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RESUMO

SIMIONATO, A. Influéncia da adicdo do liquido idnico BMIM.NTf: nas
propriedades fisicas e quimicas de uma resina adesiva experimental. 2021.
Dissertagdo — Faculdade de Odontologia da Universidade Federal do Rio Grande do Sul,
Porto Alegre, 2021.

O objetivo do presente estudo foi formular e avaliar as propriedades de uma resina adesiva
experimental contendo liquido idnico bis (trifluorometanosulfonil)imidato de 1-butil-3-
metilimidazélio (BMIM.NTT). As resinas adesivas experimentais foram formuladas com
1 (Giw), 2,5 (G2,5%) € 5% (Gs%), em massa, de BMIM.NTf,. Um grupo sem liquido idnico
foi usado como controle (Gcrre). Os adesivos foram avaliados quanto a cinética de
polimerizagdo, grau de conversdo (GC), dureza Knoop, amolecimento em solvente
(AKHN%) e resisténcia coesiva a tracdo (UTS). Os dados foram analisados
estatisticamente de acordo com analise de normalidade. O nivel de significancia
estabelecido foi de 5 %. A cinética de polimerizagdo foi diferente entre os grupos. A partir
de 2,5 % de liguido ibnico, a auto aceleracdo de polimerizacédo iniciou antes em relacdo
a0 Gcrtre. Todos os grupos com BMIM.NTf, alcancaram maior taxa maxima de
polimerizagdo em comparagdo ao Gerre. Gsy apresentou maior GC (p<0,05). AKHN%
variou de 49,47 (£9,94) % para Gcrre @ 68,04 (£3,08) % para Gsy (p<0,05). As
concentragdes de 1 e 2,5% néo influenciaram 0 AKHN% em relacdo ao Gerre (p>0,05).
N&o houve diferenca estatistica entre os grupos quanto a UTS (p>0,05). A adicédo de 2,5
% de BMIM.NTF, aumentou o GC da resina adesiva ndo alterando as demais

propriedades.

Palavras-chave: adesivos dentinarios, materiais dentarios, liquidos ibnicos, agentes

antimicrobianos.
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ABSTRACT

SIMIONATO, A. Influence of the addition of the ionic liquid BMIM.NTf2 on the
physical and chemical properties of an experimental adhesive resin. 2021.
Dissertagdo — Faculdade de Odontologia da Universidade Federal do Rio Grande do Sul,
Porto Alegre, 2021.

The aim of the present study was to formulate and evaluate the properties of an
experimental adhesive resin containing 1-butyl-3-methylimidazolium
bis(trifluoromethanesulfonyl)imidate (BMIM.NTf,). The experimental adhesive resins
were formulated with 1 (Giw), 2.5 (G2:5%) and 5% (Gs%), by mass, of BMIM.NTf.. A
group without ionic liquid was used as a control (Gctre). The adhesives were evaluated
for polymerization kinetics, degree of conversion (GC), Knoop hardness, softening in
solvent (AKHN%) and tensile strength (UTS). The data were statistically analyzed
according to normality analysis. The level of significance established was 5%.
Polymerization kinetics were different between groups. From 2.5% of ionic liquid, the
polymerization autoacceleration started earlier compared to Gerre. All groups with
BMIM.NTf;, achieved a higher maximum polymerization rate compared to Gcrrr. Gsw%
had higher GC (p<0.05). AKHN% ranged from 49.47 (+£9.94) % for GctrL t0 68.04
(£3.08) % for Gsy (p<0.05). Concentrations of 1 and 2.5% did not influence AKHN% in
relation to Gerre (p>0.05). There was no statistical difference between groups regarding
UTS (p>0.05). The addition of 2.5% of BMIM.NTF2 increased the GC of the adhesive

resin without altering the other properties.

Key words: dentin adhesives, dental materials, ionic liquids, antimicrobial agents.
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1. ANTECEDENTES E JUSTIFICATIVAS

A carie dentaria € considerada a doenca cronica com maior indice de prevaléncia
do mundo, acometendo mais de 60 % das criancas em idade escolar e adultos (
SCHWENDICKE, et al., 2014; SHEIHAM, et al., 2015; ORGANIZACAO MUNDIAL
DA SAUDE, 2018). A doenca cérie é relacionada a questdes como dieta e higiene bucal,
sendo causada pelo processo de desmineralizacdo da superficie dental por &cidos
organicos provenientes da fermentacdo dos carboidratos da dieta, pelas bactérias
(MALTZ, et al., 2010). Quando a carie esta instalada com perda de tecido dentario duro,
€ necessaria a utilizacdo de materiais restauradores afim de restabelecer estética e fungéo
ao 6rgdo dentario (DEMARCO, et al., 2012). Com a insercdo da técnica adesiva na
Odontologia, tornou-se possivel a adesdo entre esmalte/dentina e o material restaurador,
ndo necessitando de um amplo preparo da cavidade dentaria (VAN MEERBEEK et al.,
2011; FERRACANE, 2011).

Contudo, a interface dente-restauracdo vem sendo descrita como um elo fragil
deste sistema pelos desafios encontrados para fornecer uma adesdo longeva (METZ, et
al., 2015; MORASCHINI, et al., 2015). Estima-se que a substituicdo de restauracdes
represente 58,1 % das restauracdes realizadas por cirurgides-dentistas. As principais
razbes de falha de restauracfes que levam a necessidade de reintervengdo séo: fratura
dentéaria, complicacfes relacionadas a polpa, fratura ou perda da restauracéo,
descoloracdo marginal e cérie recorrente (DEMARCO, et al., 2012). Nesse contexto,
carie recorrente, ou “carie desenvolvida adjacente a restaurag¢do”, € o principal motivo de
falha (ASTVALDSDOTTIR, et al., 2015; ELTAHLAH, et al., 2018). Com o intuito de
dificultar a adesdo microbiana ou reduzir a viabilidade de microrganismos na interface

dente-resina, agentes antimicrobianos vém sendo incorporados aos materiais
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restauradores (COLLARES, etal., 2017; SCHIROKY, et al., 2017; CUNHA, et al., 2018;
GARCIA, et al., 2018; LI, et al., 2019; GARCIA, et al., 2019; MACHADQO, et al., 2019;
LI, etal., 2019; GU, et al., 2019).

Agentes antimicrobianos tém como principal objetivo reduzir os processos de
desmineralizacdo dos tecidos dentarios e a degradacéo da interface (COCCO, et al., 2015;
FRASSETO, et al., 2016; FERRACANE, 2017). Recentemente, liquidos idnicos (LIs)
foram incorporados a resinas na tentativa de reduzir a formacao de biofilme sobre esses
materiais restauradores (GARCIA, et al., 2020; CUPPINI, et al., 2021). LIs pertencem
ao grupo de sais organicos com ponto de fusao igual ou abaixo de 100 °C, baixa pressdo
de vapor, estabilidade térmica e alta polaridade (HE; ALEXANDRIDIS, 2015). Por suas
propriedades serem ajustaveis, estes sais apresentam versatilidade para serem utilizados
em diversas aplicacbes (LUCZAK, et al., 2016). Estas propriedades podem ser alteradas
realizando-se modificacdes na estrutura quimica, como no tipo de cation e anion ou
tamanho da cadeia alquila (GINDRI, et al., 2015). A estrutura quimica desses compostos
é formada por um nudcleo organico catidnico ligado a um contra-ion anidnico (organico
ou inorganico). Nucleos catiébnicos como imidazdlio, piridinio e fosfonio sdo exemplos
de grupos organicos usados nas sinteses. A esses nucleos, cadeias alquilas sédo ligadas,
formando a parte catiénica dos LlIs. Essa estrutura se relaciona a contra-ions anidnicos
simples (como haletos) ou espécies organicas mais complexas (como aminoacidos com
carga negativa) (KAGIMOTO; FUKUMOTO; OHNO, 2006; WEINGARTNER, 2008).

O primeiro LI a temperatura ambiente conhecido foi descrito em 1914 por Walden
que sintetizou nitrato de etilaménio, o qual foi explorado inicialmente como solvente
(WALDEN, 1914). No decorrer das Ultimas décadas, o nimero de trabalhos e patentes
relacionadas a LIs cresceu significativamente, levando a um melhor entendimento sobre

suas propriedades fisico-quimicas e bioldgicas (EL SEOUD, et al., 2007). Recentemente
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sua aplicabilidade vem abrangendo outras areas fora da quimica, mostrando-se
promissores nas areas de sistema de liberacdo controlada de farmacos e biomédica
(FRADE, et al., 2009). A atividade antimicrobiana dos LIs é atribuida a cabeca catibnica,
a cadeia alifatica ou ao anion. Acredita-se que a interagcdo entre o grupamento catidnico
e as cargas negativas na membrana de células procariotas, constituida por fosfolipidios e
acidos anibnicos, seja essencial para a propriedade antibacteriana dos LlIs
(PENDLETON; GILMORE, 2015).

Os anéis imidazolicos vem recebendo destaque por apresentarem efeito
antifngico e serem biocompativeis. Esses anéis estdo entre os cations mais utilizados na
formacdo do grupamento catidnico de Lls. LIs imidazdlicos foram sugeridos na
Odontologia para proteger superficies de titanio de implantes contra colonizacdo de
bactérias (GINDRI, et al., 2015). Esses mesmos grupamentos também foram utilizados
associados a nanoparticulas de prata e sugeridos para aprimorar a desinfeccdo de canais
radiculares contra Enterococcus faecalis, demonstrando maior viabilidade de fibroblastos
(células L929) quando comparados ao uso de solu¢do aquosa com 2,5 % de hipoclorito
de sodio ou 0,2 % de clorexidina e aprimorada acdo antimicrobiana em comparacgéo a
essas classicas solucdes (ABBASZADEGAN, et al., 2015). Outros Lls imidazolicos
foram testados em materiais dentarios contendo anions tetrafluoroborato (BF4). LI com
anion BF4 foi usado para funcionalizacdo de pontos quénticos de didxido de titanio e
aplicados na formulacdo de resina adesiva experimental, demonstrando efeito
antibacteriano e viabilidade satisfatoria de fibroblastos (GARCIA, et al., 2019).

LIs com cadeias alquilas extensas e anions hidréfobos, como o NTf,, aumentam
a hidrofobia do sal, aprimorando a atividade antibacteriana. Contudo, também podem
elevar os efeitos citotdxicos contra células eucariéticas (PENDLETON; GILMORE,

2015; EGOROVA; ANANIKOQV, 2014). LIs com anion NTf, foram avaliados no
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revestimento de implantes de titanio, demonstrando melhor adesdo a superficie dos
implantes quando comparado aos LIs com aminoacidos ani6nicos. Os autores atribuiram
0s resultados a maior hidrofobicidade do NTf. (GINDRI, et al., 2015). LIs com &nion
NTf, também foram analisados na incorporacdo a uma resina adesiva ortodontica.
Conforme aumento gradativo da incorporacdo do LI nas resinas adesivas houve um
aumento no GC, foi demonstrado efeito contra Streptococcus mutans sem citotoxicidade
contra queratindcitos humanos (GARCIA, et al., 2019). E ainda, microcapsulas de LI
BMIM.NTF; foram incorporadas a um infiltrante dentario mantendo a viabilidade celular
acima de 90% para todos os grupos (CUPPINI, et al., 2021).

Os resultados da inser¢do do liquido idnico como agente antimicrobiano em
resinas dentais obtidos em estudos prévios demostraram-se promissores, incentivando o

desenvolvimento de novos estudos nessa area.
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2. OBJETIVO

O objetivo do presente estudo foi avaliar as propriedades de uma resina adesiva

experimental contendo o liquido idnico bis (trifluorometanosulfonil)imidato de 1-butil-

3-metilimidazolio (BMIM.NTf).
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3. ARTIGO

A presente dissertacdo de mestrado apresenta-se na forma de um artigo.
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4. INTRODUCAO

A cérie dentaria € considerada a doenca crénica com maior taxa de prevaléncia no
mundo, afetando mais de 60 % das criancas em idade escolar e adultos [, A técnica
adesiva em odontologia possibilitou a adesdo do esmalte/dentina com o material
restaurador, ndo exigindo um amplo preparo da cavidade dentéria >°l. No entanto, a
interface dente- restauracdo foi descrita como o elo mais fragil em um sistema
restaurador. Os motivos de falha mais citados séo fratura dentaria, complicacdes da polpa,
perda ou fratura da restauracio, descoloracdo marginal e caries recorrentes %1, Na
tentativa de reduzir o desenvolvimento de biofilme na interface dente-restauracao,
agentes antimicrobianos vem sendo incorporados aos materiais restauradores 6221,

Liquidos ibnicos (LIs) sao estruturas quimicas formadas por cadeias alifaticas
conectadas a um céation de alto peso molecular associados a um anion de baixo peso
molecular, levando a formacao de um sal com baixo ponto de fusdo (abaixo de 100 °C)
[13.14] Moléculas organicas, como piridina e imidazol, possuem atomos de nitrogénio na
estrutura aromatica, e sd0 comumente utilizados como nucleos catidnicos de LIs (15161,
Entre esses, o imidazol é bem conhecido por sua biocompatibilidade e efeito antifungico.
Os LIs possuem propriedades antimicrobianas que vém sendo estudadas, tendo uma acao
de amplo espectro e afetando bactérias gram-positivas e gram-negativas, micobactérias e
fungos 1. Na indUstria farmacéutica, esses sais sdo usados em associagdo com polimeros
para sistemas de liberacdo de drogas para participacdo na sintese de revestimento de
polimero antibacteriano e outros processos 181,

LIs de imidazois ja foram usados para revestir implantes de titanio, testando sua
aderéncia com o implante, propriedades antimicrobianas e propriedades anticorrosivas

em implantes '°1. Na Endodontia, LIs imidazélicos foram usados com nanoparticulas de
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prata para desinfetar canais radiculares contra Enterococcus faecalis. Esse material
demonstrou maior viabilidade de fibroblastos comparado a solucdo de hipoclorito de
sodio a 2,5 % e clorexidina 0,2 % 291,

Mais recentemente, o LI BMIM.NTf, foi usado para funcionalizar pontos
quanticos de dioxido de titdnio sendo incorporados em uma resina adesiva experimental.
Sua incorporacdo associada aos pontos quanticos de didxido de titdnio resultou em
atividade antibacteriana imediata e ap0s trés meses, sem apresentar efeito citotoxico sobre
células de polpa 1. Além disso, BMIM.NTf, foi incorporado a uma resina adesiva
ortoddntica experimental, demonstrando efeito antimicrobiano sem efeito citotoxico
contra queratindcitos humanos e sem alteragcdes nas propriedades fisicas e quimicas do
adesivo quando em baixas concentracdes 221,

O objetivo deste estudo foi avaliar as propriedades de uma resina adesiva
experimental contendo liquido idnico bis (trifluorometanosulfonil)imidato de 1-butil-3-

metilimidazélio (BMIM.NTF>).
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5. MATERIAIS E METODOS

5.1 Formulacéo das resinas adesivas

As resinas adesivas foram formuladas misturando em peso, 66,66 % Bisfenol A
Glicerolato Dimetacrilato (BisGMA) e 33,33 % 2-hidroxietil metacrilato (HEMA).
Canforoquinona e etil 4-dimetilamino benzoato foram adicionados como sistema
fotoiniciador em uma proporc¢do de 1 % em mol. Butil-hidroxi-tolueno foi adicionado
como um inibidor de polimerizacdo a 0,01 % em peso. Os monémeros, fotoiniciadores e
o butil-hidroxi-tolueno foram adquiridos da Sigma-Aldrich (St. Louis, Missouri, EUA).
O LI foi formulado de acordo com estudo prévio 22,

O LI Dbis(trifluorometilsulfonil)imida de 1-hexadecil-3-metilimidazolio
(BMIM.NTf), Figura 1, foi incorporado em 1 (G1%), 2,5 (G2,5%) € 5 (Gs%) % em peso na
resina adesiva. Um grupo controle (Gcrre) foi formulado sem BMIM.NTT. Os espécimes
foram fotoativados usando um fotoativador com diodo emissor de luz (LED, Radii Cal,
SDI, Bayswater, Victoria, Australia) com 1200 mW/cm? e mantidos em agua destilada
por 24 h a 37 °C antes do teste, exceto para espécimes de cinética de polimerizacao e grau

de conversdo (GC), que foram preparados durante o proprio ensaio.

PN
A~ N@N*"

©
AUNL
FsC~S 7 ~CFs
O O

Fig 1. Representagdo da  estrutura quimica do liquido  i6nico

bis(trifluorometilsulfonil)imida de 1-hexadecil-3-metilimidazolio (BMIM.NTT>).
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5.2 Cinética de polimerizacéo e grau de converséo (GC)

A cinética de polimerizacdo e o grau de conversdo (GC) foram avaliados por
espectroscopia no infravermelho por Transformada de Fourier (FTIR) (Bruker Optics;
Ettingen, Alemanha) com um espectrémetro equipado com um dispositivo de refletancia
total atenuada (ATR) composto por um cristal de diamante na horizontal. Trés amostras
por grupo (n = 3) foram dispensadas sobre o cristal de diamante utilizando uma matriz
auxiliar de polivinilsiloxano com 4 mm de didmetro e 1 mm de espessura. Os espectros
de absorbancia foram obtidos antes e apés a fotoativacdo da amostra por 40 s. Os dados
foram avaliados por meio do software Opus 6.5 (Bruker Optics), na faixa de 4000-800
cm™ com 2 varreduras por segundo, na velocidade de 160 kHz e resolugédo de 4 cm™. O
GC foi calculado a partir da razdo entre a area integrada das bandas de absorcao da ligacao
C = C alifatica (1640 cm™) para aquela da ligagdo C = C aromatica (1610 cm™) como o
padrdo interno (Equacdo 1) . O resultado final do GC foi expresso em porcentagem. A
taxa de polimerizacdo (Rp) foi calculada pelo grau de conversao em fun¢do do tempo de

fotoativacéo 231,

1640—-1610 (polimero)
1640—1610 (mondémero)

Equagéo 1: GC (%) =1 X %X 100

5.3 Resisténcia coesiva a tracdo

Cinco amostras foram preparadas por grupo (n = 5) utilizando uma matriz
metalica com formato de ampulheta com 8,0 mm de comprimento x 2,0 mm de largura x
1,0 mm de espessura e 1 mm? na constricdo. As amostras foram fotoativadas durante 20
s de cada lado. Ap6s 24 h em agua, as amostras foram medidas na area de constri¢do
utilizando um paquimetro e posteriormente fixadas com adesivo de cianoacrilato a um
dispositivo metélico. As amostras foram submetidas & microtracdo em uma méaquina de

ensaio universal (Série EZ-SX; Shimadzu, Kyoto, Japdo) na velocidade de 1 mm/min até
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a fratura das amostras. Os valores de forca (N) foram divididos pela area de constricdo de

cada amostra e reportados em MPa 24251,

5.4 Microdureza e amolecimento em solvente

Cinco amostras de cada grupo (n = 5) foram preparadas com 5 mm de didametro e
1 mm de espessura apds a fotoativacdo de 20 s em cada lado. As amostras foram
armazenadas durante 24 h em uma estufa a 37 °C, posteriormente foram embebidas em
resina acrilica (VIPIFlash, Vipi Industria, Pirassununga, SP, Brasil) e polidas (Modelo
3v, Arotec, Cotia, SP, Brasil) utilizando lixas abrasivas 600, 1200, 2000 gréos e disco de
feltro com suspensao de alumina de 0,5 pum (N° 2, Fortel, Sdo Paulo, SP, Brasil). Apds
24 h, as amostras foram submetidas a um teste de microdureza no qual cinco indentacfes
(10 g por 5 s) foram realizadas por amostra com ampliacdo de 40x (HMV 2, Shimadzu,
Téquio, Japdo) para obter a dureza Knoop inicial (KHN1 ). As amostras foram imersas
em solucdo solvente (70 % etanol e 30 % agua) por 2 h, lavadas com agua destilada e
novamente testadas para obtencdo da dureza Knoop final (KHNZ2). Os valores de dureza
Knoop foram registrados como a média das cinco indentagdes por amostra. O
amolecimento em solvente (AKHN) foi calculado pela diferenca percentual entre KHN1

e KHN2 para cada grupo (Equacéo 2) [?61,

KHN2
KHN1

Equacgéo 2: AKHN (%) = (1 — ) X 100
5.5 Andlise Estatistica

As propriedades fisico-quimicas dos adesivos foram analisadas estatisticamente
usando o software SigmaPlot (versdo 12.0, Systat Software, San Jose, CA, EUA). O teste
de Shapiro-Wilk foi usado para analisar a distribuicdo dos dados. Os dados de

microdureza, amolecimento em solvente, GC e UTS via ANOVA de uma via e teste post-
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hoc de Tukey. As diferencas entre KHN1 e KHN2 dentro de cada grupo foram avaliadas
por meio de testes t pareado. Todos os testes foram analisados com nivel de significancia

de 0,05.
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6. RESULTADOS

A Figura 2 mostra diferentes comportamentos de polimerizacdo entre 0s grupos.
A figura de GC versus tempo (Fig. 2a) evidencia as diferencas no processo de conversao
entre as resinas adesivas. Os resultados de GC (Tabela 1) demonstram que todos o0s
grupos atingiram mais de 60 % do GC. Houve diferenca estatistica entre o grupo Gsy €
0s demais grupos (p <0,05). O Gsy apresentou GC maior que 0os demais grupos, podendo
ser observada a diferenca na Fig. 1. Os grupos com LI alcangaram maior taxa maxima de
polimerizagdo em comparacdo ao Gcerre, além de terem iniciado o processo de auto

aceleragdo anteriormente ao Gerre (Fig. 2b e 2c).
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Fig 2. Grau de conversdo em funcgéo do tempo (a); taxa de polimerizacdo em funcédo do

tempo (b); taxa de polimerizacdo em funcdo do grau de conversédo (c) da resina adesiva

experimental.
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A Tabela 1 mostra 0 GC, KHN1, KHN2, AKHN e UTS da resina adesiva
experimental. A reducdo do KHN foi observada ap6s a imersdo em solugéo alcoolica para
os quatro grupos testados (p <0,05). O AKHN médio variou de 49,47 (£ 9,94) % para
GetrL a 68,04 (+ 3,08) % para Gsy (p <0,05). Os valores de UTS variaram de 28,71 (+
12,37) MPa para Getre a 49,99 (x 8,88) MPa para Gzsw. Ndo houve diferenca

estatisticamente significativa entre os grupos (p> 0,05).

Tabela 1. Valores médios e desvios padrdo do grau de conversdo (GC) apos 40 s de
ativacdo, nimero de dureza Knoop inicial (KHN1), nimero de dureza Knoop final
(KHN?2), diferenga de dureza Knoop em porcentagem (AKHN) e resisténcia a tragao final

(UTS) em MPa dos adesivos experimentais.

Grupos  GC (%) KHN1 KHN2 AKHN (%)  UTS (MPa)

GetrL 65,60 (30,43)B 23,64 (+1,36)A* 11,88 (£2,79)° 49,47 (9,94)8 28,71 (+12,37)A
G 65,16 (+0,83) 21,30 (+0,71)B 8,25 (+2,54)° 61,81 (+11,61)"8 42,58 (+13,60)*
Gas% 66,50 (£0,40)8 24,04 (£0,97)%* 842 (+1,96)° 64,61 (+8,93)"8 49,99 (+8,88)"

Gsw  69,75(+0,09) 21,68 (x0,71)8 7,11 (+0,59)° 68,04 (+3,08)> 43,78 (9,02)"

Letras mailsculas diferentes indicam diferenga estatisticamente significativa na mesma coluna (p
<0,05).
Letras mindsculas diferentes indicam diferenca estatisticamente significativa na mesma linha (p
<0,05).
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7. DISCUSSAO

A incorporacdo de agentes antimicrobianos as resinas objetiva auxiliar na reducéo
de biofilme na interface dente-material restaurador 12, BMIM.NTf, foi previamente
incorporado a uma resina ortodéntica e demonstrou efeito antibacteriano contra biofilme
de S. mutans e S. mutans em forma plancténica 221, No entanto, as propriedades fisico-
quimicas foram prejudicadas a partir de 10 % em peso de BMIM.NTf, 2. No presente
estudo, este LI foi adicionado a uma resina adesiva experimental, e suas propriedades
fisico-quimicas foram analisadas. N&o houve diferenca estatistica no GC entre Gtrr, G1%
e G2s%. A incorporacdo de 5 % de LI aumentou o GC comparado ao Getre € a0 1%
(p<0,05), enquanto o amolecimento em solvente foi maior com 5% em peso.

Os LIs s&o explorados como solventes %1 e suas propriedades s&o responsaveis
por um aumento da estabilidade da formulacdo do farmaco, fortalecendo a associacao
entre um farmaco e um surfactante, ou polimero. Ademais, facilitam o transporte do
medicamento para o local de acdo alvo e aumentam a solubilidade dos medicamentos
moderadamente soltveis em agua [*8l. A estrutura quimica do LI BMIM.NTf lhe confere
atividade antimicrobiana. Seu grupo catiénico (imidazol) apresenta carga positiva, o qual
atrai por forcas eletrostaticas compostos negativos da parede e membrana da bactéria ?71,
Sua cadeia alquilica e, principalmente, o seu anion, NTf, apresentam hidrofobicidade, os
quais auxiliam na desorganizacdo da parede e membrana bacteriana (16281,

O aumento na concentracdo de BMIM.NTf, demonstrou um maior GC. Os LlIs
séo caracterizados por propriedades moleculares, como distribuigdo de carga, momento
de dipolo, polarizabilidade, aceitacdo / doagdo de hidrogénio, aceita¢do / doacdo de pares
de elétrons. As duplas ligacBes de carbono presentes nos monémeros podem interagir

com a presenca de LIs por ligacBes de hidrogénio ou intera¢do do par de elétrons da dupla
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ligacdo com a nuvem eletronica do LI 31, Essa interagdo pode levar a um aumento na
conversdo de ligacdes duplas entre carbono para grupos com maior concentracdo de
BMIM.NTf,. Alem do GC ser alterado, a cinética de polimerizagdo pode alterar
dependendo do composto adicionado pela modificacdo da mobilidade das cadeias
poliméricas [?81,

A cinética de polimerizacdo apresentou dados para melhor compreensdo dos
resultados obtidos. A reacdo de polimerizacdo demonstrou uma aceleragdo para grupos
com BMIM.NTf, em comparacgdo ao Gerre. Esse resultado pode ter ocorrido por redugédo
na viscosidade da resina adesiva com o aumento de BMIM.NTf, 281, aumentando a
mobilidade das cadeias e 0 GC.

A adicdo de BMIM.NTT> possivelmente interferiu na mobilidade das cadeias e na
densidade de ligacBes cruzadas por efeito plastificante da matriz %39, Polimeros com
menor densidade de ligacdes cruzadas sdo propensos a amolecer mais quando em contato
com solucdes alcodlicas B, Em um estudo prévio, com resinas adesivas ortoddnticas,
pode-se observar resultados similares com a adicdo de BMIM.NTf, [?2. Esse efeito foi
também investigado por analise termogravimétrica (TGA) e quanto maior a concentracdo
do LI mais de um pico termogravimetria derivada (DTG) foi encontrado. Esse resultado
foi atribuido a formac&o de regides com diferentes densidades de liga¢cdes cruzadas, com
areas mais lineares que outras, quando o LI foi incorporado em maior quantidade 221,

No presente estudo a imersdo em solvente diminuiu a dureza dos grupos, sendo
significativa na adi¢édo de 5% BMIM.NTf. em relacdo ao grupo controle. Essa diferenca
pode ser explicada pela variacdo da resina base, pois além dos diferentes mondémeros (a
resina ortoddntica ndao continha o hidréfilo metacrilato HEMA, mas sim o trietilenoglicol
dimetacrilato - TEGDMA\), a resina ortoddntica continha silica coloidal silanizada, a qual

pode auxiliar na manutencéo das propriedades 221, No entanto, a adi¢do de 1 e 2,5 % ndo
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influenciou o amolecimento no presente estudo, sugerindo que a formacédo do polimero
seja similar entre Giy, G2:5% € GeTRL.

Além do amolecimento em solvente, a resisténcia coesiva dos polimeros foi
avaliada. Assim como no estudo anterior 2, nfo houve diferenca estatistica entre os
grupos. Apesar da adicdo de 5 % ter influenciado de forma negativa no amolecimento do
material, essa concentracdo ndo alterou a coesdo do polimero. Contudo, de acordo com
os resultados do ensaio de amolecimento em solvente e sabendo-se da influéncia que o
LI pode acarretar na formacdo dos polimeros quando em maior concentracdo, 0 uso de
2,5 % de BMIM.NTf, mostrou ser a concentragdo testada mais adequada para a resina

adesiva experimental considerando os testes fisicos e quimicos realizados.
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8. CONCLUSAO

O LI BMIM.NTTf; adicionado a resina adesiva experimental na concentragdo de

2,5 % aumentou 0 GC ndo alterando as demais propriedades.
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10. CONSIDERACOES FINAIS

A busca por um material ideal para substituir a perda da estrutura dentaria tem
sido constante na Odontologia. Uma das preocupac¢des mais importantes relacionadas a
restauracdes adesivas diretas € a sua limitada durabilidade in vivo, a qual esta relacionada
a capacidade de selamento marginal dos materiais, evitando a infiltracdo marginal e
prevenindo caries secundarias (HEINTZE et al., 2010). Esta limitacdo contribui para um
ciclo restaurador repetitivo resultando em um grande gasto com assisténcia odontologica,
superando 5 bilhdes de délares anualmente nos Estados Unidos (SPENCER et al., 2010).
A incorporacao de agentes antimicrobianos a materiais restauradores é uma tentativa para
inibir lesdes de carie adjacente a margem da restauracédo e degradacdo da camada hibrida
(COLLARES, et al., 2017; SCHIROKY, et al., 2017; CUNHA, et al., 2018; GARCIA,
etal., 2018; LI, et al., 2019; GARCIA, et al., 2019; MACHADO, et al., 2019).
Recentemente os LIs foram propostos como um novo agente antimicrobiano utilizado
em sistemas restauradores, tanto em estado livre quanto nanoencapsulado (GARCIA, et
al., 2019;GARCIA, et al., 2019; GARCIA, et al.,2020; CUPPINI, et al., 2021).

De acordo com os resultados encontrados no presente trabalho, é possivel concluir
que a incorporacdo de BMIM.NTf2 em resinas adesivas experimentais possibilitou um
aumentou no GC conforme a adi¢do gradual do LI. Apesar do grupo experimental com 5
% de LI apresentar valores maiores quanto ao amolecimento em solvente, Gio € G25%
ndo apresentaram diferenca estatistica comparado ao Gerre.

Além das propriedades avaliadas neste trabalho, deve-se avaliar a adesdo das
resinas adesivas experimentais com LI aos tecidos dentarios. Ademais, pelos resultados
encontrados em estudos prévios concomitante aos achados deste estudo, LIs podem ser

utilizados como agentes antimicrobianos em sistemas restauradores auxiliando na
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inibicdo da viabilidade bacteriana e formacao de biofilme, podendo ser incorporados em

estado livre ou com o desenvolvimento de nanocarreadores para controle de liberacao.
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