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RESUMO

RAMOS, Tatiane Santos. Propriedades fisico-mecanicas, quimicas e biologicas de cimentos
de ionémeros de vidro reforcados com grafeno. 2022. 46 f. Dissertacdo (Mestrado em
Odontologia) - Faculdade de Odontologia, Universidade do Estado do Rio de Janeiro, Rio de
Janeiro, 2022.

O objetivo desse trabalho foi avaliar propriedades fisico-mecanicas, quimicas e
bioldgicas de cimentos de iondmeros de vidro autopolimerizaveis (CIV) reforcados com
grafeno. Foram incorporadas diferentes proporcdes de p6é de grafeno (0,5%, 1%, 2% e 5%) a
dois cimentos de iondmero de vidro autopolimerizdveis (Gketc - Ketac, 3M e Grji - Fuji 1X,
GC) e confeccionados discos de 1,5mm (altura) x 8mm (didmetro). Os discos foram
caracterizadas por meio da perfilometria 3D de ndo contato, obtendo-se a média de trés
medidas de rugosidade linear (Ra) e rugosidade volumétrica (Sa). A atividade antimicrobiana
foi avaliada pelo teste de halo de inibi¢ao (n=4) em meio BHI, utilizando o in6culo de 100uL
(1 x 108 UFC/mL) de Streptococcus mutans (ATCC 25175). Os CIVs foram depositados em
pocos de 4 mm (altura) x 3mm (didmetro), sendo o controle positivo a clorexidina a 0,2%.
Avaliou-se a radiopacidade (n=6), utilizando-se o programa CorelDRAW Graphics Suite
2017® para estimar a intensidade de cinza (IC) nas radiografias dos discos. Para analise da
liberagdo de fldor, os discos (n=5) foram imersos em 10mL de dgua deionizada por 24 horas,
7, 14, 21 e 28 dias a 37°C, com troca da solucdo. A leitura de fldor de 1 mL da amostra foi
realizada com eletrodo ion seletivo (Orion, Brasil). Para os testes de solubilidade e sor¢do de
agua, os discos (n=4) foram pesados apds a manipulacdo e em seguida submersos em 10 ml
de dgua destilada, mantendo-se o conjunto a 37°C e em ~pH=7,0. Subsequentemente foram
armazenados a 37°C por 24h em um dessecador e devolvidos novamente para um frasco
contendo 10 mL de 4gua destilada (37°C e ~pH=7,0). Esse procedimento foi realizado apds
24h e repetido ap6s 7, 14 e 21 dias. A microdureza Vikers (50g/10s) foi avaliada em 3 pontos
100pum equidistantes na superficie dos discos (n=6). Os dados foram analisados descritiva e
estatisticamente (Testes de Shapiro-Wilk, Kruskal-Wallis, Mann-Whitney, ANOVA com o
post hoc de Tukey — p<0,05 e Wilcoxon). Foi observado que Gketac a 0,5% e Gryji a 1%
apresentaram menores valores de Ra (1,66 e 1,71) e Sa (1,84 e 1,90), respectivamente. Os
grupos controles de ambos CIV apresentaram maiores Ra (4,09 e 2,84) e Sa (5,65 e 5,13).
Nao houve formagdao de halo nos diferentes grupos. A incorpora¢do de grafeno reduziu a
radiopacidade do Gketac € Gruji, com maior diferenca entre os indices de cinza (IC) entre Gruji
0% (IC = 64,25) e para 5% (IC = 47,75) (p= 0,002). Houve redugao na taxa solubilidade do
Gketac € Gryji com incorporacdao de grafeno apds 21 dias, sendo a relacdo inversamente
proporcional a concentragdo de grafeno no Gryji. Para sor¢ao de dgua, 0 Ggetac N0 apresentou
alteracdes com o tempo, nem com as concentragdes de grafeno, enquanto Gryji apresentou
redugdo da sor¢do tempo e concentracdo dependentes. Houve tendéncia de liberacao de flior
dependente da concentracio de grafeno em Gketac, €nquanto no Gruji, houve maior liberagao
de fldor quando comparadas apenas as concentragdes mais baixas e mais alta de grafeno. A
incorporacdo de grafeno aumentou a microdureza do Gxetac @ 0,5% € 1% e reduziu a do Gruj
em todas as concentragdes. O grafeno melhorou a dureza do Gietac @ 0,5 € 1%, sem alterar as
demais propriedades avaliadas; e reduziu a radiopacidade, solubilidade e sor¢do de dgua do
Gruji-

Palavras-chave: Iondmero de vidro. Grafeno. Propriedades mecanicas. Materiais dentarios.



ABSTRACT

RAMOS, Tatiane Santos. Physical-mechanical, chemical and biological properties of
graphene-reinforced glass ionomer cements. 2022. 46 f. Dissertagao (Mestrado em
Odontologia) - Faculdade de Odontologia, Universidade do Estado do Rio de Janeiro, Rio de
Janeiro, 2022.

The objective was to evaluate antimicrobial activity, radiopacity, fluoride release and
physical-mechanical properties of graphene-reinforced self-curing glass ionomer cements
(GICs). Different proportions of graphene powder (0.5%, 1%, 2% and 5%) were incorporated
into two self-curing glass ionomer cements (Ggetac - Ketac, 3M and Gruji - Fuji IX, GC) and
specimens of 1.5mm (height) x 8mm (diameter). The disks were characterized by non-contact
3D profilometry, obtaining the average of three measurements of linear roughness (Ra) and
volumetric roughness (Sa). Antimicrobial activity was evaluated by the inhibition halo test
(n=4) in BHI medium, using an inoculum of 100uL (1 x 10® CFU/mL) of Streptococcus
mutans (ATCC 25175). The GICs were deposited in a 4 mm (height) X 3 mm (diameter) well,
the positive control being 0.2% chlorhexidine. Radiopacity (n=6) was evaluated using the
Core]DRAW Graphics Suite 2017® program to estimate the gray intensity (CI) in the
radiographs of the disks. To analyze the fluoride release, the disks (n=5) were immersed in
10mL of deionized water for a period of 24 hours, 7, 14, 21 and 28 days at 37°C , with
exchange of the solution. The fluoride reading of 1 mL of the sample was performed with a
selective electrode (Orion, Brazil). For the solubility and water sorption tests, the samples
(n=4) were weighed after handling and then submerged in 10 ml of distilled water, keeping
the set at 37°C and at ~pH=7.0, were subsequently stored at 37°C for 24h in a desiccator and
returned to a flask containing 10 ml of distilled water (37°C and ~pH=7.0). This procedure
was performed after 24 hours and repeated after 7, 14 and 21 days. The Vikers microhardness
(50g/10s) was evaluated in 3 points 100um equidistant on the surface of the samples (n=6).
Data were analyzed descriptively and statistically (ANOVA, followed by Tukey's test;
p<0.05). It was observed that Gkewc at 0.5% and Gryji at 1% presented lower values of Ra
(1.66 and 1.71) and Sa (1.84 and 1.90), respectively. Control groups from both CIV had
higher Ra (4.09 and 2.84) and Sa (5.65 and 5.13). There was no halo formation in the
different groups. The incorporation of graphene reduced the radiopacity of Gketac and Gruji,
with a greater difference between the ash indices (CI) between GFuji 0% (CI = 64.25) and for
5% (CI=47.75) (p=0.002). There was a reduction in the solubility rate of GKetac and GFuji
with the incorporation of graphene after 21 days, the relationship being inversely proportional
to the concentration of graphene in Gruji. For water sorption, Gxetac did not show changes with
time, nor with graphene concentrations, while Gruji showed time and concentration dependent
reduction of sorption. There was a trend of fluoride release depending on graphene
concentration in Ggetac, While in Gryji, there was a greater release of fluoride when comparing
only the lowest and highest concentrations of graphene. The incorporation of graphene
increased the microhardness of Giewc at 0.5% and 1% and reduced that of Gryj at all
concentrations. Graphene improved the microhardness of Ggenc to 0.5 and 1%, without
changing its properties; and reduced the radiopacity, solubility and water sorption of Gruj.

Keywords: Glass ionomer. Graphene. Mechanical properties. Dental materials.
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INTRODUCAO

A abordagem odontolégica minimamente invasiva € um conceito que rege e permeia a
odontologia atual. No passado, o tratamento de uma lesdo de cérie era mais invasivo e seguia
os conceitos de Black: extensao para prevencao (MURDOCH-KINCH; MCLEAN, 2003). Tal
conceito deu lugar ao novo paradigma: a odontologia minimamente invasiva. Descritos no
final do século XX (TYAS; ANUSAVICE; FRENCKEN; MOUNT, 2000) e com bases
sOlidas até os dias atuais, os principios da minima intervencdo se baseiam em preservacao da
estrutura dental sadia, remineralizacdo de tecidos dentdrios, redu¢do da populagcdo microbiana,
redugdo do risco da desmineralizacdo, reparo de restauragdes defeituosas e remocdo seletiva
do tecido cariado (Innes and Manton 2017).

A remocdo seletiva € preconizada, pois promove preservacao de estrutura dental sadia,
removendo apenas o tecido que ndo € passivel de remineralizagdo. Tal feito foi possivel
gragas ao avango dos materiais odontolégicos (MARTINS; SILVA; FERREIRA; REIS et al.,
2018; MURDOCH-KINCH; MCLEAN, 2003). No entanto, apesar dos materiais dentarios
atuais apresentarem constante melhora em suas propriedades, ainda carecem de melhorias no
que tange as propriedades fisicas, quimicas, mecanicas e biologicas (FONSECA;
GERHARDT; PEREIRA; SINHORETI er al, 2013; SHAFIEL;, DOOZANDEH,;
GHAFFARIPOUR, 2018).

A utilizacdo clinica eficiente de materiais odontolégicos nao € apenas dependente da
sua biocompatibilidade, mas também de sua resisténcia e durabilidade suficientes que
garantam melhores performances laboratoriais e clinicas (MOHARAMZADEH; BROOK;
VAN NOORT; SCUTT et al., 2008; MONNERAT; PONTES; DE MELO, 2002). A liberagdo
de flior (CURY; DE OLIVEIRA; DOS SANTOS; TENUTA, 2016) e o efeito bioldgico
desses materiais na preservacdo dos dentes também € importante, visto que o tratamento
restaurador deve manter a saide dos tecidos orais (AMMARI;, MOLITERNO; HIRATA
JUNIOR; SELLOS et al., 2014; BOECKH; SCHUMACHER; PODBIELSKI; HALLER,
2002; DAVIDOVICH; WEISS; FUKS; BEYTH, 2007).

Os materiais restauradores devem apresentar resisténcia suficiente para
desempenharem sua fung¢do na cavidade bucal (SILVA; CARVALHO; GUBERMAN;
PRADO et al., 2017). Nesse contexto, dentre os principais desafios que os materiais
odontolégicos sao submetidos na cavidade bucal, citam-se a constante exposi¢do a umidade, a

troca i0nica e a colonizacdo pela microbiota deste microambiente (DE ALENCAR;
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FIDALGO; CAJAZEIRA; MAIA, 2014). Estas condicdes podem levar a problemas de falhas
mecanicas, influenciando no sucesso clinico inicial e exigindo reparos futuros para
restauracdo, acarretando custos extras para o paciente (MARTINS; SILVA; FERREIRA;
REIS et al., 2018). Dessa forma, sugere-se que previamente aos estudos clinicos, esses
materiais devam ser submetidos aos testes fisicos e mecanicos, de forma que simulem a
fisiologia do ambiente bucal (MIANA; FIDALGO; PORTELA; MAIA, 2014; PAIVA;
FIDALGO; MAIA, 2014).

Dentre os materiais utilizados na odontologia minimamente invasiva, os cimentos de
iondmero de vidro (CIV) sdao amplamente estudados desde 1970 e atualmente sdo
reconhecidos como importantes restauradores, especialmente na darea da odontopediatria
(CHEN; ZHAO; PENG; YANG et al., 2020). Possuem desempenho clinico favoravel que
inclui a biocompatibilidade e baixa citotoxidade, adesdo verdadeira aos tecidos dentais,
coeficiente favordvel de expansdo térmica linear e liberacdo de flior (HUME; MOUNT ;
1988; SUN; YAN; DUAN; ZHANG et al., 2018; WIEGAND; BUCHALLA; ATTIN, 2007).
Sua aplicagdo inclui restauracdo de dentes deciduos e permanentes, cimentagdo de coroas,
pontes e aparelhos ortodonticos, realizacdo de selamentos e uso em para terapia restauradora
atraumatica (SIDHU; NICHOLSON, 2016; SUN; YAN; DUAN; ZHANG et al., 2018). No
entanto, por apresentarem resisténcia mecanica inferior quando comparado aos compdsitos
resinosos, alta fragilidade e propriedades fisico-mecanicas pobres, diferentes estratégias tem
sido empregadas a fim de reduzir essas limitacoes (AL-ANGARI; HARA; CHU; PLATT et
al., 2014; PAIVA; FIDALGO; DA COSTA; MAIA et al., 2018; SILVA; PEREIRA; MOTA;
WATANABE et al., 2016; TIWARI; KENCHAPPA; BHAYYA; GUPTA et al., 2016;
WANG; DARVELL, 2009).

Com o propdésito de superar suas desvantagens, ao longo dos anos, pesquisadores t€ém
se concentrado na melhoria das propriedades dos CIV. Simmons, em 1983, adicionou p6 de
liga de amélgama de prata e estanho ao cimento, o que foi chamada de mistura milagrosa,
com objetivo de ter um material com maior durabilidade e resisténcia mecanica (SIMMONS,
1983), porém ndo obteve sucesso. Outras tentativas como a adicdo de zinco, titanio, bario,
estroncio (CHING; LUDDIN; KANNAN; AB RAHMAN et al., 2018), resina (MITRA,
1991), hidroxiapatita (LUCAS; ARITA; NISHINO, 2003), fibras (GAROUSHI; VALLITTU;
LASSILA, 2017; SILVA; PEREIRA; MOTA; WATANABE et al., 2016), zirconia (GU;
YAP; CHEANG; KOH et al., 2005) e particulas nanométricas (NAJEEB; KHURSHID;
ZAFAR; KHAN et al.,, 2016), ndo mostraram diferencas significativas na melhora das

propriedades mecanicas, quando comparados ao CIV original. A necessidade de um material
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que tenha resisténcia ao desgaste, biocompatibilidade e que libere fldor ainda é uma demanda
de material dentdrio no mercado.

Diante desse cendrio, o grafeno, uma das formas cristalinas do carbono, tem sido
apontado como um potencial material para utilizacdo biomédica (NOVOSELOV; FAL'KO;
COLOMBO; GELLERT et al., 2012). Pode ser obtido a partir de grafite naturalmente
disponivel e se apresenta em formato de nanofolhas (SYAMA; MOHANAN, 2016). Sua
estrutura quimica consiste em uma ligacao hibrida dos 4&tomos de carbono (sp?), no formato de
aneis hexagonais (favos de mel), onde cada carbono se une a outros trés na estrutura, o que
confere ao material propriedades tnicas e versateis (CHEN; ZHAO; PENG; YANG et al.,
2020). E considerado um dos materiais isolados mais resistentes, apresentando estabilidade
quimica e térmica, excelentes propriedades mecanicas (resisténcia a ruptura de 42 N / m e
moédulo de Young de 1,0 Tpa) (LEE; WEI; KYSAR; HONE, 2008), alta condutividade
elétrica, alta resisténcia ao desgaste e atrito, flexibilidade, biocompatibilidade e propriedades
antibacterianas (AL-JUMAILI; ALANCHERRY; BAZAKA; JACOB, 2017; SYAMA;
MOHANAN, 2016; TU; LV; XIU; HUYNH et al., 2013).

Estudos vem demonstrando a versatilidade do grafeno na odontologia. A adi¢do de
grafeno parece melhorar a dureza e a mineralizacio de cimentos bioativos de silicato de célcio
e hidroxiapatita, além de ser biologicamente compativel (DUBEY; RAJAN; BELLO; MIN et
al., 2017; SOLIS MORE; PANELLA; FIORAVANTIL;, PERROZZI et al., 2018; ZHAO; DAI;
LI; LI et al., 2018). He et al., (2015) avaliaram a a¢do do 6xido de grafeno, um derivado do
grafeno como um nanomaterial antimicrobiano e concluiram que as nanofolhas de grafeno
foram altamente eficazes na inibicdo do crescimento microrganismos bucais (Streptococcus
mutans, Fusobacterium nucleatum e Porphyromonas gingivalis) e que seria um material com
aplicacdo promissora para terapia e tratamento odontolégico (HE; ZHU; QI; WANG et al.,
2015). Outro trabalho mostrou que o grafeno e os seus derivados foram considerados nao
téxicos para os osteoblastos humanos, adequado para a proliferacdo destes e ainda poderia
induzir a expressdo de genes relacionados a osteoblastos e diferenciacdo em células-tronco da
polpa dentdria (SUN; YAN; DUAN; ZHANG et al., 2018). Para esta pesquisa, propde-se a
adicdo de diferentes concentracdoes de grafeno a Ketac Molar Easy Mix® (3M ESPE,
Monrovia, EUA) e Fuji IX® (GC Corporation, Tokyo, Japdo), dois tipos de CIV
autopolimerizaveis que sdo considerados bons materiais disponiveis no mercado atualmente,
mas podem ser aperfeicoados. Essa proposta parece ser mais barata, ter maior facilidade de
acesso e ser mais promissora quando comparada a confec¢do de um material restaurador feito

exclusivamente de grafeno, o que seria extremamente caro e de dificil comercializagdo.
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1 DESENVOLVIMENTO DA PESQUISA

1.1 Proposi¢ao

1.1.1 Objetivo geral

Avaliar as propriedades fisicas, quimicas e biolégicas da incorporacdo de diferentes
concentracdes de grafeno (0,5%; 1%; 2%; 5%) em dois cimentos de iondmero de vidro

autopolimerizaveis.

1.1.2 Objetivos especificos

Avaliar os seguintes itens em CIV reforcados pelo grafeno nas diferentes proporcdes
(0,5%; 1%; 2%; 5%) comparando-se ao controle (0%):

a. Avaliacdo superficial da amostra;

b. Potencial antimicrobiano;

c. Radiopacidade;

d. Sorcdo de dgua e solubilidade
e. Microdureza;

f. Liberagao de flior

1.2 Metodologia

1.2.1 Aspectos Eticos
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Este ensaio dispensa o uso do comité de ética em pesquisa (CEP) por se tratar de um

ensaio laboratorial que ndo utilizou amostras bioldgicas.

1.2.2 Delineamento da pesquisa

O presente estudo é composto por uma pesquisa experimental in vitro, realizada no
Laboratério Multiusudrio de Ensaios Mecanicos da Faculdade de Odontologia da
Universidade do Estado do Rio de Janeiro (FO/UERIJ) e no Laboratério Multidisciplinar de
Pesquisa em Odontologia da Faculdade de Odontologia da Universidade Federal do Rio de
Janeiro (FO/UFRIJ). Dois cimentos de iondmero de vidro autopolimerizaveis Ketac Molar
Easy Mix® (3M ESPE, Monrovia, EUA) e Fuji IX® (GC Corporation, Tokyo, Japao) foram
modificados com grafeno na forma de p6 (Sigma Aldritch, EUA) em diferentes proporcdes
(0,5%, 1%, 2% e 5%). Os CIV foram manipulados por um mesmo operador, de acordo com
as especificacdes de cada fabricante, inseridos em matrizes de silicona de condensacdo
(CLONAGE, DFL, Rio de Janeiro, Brasil) no tamanho de 8mm x 1,5 mm e foram
armazenados em meio imido, a 37° C em estufa apos presa.

As amostras foram caracterizadas por meio da perfilometria 3D de ndo contato
através de um perfilometro (Nanovea PS50 Optical, NANOVEA®, Irvine, USA) por um
unico avaliador cego, em uma drea de Imm?2. Trés medi¢des foram realizadas e foi calculada
uma média entre elas. Para tal, utilizou-se o valor de rugosidade linear e rugosidade
volumétrica com o objetivo de avaliar e caracterizar a superficie dos espécimes.

Ensaios laboratoriais foram realizados com o objetivo de entender o comportamento
do material em questdo, por meio das suas propriedades fisicas, mecanicas, quimicas e
bioldgicas e eleger sua aplicabilidade na cavidade oral como um material restaurador.

Foi avaliado o potencial antimicrobiano através do teste de halo de inibicdo com a
finalidade de analisar se a amostra possuia a capacidade de inibir cepas de Streptococcus
mutans. Utilizou-se 100uL (1 x 10®8 UFC/mL) de cepas ativadas de Streptococcus mutans
(ATCC 25175), semeadas em 10 mL de meio BHI (Brain Heart Infusion) em 22 placas de
Petri que foram previamente perfuradas com matrizes de poliéster estéril nas dimensdes de
2mm de altura x 2mm de diametro. Os CIV foram manipulados e inseridos nesses pogos antes
de sua presa final e as placas foram esterilizadas em luz UV. Em seguida, foram

acondicionadas em estufa a 37°C por 48h. A leitura dos halos foi realizada por um paquimetro
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digital (SC-6; Mitutoyo, Japao) e o controle positivo foi feito através do gel de clorexidina a
0,2% (Perioxidin Gel®).

A radiopacidade foi medida através de uma escala de cinza, onde as amostras foram
dispostas sobre uma pelicula oclusal e radiografadas na exposi¢ao de 0,65kV. A imagem foi
digitalizada e transportada para o programa CorelDRAW Graphics Suite 2017®. Tal feito
definiu o quanto a incorporacio do grafeno permitia que o CIV modificado fosse visualizado
em tomadas radiografica, o que poderia facilitar ou dificultar o diagndstico frente uma
alteracao odontoldgica.

Tratando-se dos testes de sor¢do de dgua e de solubilidade, estes foram realizados com
o objetivo de definir o quanto o material reforcado absorveria dgua, alterando seu volume e o
quanto seria soldivel, acdes que afetariam sua qualidade e resisténcia. As amostras foram
manipuladas e apds 48 horas, pesadas. Subsequentemente, foram acondicionadas em 10ml de
agua destilada (37° C, ~pH=7,0). Ap6s 24 horas, foram novamente pesadas e em seguida
armazenados em dessecador (37°C). O processo foi repetido no intervalo de 7, 14 e 21 dias e
os valores de solubilidade e sorcao de dgua foram calculados.

Para obter dados sobre a resisténcia dos materiais modificados e definir se os mesmos
seriam mais duros devido a adi¢do do grafeno, utilizou-se o teste de microdureza Vikers
(VHN) que foi executado em 50 gramas por 10 segundos. Foram realizadas trés identacdes
equidistantes (100um) na superficie das amostras e uma média entre elas foi tomada.

Com o propésito de avaliar a liberagdo de flior das amostras, foi realizada a andlise de
liberacdo de fldor através de um eletrodo seletivo (Orion, Brasil) que avaliou as solugdes que

armazenaram os espécimes por 24h, 7 14, 21 e 28 dias.

1.3 Resultados

Physical-mechanical, chemical and biological properties of graphene-reinforced glass

ionomer cements

Tatiane Ramos dos Santos!, Laura Soares Viana Fernandes!, Karla Lorene de Franca Leite?,

Adilis Alexandria de Frangal, Emmanuel Nogueira Leal da Silva,® Lucianne Cople Maia?,

Tatiana Kelly da Silva Fidalgo!.
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ABSTRACT

The objective of this work was to evaluate physical-mechanical, chemical, and biological
properties of graphene-reinforced glass ionomer cements. Different proportions of graphene
powder (0.5%, 1%, 2%, and 5%) were incorporated into two self-curing glass ionomer
cements (GIC) (Gkewc - Ketac, 3M, and Gryji - Fuji IX, GC) and 1.5mm (height) x 8mm
(diameter) discs were made. The surfaces (central area of 1mm?) were characterized by non-
contact 3D profilometry, obtaining the average of three measurements of linear roughness
(Ra) and volumetric roughness (Sa). Antimicrobial activity was evaluated by the inhibition
zone test (n=4) in a Petri dish containing BHI medium, using an inoculum of 100uL (1 x 108
CFU/mL) of Streptococcus mutans (ATCC 25175) deposited in a 4 mm (height) x 3 mm
(diameter) well, with a positive control of 0.2% chlorhexidine. Radiopacity (n=6) was
evaluated using the CorelDRAW Graphics Suite 2017® program to estimate the gray
intensity (GI) in the radiographs of the discs. To analyze the fluoride release, the samples
(n=5) were kept in relative humidity for 24h at 37°C in an oven, immersed in 10mL of
deionized water for a period of 24 hours, and 7, 14, 21, and 28 days elapsed from its
manufacture, with exchange of the solution after fluoride reading with a selective electrode
(Orion, Brazil). For the solubility and water sorption tests, the samples (n=4) were weighed
after handling and then submerged in 10 ml of distilled water, keeping the set at 37°C and at
~pH=7.0; were subsequently stored at 37°C for 24h in a desiccator; and were then returned to
a flask containing 10 ml of distilled water (37°C and ~pH=7.0). This procedure was
performed after 24 hours and repeated after 7, 14, and 21 days. The Vikers microhardness
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(50g/10s) was evaluated in 3 points that were 100um equidistant on the surface of the discs
(n=6). Data were analyzed descriptively and statistically (Shapiro-Wilk, Kruskal-Wallis,
Mann-Whitney tests, ANOVA with Tukey's post hoc — p<0.05 and Wilcoxon). It was
observed that Gxetac at 0.5% and Gryji at 1% presented lower values of Ra (1.66 and 1.71) and
Sa (1.84 and 1.90), respectively. Control groups from both GICs had higher Ra (4.09 and
2.84) and Sa (5.65 and 5.13). No inhibition zone formation was observed in the different
groups. The incorporation of graphene reduced the radiopacity of Gkewc and Gruji, With a
greater difference between the ash indices (GI) between Gryji 0% (GI = 64.25) and 5% (GI =
47.75) (p= 0.002). A reduction was observed in the solubility rate of GKetac and GFuji with
the incorporation of graphene after 21 days, the relationship being inversely proportional to
the concentration of graphene in Gryji. For water sorption, neither Ggewc nor graphene
concentrations showed any changes over time, while Gryji showed time and concentration
dependent reductions of sorption. A trend of fluoride release was found, depending on the
graphene concentration in Ggetac, While in Gryji, there was a greater fluoride release when
comparing only the lowest and highest concentrations of graphene. The incorporation of
graphene increased the microhardness of Ggetac at 0.5% and 1%, and reduced that of Gryji in
all concentrations. Graphene improved the hardness of Gketac to 0.5% and 1%, without

changing its properties, and reduced the radiopacity, solubility, and water sorption of Gruj;.

Keywords: Glass ionomer; Graphene; Mechanical properties; Dental materials.

INTRODUCAO

Dentre os materiais utilizados na odontologia minimamente invasiva, os cimentos de
iondmero de vidro (CIV) sdo amplamente estudados desde 1970 e atualmente sao
reconhecidos como importantes restauradores, especialmente na drea da odontopediatria
(Chen, Zhao et al. 2020). Possui desempenho clinico favordvel que inclui a
biocompatibilidade e baixa citotoxidade, adesdo verdadeira aos tecidos dentais, coeficiente
favoravel de expansiao térmica linear, liberagdo de flior (Hume and Mount , Hume and Mount
1988, Wiegand, Buchalla et al. 2007, Sun, Yan et al. 2018) e variada aplicabilidade (Sidhu
and Nicholson 2016, Sun, Yan et al. 2018). No entanto, por apresentarem propriedades fisico-
mecanicas inferiores aos compodsitos resinosos, diferentes estratégias t€ém sido empregadas ao

longo dos anos a fim de reduzir essas e outras limitagdes (Wang and Darvell 2009, Al-Angari,
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Hara et al. 2014, Silva, Pereira et al. 2016, Tiwari, Kenchappa et al. 2016, Paiva, Fidalgo et al.
2018). A adi¢do do p6 de liga de amdlgama de prata e estanho (Simmons 1983), incorporagdo
de nanoparticulas de prata (Paiva, Fidalgo et al. 2014), adicdo de zinco, titdnio, bdrio,
estroncio (Ching, Luddin et al. 2018), de resina (Mitra 1991), de hidroxiapatita (Lucas, Arita
et al. 2003), de fibras (Silva, Pereira et al. 2016, Garoushi, Vallittu et al. 2017), de zirconia
(Gu, Yap et al. 2005) e de demais particulas nanométricas (Najeeb, Khurshid et al. 2016) ao
p6 do CIV ndo mostrou diferencas significativas que melhorassem suas propriedades.

Diante desse cendrio, o grafeno, uma das formas cristalinas do carbono, tem sido
apontado como um potencial material para utilizacdo odontolégica (Novoselov, Fal'ko et al.
2012). Pode ser obtido a partir de grafite naturalmente disponivel e se apresenta em formato
de nanofolhas (Syama and Mohanan 2016). Sua estrutura quimica consiste em uma ligacao
hibrida dos atomos de carbono (sp?), no formato de aneis hexagonais (favos de mel), onde
cada carbono se une a outros trés na estrutura, o que confere ao material propriedades tinicas e
verséteis (Chen, Zhao et al. 2020). E considerado um dos materiais isolados mais resistentes
até agora (Syama and Mohanan 2016). Apresenta estabilidade quimica e térmica, excelentes
propriedades mecanicas (resisténcia a ruptura de 42 N / m e médulo de Young de 1,0 Tpa)
(Lee, Wei et al. 2008), , alta resisténcia ao desgaste e atrito, flexibilidade, biocompatibilidade
e propriedades antibacterianas (Tu, Lv et al. 2013, Syama and Mohanan 2016, Al-Jumaili,
Alancherry et al. 2017). Por apresentar caracteristicas compativeis com o0s materiais
odontolégicos, o grafeno se destaca por possuir potencial de amplo espectro de aplicacdo na
odontologia. Particularmente ao ser incorporado a materiais restauradores como o cimento de
iondmero de vidro, este material, em tese, possibilitaria reduzir as microfissuras na estrutura
interna, protegendo assim a desintegracdo causada por microrganismos bucais (Sarosis, Biris
et al. 2016).

Considerando-se todos os aspectos mencionados, o objetivo deste artigo € avaliar as
propriedades fisico-quimicas e bioldgicas decorrentes da incorporagdo de grafeno (0,5%; 1%;

2%; 5%) em de cimentos de iondmero de vidro autopolimerizaveis.

METODOLOGIA

Modificaciao dos CIV

Incorporacao do grafeno
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Foram avaliadas duas marcas comerciais de cimentos de iondmero de vidro
autopolimerizaveis, o Ketac Molar Easy Mix (3M ESPE, Monrovia, EUA) - Gketac € 0 Fuji IX
(GC Corporation, Tokyo, Japao) - Grui.

O grafeno na forma de p6 (Sigma Aldritch, EUA) foi incorporado ao p6 dos CIV nas
seguintes concentragdes (% - de proporcao grafeno/CIV (pd)): 0.5; 1; 2; 5. Para a confeccao
dos corpos de prova, cada cimento foi dividido em cinco grupos: (i) sem adi¢do de grafeno,
(i1) adicdo de 0.5% de grafeno, (iii) adi¢do de 1% de grafeno, (iv) adi¢do de 2% de grafeno,
(v) adi¢do de 5% de grafeno.

Confeccao dos corpos de prova

Para a confeccdo dos corpos de prova foram utilizadas matrizes de silicona de
condensacdo (CLONAGE, DFL, Rio de Janeiro, Brazil) no tamanho de 1,5mm (altura) x
8mm (didmetro). Os cimentos do grupo controle (Grafeno free) e experimentais (0,5%; 1%;
2%; 5% de adi¢ao de grafeno) foram manipulados de acordo com as especificacdes de cada
fabricante. Ap6s manipulagdo, Gxetac € Gruji foram inseridos na matriz com auxilio de uma
espatula metdlica e, em seguida, foi realizada uma pressdo com uma lamina de vidro para
microscopia coberto com vaselina pastosa. Aguardaram-se 5 minutos para a presa dos
materiais. Os espécimes medindo 1,5mm (altura) x 8 mm (didmetro) foram armazenadas em
meio Umido a 37° C, em estufa. O detalhamento de cada tipo de corpo de prova estd

localizado na Tabela 1.

Tabela 1: Detalhamento das amostras para cada ensaio realizado.

. Tamanho dos
Quantidade . . . .
Tipo de Ensaio de espécimes Espécimes
. . Altura x Diagmetro  por grupo
espécimes (mm)

Avaliacdo superficial da amostra 30 1,5x8mm 3
Atividade Antimicrobiana 40 4x3mm 4
Andlise de Radiopacidade 50 1,5x8mm 5
Andlise de Solubilidade e Sorcao de dgua 40 1,5x8mm 4
Microdureza Vikers 60 1,5x8mm 6
Andlise de Liberagio de Fldor 50 1,5x8mm 5

Avaliacao superficial da amostra por perfilometria de nao contato



22

Para realizagdo deste teste, foram confeccionados trés corpos de prova para cada grupo
e cada concentracdo de CIV/grafeno, totalizando 30 amostras que foram caracterizadas por
meio da perfilometria 3D de ndo contato (Nanovea PS50 Optical, NANOVEA®, Irvine,
Estados Unidos da América). Para tanto, padronizou-se uma area de avaliacio de Imm? na
superficie dos espécimes. Trés medi¢des foram realizadas com sensor confocal cromético
usando uma fonte axial de luz branca, velocidade de varredura de 2 mm / s e um indice de
refracdo de 10.000. Foram obtidas as médias das trés medidas de rugosidade linear (Ra) (500
um) e das trés medidas de rugosidade volumétrica (Sa) (250 pm?) para cada espécime

(Alencar et al. 2020). Estas anélises foram realizadas por um tnico avaliador cego.

Atividade antimicrobiana — Teste de halo de inibicao

Para o teste em questdo, realizou-se ativacdo de cepas de Streptococcus mutans
(ATCC 25175). As coldnias foram incubadas em meio de crescimento estéril 4gar Brain Heart
Infusion (BHI) em uma placa de 20 mL a 37°C por 48 horas. Trés coldnias isoladas foram
transferidas para 20 mL de cultura BHI liquida estéril e foram incubadas a 37°C por 24 horas
a fim de atingir o crescimento miximo. Usou-se a escala 0,5 de McFarland que avaliou uma
aliquota de 3 mL obtendo-se as concentragdes para os inéculos (100uL - 1 x 108 UFC/mL).

Vinte e duas placas de Petri contendo 10 mL de dgar BHI receberam duas perfuragcdes
em pontos equidistantes para confec¢do dos pocos. As perfuragdes foram realizadas com
matriz de poliéster estéril nas dimensdes de 4mm (altura) X 3mm (didmetro). Os CIV Gketac €
Gruji dos grupos controles e dos grupos experimentais foram manipulados de acordo com as
especificacdes de cada fabricante e foram inseridos antes de sua polimerizacdo nos pocos.
Para cada placa, dois espécimes do mesmo grupo foram fixados, totalizando 4 espécimes por
grupo com o tamanho de 4 mm (altura) x 3mm (diametro). Para o controle positivo, utilizou-
se o gel de clorexidina a 0,2% (Perioxidin Gel®) que foi inserido nos pocos de duas placas.
Ap6s a geleificagdo dos CIV’s, as placas foram esterilizadas em luz UV por 30 minutos.

O inéculo de 100uL (1 x 108 UFC/mL) de Streptococcus mutans (ATCC 25175) foi
espalhado uniformemente sobre a superficie do meio de cultura das 22 placas que em seguida
foram incubadas a 37 ° C por 48 horas. Apods, os diametros dos halos de inibi¢do ao redor dos
espécimes foram medidos com um paquimetro digital (SC-6; Mitutoyo, Japao). Trés medidas
foram feitas para cada didmetro, subtraindo-se o disco, calculando-se a média e desvio-padrao

para cada CIV.
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Figura 1: Esquema representativo do teste de halo de inibi¢do.

Analise da radiopacidade

Para realizacdo deste teste, foram confeccionados 5 discos para cada grupo e cada
concentracdo de CIV/grafeno, totalizando 50 amostras medindo 1,5 (altura) x 8mm
(didmetro). Apds a polimerizacdo final, os espécimes foram dispersos sobre uma pelicula
oclusal (Filme Oclusal 10-41, Kodak) e foi realizada uma radiografia com tempo de
exposicao de 0,65 kV. A imagem radiogréfica foi digitalizada e importadas para o programa
CorelDRAW Graphics Suite 2017®. Utilizou-se uma escala de intensidade de cinza (IC)
através dos valores de cinza gerados pelo programa para avaliar a radiopacidade de cada
amostra. Os valores de cinza foram obtidos por um tnico avaliador, foram somados e obteve-

se uma média para cada grupo de CIV com suas respectivas concentragdes de grafeno.

Analise de sorcao e solubilidade

O ensaio de sorc¢do e solubilidade foi realizado de acordo com Uysal et al (2008).
Foram confeccionados discos medindo 1,5 (altura) x 8 mm (didmetro) para cada grupo e cada
concentracdo de CIV/grafeno, totalizando 40 amostras. Cada disco foi pesado apds 48h de
manipulacdo. Em seguida, foram submersos em 10 ml de dgua destilada mantida a 37° C com
ph=7,0. Apds 24 horas, foram novamente pesados e subsequentemente armazenados a 37°C

em dessecador. O processo foi repetido no intervalo de 7, 14 e 21 dias. Apds esse periodo, o
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valor da sor¢do de dgua (Wsp) em pg/mm e o valor da solubilidade de cada tipo de CIV com

suas modificagdes foram calculados (Uysal, Basciftci et al. 2008).

Microdureza Vickers

Para realizagdo deste teste, foram confeccionados 6 discos medindo 1,5 (altura) x 8mm
(diametro) para cada grupo e cada concentra¢io de CIV/grafeno, totalizando 60 amostras. Um
penetrador Vickers foi usado para medir a microdureza Vickers (VHN) que foi realizada na
superficie de cada amostra com uma carga de 50 g durante 10 s. Foram obtidas médias de trés
identacdes equidistantes (100um) realizadas na superficie de cada espécime por um tnico

operador.

Analise de liberacao de flior

Para realizacdo deste teste, foram confeccionados 5 discos medindo 1,5 mm (altura) x
8 mm (diametro) para cada grupo e cada concentragdo de CIV/grafeno, totalizando 50
amostras, que foram mantidos em umidade relativa por 24h a 37°C em estufa apds presa total.
Em seguida, foram imersos em 10 mL de dgua deionizada pelo periodo de 24 horas, 7, 14, 21
e 28 dias decorridos da sua confec¢do, com troca da solucdo entre os periodos. A leitura de
flior de 1 mL da amostra foi realizada com eletrodo seletivo (Orion, Brasil). Previamente as
leituras, eram realizadas calibra¢des com solugdes de fluoreto de sédio de 0,125 a 0,500 ppmF

preparadas com TISAB II na proporcao de 1:1.

Analise dos dados

Os dados foram tabulados e analisados no programa estatistico SPSS 20.0 (SPSS Inc,
Chicago, USA) e submetidos a andlise de normalidade de distribui¢io pelo teste Shapiro-Wilk
para a determinacdo dos testes estatisticos. Foi aplicado o teste de Kruskal-Wallis e o Mann-
Whitney para os dados de perfilometria (Ra e Sa) e para andlise de liberagdo de fliior entre os
grupos, considerando o mesmo intervalo de tempo. Para os dados de radiopacidade e
microdureza Vikers, foi aplicado o ANOVA com o post hoc de Tukey. O teste de Wilcoxon
foi utilizado para comparar a liberacao de flior ao longo do tempo. Foi adotado um intervalo

de confiancga de 95%.
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RESULTADOS

Anadlise da Topografia de Superficie

Os valores de Ra e As estdo representados na Tabela 2, assim como a média e o desvio
padrdao. A andlise estatistica mostra que ndo houve diferenga estatistica entre 0s grupos ou

dentro dos grupos (p > 0,05). A Figura 2 ilustra as amostras de Gxetac € Gruji.
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Figura 2: Imagens representativas da perfilometria de amostras de Gketac € Gruji

~

Tabela 2: Valores de rugosidade linear (Ra) e volumétrica (Sa)



Perfilometria
Material Concentracoes Ra Sa
Média (DesvPad) Média (DesvPad)
0% 4,094 (0,25) 5,654(2,79)
0,5 % 1,664 (0,49) 1,8444(0,46)
GKetac 1 % 2,534%(0,63) 2,61%(0,54)
2 % 2,6744(0,59) 3,674%(1,31)
5% 3,224%(0,38) 4,1344(0,37)
0% 2,84%4(0,73) 5,1342(0,25)
0,5 % 1,8544(0,40) 2,5142(0,93)
Gruji 1 % 1,7144(0,37) 1,944(0,05)
2 % 1,6742(0,33) 3,324%(0,90)
5 % 1,84 4%(0,17) 2,6742(0,23)

Letras maitsculas diferentes, indicam diferenca estatistica dentro dos grupos.
Letras mintisculas diferentes indicam diferenca estatistica entre os grupos.

Atividade antimicrobiana
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O teste de formacdo de halo ndo evidenciou atividade antimicrobiana contra

Streptococcus mutans quando avaliadas as diferentes amostras dos grupos controle (grafeno

free) e experimentais (0.5%; 1%; 2% e 5%) de Gketac € Gruji. Foi observada formagado de halo

de inibi¢do apenas no controle positivo com o gel de clorexidina a 0,2% (Perioxidin Gel®) de

7,54 (£0,63) mm.

Analise da radiopacidade

Clinicamente, pode ser observado que os CIV modificados sofreram altera¢do em suas

coloracdes passando da cor A3 para uma coloracio cinza escura.

De acordo com a escala de cinza e com os valores médios obtidos para cada grupo de

Gketac € Gruji pode-se afirmar que a radiopacidade foi estatisticamente menor em Gryji 0,5%

(p<0,05) (Tabela 3). Para Gketac, €m todas suas concentragdes e para as demais concentracdes

de Gruji, ndo houve diferenca estatistica na radiopacidade das amostras.
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Imagem representativa do teste de radiopacidade que mostra a disposicdo das

amostras em pelicula oclusal, digitalizacdo e transporte para programa Core]lDRAW Graphics
Suite 2017® para medir radiopacidade através de intensidade de cinza.

Tabela 3: Valores médios de cinza obtidos para cada amostra e suas respectivas

concentracdes de iondmero/grafeno.

Valores de cinza

Material Calculos 0% 0,5% 1% 2% 5%
G Média 49,004 49,004 48254% 457754 4554
Ketac (DesvPad) (24,76) (£2,58) (£2,75) (£8,22)  (£2,38)
Grui Média 64,254% 64,004  63,004° 56,754 47,7582
Fuji (DesvPad) (£2,22) (x1,41) (£7,87) (£7,93) (£6,02)

Letras maiiisculas diferentes, indicam diferenca estatistica dentro dos grupos.
Letras miniisculas diferentes indicam diferenca estatistica entre 0s grupos.

Analise de solubilidade e sorcao de agua

Os dados obtidos mostraram que, no geral, houve reducao na taxa de solubilidade dos

espécimes de Gketac € Gruji com a incorporacdo de grafeno apds 21 dias. Os resultados foram

mais expressivos para o Gruji, no qual predominou uma relagdo inversamente proporcional

entre a concentragcdo de grafeno e a taxa de solubilidade.

Tabela 4: Andlise dos testes de solubilidade das amostras ap6s 24 horas, 7, 14 e 21 dias.

Solubilidade
Material | Concentragdo %S 24h %S 7d %S 14d %S 21d
G 0% 3,80 3,61 3,21 3,00
Ketac 0,5% 3,98 3,98 3,49 4,06
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1% 3,88 3,56 3,36 3,06

2% 3,82 3,11 2,78 2,90

5% 3,99 3,41 3,25 3,39

0% 2,40 2,03 1,96 1,74

0,5% 10,84 11,10 10,55 10,45

Gruji 1% 3,47 1,95 3,05 8,37
2% 3,88 3,97 3,22 3,16

5% 1,15 1,91 0,87 0,51

Para a andlise de sor¢do de dgua, 0 Gketac N30 apresentou tempo, nem concentracao
dependentes. Em contrapartida, no Gruji Fuji, na maioria das concentracdes avaliadas, o

aumento da concentragdo de grafeno levou a reducao da sor¢do ao longo do tempo.

Tabela 5: Anélise dos testes de sor¢do de 4gua das amostras apds 24 horas, 7, 14 e 21 dias.

Sorcdo de dgua

Material | Concentragdo %S 24h %S 7d %S 14d %S 21d

0% 3,72 3,51 3,16 2,95

0,5% 3,85 3,92 3,43 4,01

Gketac 1% 3,72 3,49 3,27 3,03
2% 3,68 2.94 2,71 2.85

5% 3,83 3,25 3,13 3,29

0% 2,37 1,98 1,92 1,70

0,5% 11,42 11,34 10,97 10,79

Gruji 1% 3,44 1,91 2,98 8,16
2% 3,84 3,82 3,14 3,07

5% 1,11 1.81 0,84 0,49

Microdureza Vickers
A anadlise estatistica dos resultados do teste de microdureza Vikers (Tabela 6) nao
indicou alteragdo na microdureza das amostras com a incorporagdo do grafeno, exceto para

Gruji 5% que apresentou reducio em sua microdureza, com diferenga estatistica (Figura 4).

Tabela 6: Andlise da média e desvio padrdao das amostras em ensaio de microdureza Vikers.

Microdureza Vikers
Material | Cdlculos 0% 0,5% 1% 2% 5%
Média 59,234 62,014 65284 59664 523144
DesvPad (£7,24) (£14,57) (x11,56) (15,23) (6,69)
Gryji | Média 79,174 67,554 68,414 62,704 53,03Ba

GKetac
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Desvpad  (£5,76)  (¥3,66) (¥5,25) (¢10,15) (5,32)

Letras maitisculas diferentes indicam diferenca estatistica dentro dos grupos.
Letras miniisculas diferentes indicam diferenca estatistica entre 0s grupos.

Analise de liberacao de flior

A incorporag¢do do grafeno demonstrou uma tendéncia a aumentar a liberacdo do
fldor para o Gketc, apresentando efeito dose-dependente. Em contrapartida, para Gruji, uma
maior liberacdo de fldor foi encontrada em concentracdes extremas (Gruji 0% e Gruji 5%) €, ao
compara-las, Gruji 5% apresentou maior liberacdo de flior em sua totalidade (Tabela 7). A
liberacdo entre Gkewc € Gruji foi semelhante (p > 0,05), exceto para Gruji 0%, em que foi
observada maior liberacao ap6s 24h e 7 dias.

Com relagdo aos tempos estudados, observou-se maior liberacdo de flior no periodo
de 7 dias para a maior parte dos grupos, havendo queda em 14 e 21 dias. A relacdo
tempo/concentracdo de grafeno/liberacdo de fldor em Ggetac foi diretamente porporcional no

periodo de 7 dias. O Gryji ndo apresentou padrao na relagdo tem concentracdo (Figura 5).

Tabela 7: Anélise do teste de liberacdo de fldor das amostras ap6s 24 horas, 7, 14, 21 e 28

dias.
Liberagao de flior
Concentracdo 24h 7d 14d 21d 28d

Média (DP) Média (DP) Média (DP) Média (DP) Média (DP)

0% 0,37 (0,07)* 0,84 (0,058 0,62 (023)%  0,38(0,10)% 0,27 (0,06)<

o 0,5% 0,47 (0,05)A2 0,91 (0,07)B2 0,48 (0,04)¢2 0,31 (0,02)P? 0,27 (0,01)E2
E 1% 0,57 (0,06)A 1,07 (0,14) B2 0,59 (0,10)42 0,38 (0,06)< 0,32 (0,04)P?
O 2% 0,56 (0,06)* 1,18 (0,02)B 0,69 (0,04)<* 0,44 (0,04)* 0,36 (0,03)P
5% 0,80 (0,25)* 1,72 (0,46)% 0,97 (0,40)% 0,65 (0,26)>* 0,46 (0,16)5

0% 1,04 (0,51)A° 1,54 (0,48)B2 0,79 (0,37)<* 0,52 (0,20)P° 0,34 (0,10)E

_ 0,5% 0,55 (0,07)42 0,87 (0,07)B2 0,37 (0,04)<° 0,28 (0,02)P? 0,20 (0,02)E°
E 1% 0,55 (0,07)42 1,08 (0,12)B2 0,48 (0,08)42 0,31 (0,05)< 0,23 (0,03)P®
© 2% 0,63 (0,17)%  1,11(0,12)2 0,06 (0,09 0,33 (0,04)>* 0,24 (0,02)P
5% 0,84 (0,200 1,63 (027)% 0,70 (0,16)*C= 0,45 (0,08)B>* 0,36 (0,07)BE

Letras maitvisculas diferentes, indicam diferenca estatistica no mesmo grupo ao longo do tempo.
Letras miniisculas diferentes indicam diferenca estatistica entre os grupos no mesmo intervalo de

tempo.



30

A0
20
00
1.80
1.60
g 1.40

; 1.20
en
1,00 W24 horas
0.80 I I W7 diag
0.60 n I I I 14 dias
0,40
5 I - is I = I |21 dias
0,20 = T =
’ 28 dias

0.00
GEetac 0%  GFwi 0% GEetac 0.5% GFui 0.5% GEetac 1% GFui 1% GEetac 2% GFui 2% GEetac 5% GFuji 5%

[,

[ SE

]

Figura 4: Liberacao de fldor do Gketac € Gruji (0%, 0,5%, 1%, 2% e 5%) apds 24horas, 7, 14,
21 e 28 dias.

DISCUSSAO

Os CIV sdo materiais amplamente utilizados na odontologia, mas carecem de
melhoras em algumas propriedades. O grafeno é uma substincia com potencial utilizagcdo
odontoldgica e pesquisas revelam que sua incorporagdo a materiais dentarios tende a melhorar
seus desempenhos. O presente estudo avaliou a atividade antimicrobiana, radiopacidade,
sor¢do e solubilidade, microdureza Vickers e a liberacdo de flior de dois tipos de CIV
autopolimerizaveis de dois cimentos de iondmero de vidro autopolimerizaveis disponiveis no
mercado internacional - Ketac Molar e Fuji IX, que apresentam excelentes propriedades e sdao
considerados padrao-ouro. Os CIV foram modificados com diferentes concentragdes de
grafeno (0.5, 1, 2, 5%) em forma pé (Sigma Aldritch, Estados Unidos da América).

Pesquisas recentes com nanomateriais a base de grafeno estabelecem atividade
antibacteriana para Streptococcus mutans (He, Zhu et al. 2015, Zhao, Shan et al. 2020,
Eshaghi Gorji, Seyedmajidi et al. 2021, Mao, Zhang et al. 2021, Wu et al. 2020) e esta
depende do tamanho fisico da estrutura e o ntimero de camadas de nanofolhas (Tu, Lv et al.
2013, Syama and Mohanan 2016, Al-Jumaili, Alancherry et al. 2017). Uma das teorias € que
sua estrutura laminar penetra facilmente a membrana das células das bactérias através de

forgas fisicas (Van der Waals), rompendo-as e causando sua morte celular (Zhou and Gao
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2014, Hegab, ElMekawy et al. 2016), mas ainda ndo é totalmente compreendido como o
grafeno e seus derivados podem causar a desativacdo dos microrganismos. Diferentemente
desses achados, o presente estudo ndao encontrou atividade antimicrobiana nos espécimes
analisados. Investigacdes adicionais e novos estudos experimentais com outros tipos de teste
de atividade antibacteriana devem ser realizados a fim de elucidar claramente se o grafeno
inibe Streptococcus mutans em pequenas quantidades. Ademais, uma possivel razdo pela qual
o presente estudo observou resultados diferentes, pode ser a forma de grafeno utilizada. Os
autores acima reportados nao usaram o pé de grafeno, como na presente pesquisa, mas em sua
maioria foi usado 6xido de grafeno e outros derivados.

A literatura refor¢a a importancia da radiopacidade em materiais restauradores, o que
possibilita ao clinico a avaliacio da integridade da restauracdo, averiguacdo de falhas,
saliéncias, deteccdo de vazios, contornos adequados ou até mesmo a localizacdo de
fragmentos extraviados em caso de acidentes traumaticos ou procedimentos operatorios (Hitij
and Fidler 2013). No presente trabalho, foi observado que o grafeno diminuiu a radiopacidade
de GrujiS%, mas ainda assim o material era visivel em tomadas radiograficas e de facil
identificacdo. Pedrosa et al. (2011) relata que materiais dentdrios com valores de
radiopacidade muito altos podem dificultar a deteccdo de dreas radioldcidas adjacentes a
restauracdo e mascarar lesoes cariosas devido a superposicao (Pedrosa, Brasileiro et al. 2011).
Yaylaci et al (2021) realizaram um estudo que testava diferentes materiais restauradores
odontolégicos com diversas espessuras e concluiram a espessura influenciou estatisticamente
os resultados (Yaylaci, Karaarslan et al. 2021). Para testes futuros, o ajuste das espessuras
seria um ponto a ser estudado, a fim de se obter um material com a radiopacidade ideal que
permita sua identificacdo, no entanto sem prejudicar a visualizacdo de possiveis alteragdes no
tecido dental ao seu redor.

Os CIV’s possuem uma hipersensibilidade a umidade, uma vez que por hidrdlise da
matriz de cimento, a sorcdo de dgua leva a degradacdo ao longo do tempo e a perda de
propriedades da superficie, integridade da borda, aparéncia estética e consequentemente
aumento das deterioragdes nas restauragdes (Aydin, Karaoglanoglu et al. 2020). O processo
de sor¢cao de dgua pode ser explicado por duas teorias. Uma hipdtese é que as moléculas de
dgua se difundem em micro vazios e interagem com a matriz do material e a outra propde que
as moléculas de 4dgua se ligam aos grupos hidrofilicos do cimento, resultando em expansio e
aumento de peso (Muller et al. 2017). A solubilidade também é um importante aspecto a ser
observado, pois ao entrar em contato com fluidos do meio bucal, os CIV podem se dissolver

gradativamente, principalmente nas primeiras 24h de presa. A alta solubilidade e sinérese
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inicial podem resultar em alteracdo dimensional, formacdo de poros e reducdo das
propriedades mecanicas (Brito et al. 2010). A adi¢do do grafeno em Gkewc ndo alterou a
sor¢do de dgua, mas mostrou redu¢do em sua solubilidade apds 21 dias. J4 para Gruji, a
modificacdo pelo grafeno resultou em menor sor¢ao de dgua e solubilidade, resultando em um
material com essas propriedades melhoradas ao longo do tempo.

Os materiais restauradores devem apresentar dureza suficiente para serem resistentes
as forcas mastigatorias. Um estudo realizado por Sun et al. (2018) concluiu que adicdo de
derivados do grafeno em CIV melhorou suas propriedades mecanicas, tal como a
microdureza. Os achados da presente pesquisa corroboram com Sun et al (2018). O teste de
microdureza Vikers indicou que a incorporacdo do grafeno aumentou diminuiu a microdureza
de Gruji 5%. Uma das premissas para tal feito seria a quantidade e a forma de grafeno que foi
incorporada. A literatura é bem sedimentada no que concerne a liberacao de flior dos CIV por
um longo periodo de tempo e que possuem o potencial de recarregar flior (De Moor et al.
1996, Seppa et al. 1993), promovendo o beneficio anticarie (Cury et al. 2019). De forma
assertiva, os resultados do presente estudo indicaram que a incorporacao do grafeno aumentou
a liberag@o do fldor para o Gketac € Gruji com efeito dose-dependente, ou seja, quanto maior a
concentracdo de grafeno na amostra, maior € a liberacdo de flior. As andlises demostraram
que o periodo de 7 dias € onde ocorre o pico da liberacdo para a maioria das amostras. A
maior liberacdo nesse periodo possivelmente se deu porque apesar do periodo inicial, de 24h,
ser esperado uma maior liberag¢ao, foi um tempo de acimulo inferior ao periodo subsequente,
que teve 7 dias consecutivos de duracdo. Para que um novo material odontolégico seja
consolidado no mercado, inimeros testes devem ser realizados. Este estudo in vitro foi de
suma importancia, sendo essencial e a fase inicial para melhor elucidar o comportamento dos
cimentos de iondomero de vidro refor¢cados com grafeno e garantir a seguranca de seu uso para
futura incorporacdo em ensaios clinicos. Dentre as limitacdes do presente estudo, uma
podemos citar a coloracio acinzentada apds reforco com grafeno. Nesse sentido, este material
deve ser estudado mais a fundo para avaliar sua aceitabilidade em restauracdes e no que diz
respeito a possiveis modificacdes para que a colora¢do fique mais parecida com a cor do
substrato dentdrio.

Diante desses achados, pode-se dizer que incorporacdo do grafeno ao CIV teve
resultados favordveis na maioria dos testes. E importante ressaltar que os ensaios foram
realizados em ambiente de laboratério controlado, ndo sendo possivel reconstruir as

caracteristicas reais da cavidade bucal. Novas pesquisas devem ser realizadas a fim de
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esclarecer e delimitar de forma mais especifica as propriedades dos CIV modificados com

grafeno.
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2 CONSIDERA COES FINAIS

O ensaio in vitro foi realizado para avaliar propriedades fisico-mecanicas, quimicas e
bioldgicas decorrentes da incorporagao de grafeno (0,5%; 1%; 2%; 5%) em dois tipos de
cimentos de iondmero de vidro autopolimerizdveis. Os resultados foram favordveis em sua
maioria.

Os CIV reforcados com grafeno apresentaram reducdo na sor¢cdo de dgua e
solubilidade, aumento da microdureza (apenas para GketacO,5 ¢ Gketac 1%) € aumento da
liberacao de fldor. A ligeira diminuicao na radiopacidade parece ndo impactar clinicamente o
diagndstico por meio de radiografias. Nao foi observado potencial antimicrobiano, o que nao
inviabiliza o uso deste material. As propriedades mecanicas devem ser melhores estudadas
para que se tenha maior ci€éncia do comportamento desses materiais.

Pode-se considerar como limitacdo deste estudo a ndo realizacdo de ensaios de
biocompatibilidade, como a citotoxidade nesse momento inicial. Estudos in vitro nem sempre
reproduzem com fidedignidade os eventos biolégicos que ocorrem no ambiente in vivo. Por
esta razdo, em um segundo momento, planeja-se realizar ensaios de biocompatibilidade
bioldgica, assim como ensaios clinicos para que haja maior compreensdo do material em
condigdes fisioldgicas. Almeja-se a possibilidade de que o CIV refor¢cado por grafeno se torne
uma nova op¢ao de material restaurador no mercado odontolégico, caso apresentem bom

comportamento e boas propriedades em cavidade bucal relatadas pds-ensaios.
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CONCLUSAO

A incorporacdo do grafeno em diferentes propor¢des (0,5%; 1%; 2%; 5%) a Gketac ©
Gruji resultou em:
¢ Auséncia de potencial antimicrobiano em ambos 0s grupos;
e Ligeira diminui¢do de radiopacidade em ambos o0s grupos;
¢ Diminui¢do na solubilidade e na sor¢do de 4gua para ambos 0s grupos;
e Aumento da microdureza de Gietac0,5 € 1% e diminuicdo de microdureza de
Gruji;

¢ Aumento da liberacdo de fldor em 7 dias para ambos os grupos.
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Atividade antimicrobi radiopacidade e propriedad dnicas de iond 05 de vidro reforcados com grafeno

Ramos T5™, Fernandes LSV, Leite KLF, Silva EINL, Maia LC, Fidalgo TKS

Objetivou-se avaliar atividade antimicrobiana, radiopacidade e propriedades mecanicas de iondémeros de vidro puros e reforgados com grafeno.
Foram incorporadas diferentes proporcies de po de grafeno (0%, 0,5%, 1%, 2% e 5%} a dois iondmeros autopolimerizaveis {Kt- Ketac, 2M e Fj -
Fuji I¥, GC). A atividade antimicrobiana foi avaliada pelo teste de halo de inibicdo {n=4) utilizando Streptococcus mutans (ATCC), sendo o controle
positivo a clorexidina a 0,12%. Foi realizado teste de solubilidade e sorcdo de dgua (n=6) apds 24h, 7, 14 e 21 dias nas amostras sem e com
grafeno. Avaliou-se a radiopacidade (n=8) radiograficaments por meie da intensidade de cinza (IC) e a microdureza (n=8) Vikers (50q, 3
pontos/amostra). Os dados foram analisados descritiva e estatisticaments (ANOVA, seguido do teste de Tukey - p« 0,05). Ndo houve formacdo de
halo nos diferentes grupos. A incorporacdo de grafeno reduziu a radiopacidade do Kt e Fj, com maior diferenca entre Fj 0% (IC=64,25) e com 5%
(IC=47,75) (p=0,002). Houve reducdo na taxa solubilidade de Kt e Fi com incorporacdo de grafeno apds 21 dias, sendo a relacdo inversamente
proporcional entre concentracdo de grafeno e solubilidade em Fj. Para sorcdo de dgua, o Kt ndo apresentou alteraces com o tempo, nem com as
concentragdes. Fj apresentou reducdo da sorcdo com o passar do tempo e aumento da concentracdo. A incorporacdo de grafeno aumentou a
microdureza do Kt a 0,5 e 1% e reduziu a do Fj em todas as concentracfes.

Q grafeno melhorou a dureza do Kt a 0,5 e 1%, sem alterar suas propriedades e reduziu a radiopacidade, solubilidade e sorcdo de agua do Fj.
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ABSTRACT

Objective: To evaluate the prevalence of caries stages and interventions on first permanent molars (FPM)
in Brazilian children. Marterial and Methods: Data from FPM were extracted from dental records of
children aged 5-14 years of age that attended the UERT Pediatric Dentistry Clinic. Data inclode patient age,
sex, biofilm index, presence of carious lesions in all stages, and the treatments. Data was analyzed using the
SP35% 20.0 program. Results: A tofal of 155 dental records were analyzed, 557 registers were related to
the caries stage and 601 related to the interventions; mean age of 5.26 (1.4 years) and 53.2% were girls.
The prevalence of active/inactive white spet (AWS/TWS) varied from 14.3% to 21.6% in right upper and
lower left FPM, respectively. Enamel/dentin lesions without pulp invelvement were also more prevalent in
the lower arch and ranged from 3.4% for the right upper te 11.5% for the lower right FPM. Cavities with
pulp invelvement or indicated extraction ranged from 0% to 1.4% Treatment included dental sealants,
varying from 17.1 to 24.0% (n=126) and restorations, varying from 1.5 to 11.6% (n=38). The lower right
were the most affected teeth. Conclusion: First permanent melars presented a higher prevalence of dental
caries in early stages and the most prevalent treatment was related to the initial carions process, flnor
therapy and sealants.

Keywords: Children; Dentition, Permanent; Dental Caries; Dental Care.
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