spectrum 800,
Dentsply. Alemania), ambas de la casa comercial 3M. El tiempo de irradiacion para las mezclas monoméricas fue 20 s y para los
composites 40 s por ambas caras, excepto para el ensayo de profundidad de curado en que solo se irradiaron las probetas por una
de las caras. Cada diez exposiciones, se comprobdé que la densidad de potencia de la ldmpara sobrepasara los 600 mW/cm? mediante
un radiometro incorporado a la lampara.

Se realizd el estudio fotocalorimétrico de algunas de las formulaciones para caracterizar el comportamiento cinético de la
fotopolimerizacién de los mondmeros presentes en la matriz, bajo irradiacion y determinar el grado de conversion del monémero a
polimero en un tiempo dado, pues mientras mayor sea este, menor resulta la toxicidad del material. La cinética de polimerizacién de
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los composites, se estudid mediante la irradiacion directa de estos en un fotocalorimetro. El calor desprendido durante la polimerizacion,
se relaciona con el grado de conversion de mondmero a polimero y el grado de conversion se determin6é mediante la relacién entre
el calor liberado a un tiempo t (AH,) y el calor total de polimerizacion (AH).

Se determind la radiopacidad (ISO 4049) de nueve formulaciones preparadas con la matriz Bis-GMA/TEEGDMA/MPS y como
relleno hibrido una mezcla de cuarzo del yacimiento “El Cacahual” y aerosil DT-4. Los agentes radiopacos fueron circén (ZrSiO,) y
circona (Zr0,). Se analizo el color de los composites por comparacion con la guia de colores CHOMASCOP de la casa comercial 3M
siguiendo el mismo procedimiento empleado por los estomatologos para elegir el color del material que se utiliza en la restauracion.

Los resultados fueron procesados estadisticamente por comparacion de medias y varianzas empleando los estadigrafos “t” de
Student y “F” de Fisher con un 99 % de confianza, con el programa Statgraphics Plus 5.5.

De los minerales cubanos estudiados, las dos muestras de cuarzo son las que cumplen con los requerimientos para ser usados
como relleno, siendo el de “El Cacahual” el mas adecuado. Ademas, se logré un relleno hibrido con aerosil 200, que le confiere al
composite mejores propiedades mecanicas. Se descarté el uso del caolin atendiendo a las bajas propiedades mecanicas y la sheridanita
debido a la inadecuada coloracién de los composites preparados con este mineral.

Aunque la presencia de y-MPS disminuye la velocidad inicial de la fotopolimerizacion, el comportamiento de este sistema bajo
irradiacion garantiza su fraguado en tiempo clinico llegando en algunos casos a conversiones comparables a las de sistemas donde
se emplean diluyentes “clasicos”. Al introducir aerosil se nota una disminucion de este parametro que puede ser debida tanto a la
presencia de este diluyente como a los agregados de este relleno, lo que puede influir desfavorablemente sobre la profundidad de
curado del material.

Se propuso una nueva composicion para la matriz monémerica (Bis-GMA/TEEGDMA/MPS), teniendo en cuenta que no se encon-
traron evidencias de la efectividad del tratamiento superficial de los rellenos mediante la silanizacién en dos pasos y que la introduc-
cion del MPS como diluyente de las resinas compuestas influye favorablemente sobre la compatibilidad entre la matriz organicay el
relleno. Aspecto que se evidencia por el andlisis de la superficie de fractura en compresion de los composites, donde se observa que
en los preparados con la matriz Bis-GMA/TEEGDMA, es mayor el nUmero de particulas que han sido arrancadas de la matriz dejando
huecos en la estructura del composite. Cuando se analizan los composites preparados con la matriz Bis-GMA/MPS es menor el
namero de particulas arrancadas, se logra mayor integracion del relleno a la matriz. Los composites preparados con la nueva matriz
muestran mayor integracion de las particulas del relleno con ella, las cuales estan mas embebidas y manifiestan el mejor comporta-
miento mecanico.

Los composites con relleno hibrido muestran mayor homogeneidad, en ellos se logra mejor pulido, menor desgaste y similar
profundidad de curado, aunque menor resistencia mecanica que los preparados con el relleno convencional.

El mejor de los composites estudiados es la formulacién Bis-GMA/TEEGDMA/MPS con relleno hibrido cuarzo-aerosil, ya que
experimenta el menor desgaste y presenta valores apropiados de profundidad de curado [(2,96 + 0,01) mm, > 2,50], absorcion
[(8,7 = 1,2) mg/mm?, < 40]y solubilidad en agua [(1,6 * 0,6) mg/mm?3, <7,5] y resistencia mecéanica [(Rc = (157 + 15) MPa, >
130]; Red = (33 %= 4) MPa, > 30; E = (25 = 3) GPa, entre 18 y 30. (En negrita los valores exigidos por las normas para cada
propiedad). Debido a su resistencia mecanica, es una formulacion indicada para la restauracion de dientes anteriores y se recomien-
da que pase a la fase de ensayo preclinico.

La introduccion de nanoparticulas de 6xido y silicato de circonio en los rellenos, propicia un adecuado nivel de radiopacidad para
el diagnostico clinico. Los mayores valores de radiopacidad se obtienen cuando se utiliza el éxido, pero estas formulaciones no
pueden usarse directamente porque no se logra una distribucion adecuada de las particulas del agente radiopaco en la matriz, ni
una coloracion que le permita el uso clinico. La mejor formulacion es la que contiene 10 % de silicato de circonio ya que presenta
radiopacidad y color adecuados.

La novedad del trabajo radica en el uso de la nueva matriz Bis-GMA/TEEGDMA/MPS en la preparacion de las resinas compuestas.
De esta matriz no se encuentran reportes y en ella, se sustituye parcialmente el diluyente por el silano metacrilico, de manera tal que
funcione preferentemente como agente de acoplamiento para obtener composites dentales con mejores propiedades sin tratamien-
to previo del relleno. Con ella se logra que la superficie del relleno sea méas compatible, que este se embeba mejor en ella y disminu-
yan los efectos negativos que ocasiona la inclusion directa del silano en la matriz. Otro aspecto novedoso del trabajo es la evaluacion
del cuarzo del yacimiento “El Cacahual”, mineral cubano con adecuada pureza que le permite ser usado como relleno de resinas
compuestas.

La tesis abarcd 116 paginas con 16 tablas y 50 figuras. Recoge los aspectos de mayor interés en la preparacion y evaluacion de
resinas compuestas de posible aplicacion como obturantes dentales. En la introduccion, se refieren aspectos generales del tema,
problema cientifico, hip6tesis y objetivos que se persiguen en el trabajo, asi como su novedad. Consta de tres capitulos. El primero
comprende la revision bibliogréfica, con los antecedentes y estado del arte en el tema de las resinas compuestas para restauraciones
dentales, asi como los cambios fundamentales que han ocurrido en su composicion desde su surgimiento. En el segundo, se
describen las técnicas experimentales y materiales usados y en el tercero, se presentan y discuten los resultados mas interesantes de
los rellenos, matrices y formulaciones estudiadas. Presenta ademas, conclusiones, recomendaciones y 160 referencias bibliograficas, de
las cuales, el 40 % corresponde al periodo 2000 a 2006, el 34 %, 1994 a 1999y 17 %, 1988 a 1993), un glosario y anexos. En estos
ultimos, se refieren datos de interés sobre los estudios realizados a los rellenos y los composites preparados y la produccion cientifica del
autor, que comprende 10 publicaciones en revistas nacionales e internacionales, entre las que se pueden citar: Journal Latin American
Applied Research, Revista del llustre Consejo General del Colegio de Odontélogos y Estomatologos de Espafia, Revista Cubana de
Quimica, Revista de Mineria y Geologia y Revista CENIC Ciencias Quimicas, cinco articulos a texto completo en anales eventos (VI
Congreso Latino Americano de Orgaos Artificiais e Biomateriais, VIy VIl Congresos de la Sociedad Cubana de Bioingenierfa). Se cuenta
con mas de 25 presentaciones en encuentros cientificos nacionales e internacionales y reconocimientos en tres de ellos.

Parte de esos resultados , se han introducido en el tema Obturantes y sellantes dentales del curso de postgrado de Biomateriales
Il que imparte el Centro de Biomateriales de la Universidad de la Habana dentro de la maestria de Ciencia de los Materiales y han
permitido a la autora la obtencidn de tres sellos (distinciones) “Forjadores del Futuro” que otorgan las Brigadas Técnicas Juveniles y
la formacion de tres licenciados en Quimica y un técnico medio en Quimica. Finalmente, cabe sefialar que es la primera tesis de
doctorado que se defiende en el pais en el tema de los obturantes dentales y es el antecedente de diversos trabajos que pueden
realizarse en aras de poder contar con una resina compuesta de produccién nacional.




