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RESUMEN

Las bases de registro son placas que se conforman en el modelo de trabajo
durante la elaboracion de una dentadura total. Estas se utilizan para registrar las
relaciones maxilo-mandibulares de cada paciente y posteriormente para colocar
los dientes artificiales antes de procesar las dentaduras. Es imprescindible que las
bases de registro sean resistentes, que ajusten con precision y sean estables
dimensionalmente.

El objetivo de este estudio fue desarrollar un polimero para elaborar bases de
registro de prétesis removibles, a base de UDMA-PMMA; en cual se estudi6 la
influencia del porcentaje en peso del PMMA en las propiedades fisicas.

Por lo cual, se sintetizO0 PMMA y se caracterizé el tamafio de particula de éste a
través de microscopia electronica de barrido; el peso molecular a través de la
cromatografia por permeacion en gel y la identificacion de grupos funcionales a
través de espectroscopia infrarroja. Posteriormente se realizaron mezclas de
UDMA-PMMA al 50, 60, 62 y 64 %; con cada una se realizaron muestras y se
evalud la estabilidad dimensional. Con la mezcla polimérica al 60%, se hicieron
muestras (n=30) y se caracterizé a través de microscopia electrénica de barrido la
zona de fractura y el tamafio de poros superficiales. A través de microscopia de
fuerza atdmica se caracterizo la rugosidad de la superficie promedio; mediante un
ensayo de pérdida de peso se evalud la porosidad interna. Y a través de un
ensayo mecanico de flexion se evalud la resistencia a la flexion y el modulo
elastico. Se utilizé6 una resina comercial como grupo control y se sometio a la
misma caracterizacion fisica. Posteriormente, a la misma mezcla polimérica se le
incorporo6 SiO; al 10%y EGMA al 5% como refuerzo.

Se obtuvo un PMMA con tamafo de particula y peso molecular uniforme
mediante la modificacion de la velocidad de agitacion y tiempo de reaccion. La
mezcla de UDMA-PMMA al 60% obtuvo la mejor estabilidad dimensional de las
cuatro mezclas propuestas. Al observar la zona de fractura y superficie de las
muestras del polimero UDMA-PMMA al 60% se observé notoria diferencia en la
integracion de las fases, en comparacion al grupo control. El polimero
experimental presenté menor porosidad (0.018 + 0.005 %) y rugosidad de
superficie (1.84+ 1.1 um); en comparacion del grupo control. El polimero
experimental present6é valores mas bajos de resistencia a la flexion (38.19 + 6.4
MPa) y modulo elastico (5893 + 653 MPa); en comparaciéon al grupo control. Sin
embargo, al incorporar SiO, al 10%y EGMA al 5%; hubo un incremento en dichos
valores.

Finalmente, aunque no se obtuvo un polimero con propiedades mecanicas
similares a la resina comercial; se obtuvieron mejores valores en cuanto a las
demas pruebas. De igual forma, la presente investigacién abre paso al estudio de
la relacion SiO./JEGMA; con la finalidad de incrementar de las propiedades
mecanicas.



ABSTRACT

Record bases are devices that are conformed on the model cast during the
elaboration of a complete denture. Those are using for the recording of the maxilo-
mandibular relationships in each patient and therefore for the articulating of acrylic
teeth before the processing of the denture. It is imperative that record bases are
resistant, fitting precisely and are dimensionally stable.

The objective of this study was developing a polymer based on UDMA-PMMA for
the elaboration of record bases in removable prosthesis. In which were studied the
influence of the PMMA percentage on the physical properties.

For which, PMMA was synthesized and the particle size was characterized by
SEM, the molecular weight was analyzed by GPC and the identification of
functional groups by FTIR. Thereafter mixes of UDMA-PMMA at 50, 60, 62 and
64% were made, with each one sample were performed and the dimensional
stability was analyzed. Polymeric mix at 60 % sample were performed and the
rupture zone and pore size were analyzed by SEM, the roughness surface was
analyzed by AFM, the porosity was analyzed by a weight loss test. Through a
flexion test the flexural strength and elastic modulus were analyzed. A commercial
resin was used as a control group and it was subjected to the same
characterization. Subsequently SiO, 10% and EGMA 5% were added to the 60 %
polymeric mix.

PMMA was obtained with uniform particle size and molecular weight by changing
the stirring speed and reaction time. The mixture of UDMA-PMMA 60% had the
best dimensional stability of the four proposals mixtures. By observing the fracture
zone and surface of the polymer samples UDMA-PMMA-60% was noticeable
difference in the integration phase, compared to the control group. The
experimental polymer had lower porosity (0.018 + 0.005%) and surface roughness
(1.84 £ 1.1 microns) versus the control group. The experimental polymer showed
lower values for flexural strength (38.19 + 6.4 MPa) and elastic modulus (5893 +
653 MPa) compared to the control group. However, by incorporating SiO, EGMA
10% and 5%, there was an increase in these values.

Finally, although a polymer with similar flexural properties to the commercial
resin was not obtained; best values were obtained as for the other tests. Similarly,
the present investigation opens the way to studying the SiO,/EGMA relationship, in
order to increase the mechanical properties.



INTRODUCCION

Las proétesis parciales y totales tienen como finalidad reemplazar los 6rganos
perdidos de la denticion natural, asi como las estructuras asociadas al maxilar
y a la mandibula con el objetivo de recuperar la funcion, la estética y conservar
la salud emocional del paciente.’

Durante la elaboracion de una dentadura total existe un procedimiento en el
cual se realizan bases de registro, las cuales son placas que se conforman en
el modelo de trabajo y son similares a la base final de la dentadura. Las bases
de registro se utilizan para registrar las relaciones maxilo-mandibulares y
posteriormente para colocar los dientes artificiales antes de ser terminada la
dentadura. Por lo tanto, es imprescindible que las bases de registro sean
resistentes, ajusten con precision y sean estables para asegurar la exactitud
de los registros de las relaciones maxilo-mandibulares en la transferencia de
las mismas al articulador; por lo que la elaboracién de una base de registro
defectuosa provoca en forma directa varios de los errores con frecuencia
encontrados en la elaboracion de una dentadura, ademas influye directamente
en el éxito del tratamiento protésico.?

Para el cirujano dentista es primordial elegir un material con propiedades
fisicoquimicas adecuadas para la elaboracion de bases de registro; hoy en dia,
el material de primera eleccion es el poli (metacrilato de metilo) [PMMA].%*

El PMMA se sintetizé en el siglo XX, usandose por primera vez como base
para dentaduras a principios de 1930. El Dr. Walter Wright las introdujo en el
campo de la Odontologia en 1937 y desde 1940 se ha extendido el uso del poli
(metacrilato de metilo) no solo para la fabricacibn de bases de registro y
procesado final de dentaduras en prostodoncia total, sino también para la
elaboracién de restauraciones provisionales directas en dientes anteriores,
portaimpresiones individuales, fabricacion de dientes para dentaduras, férulas,

guardas oclusales y aparatos ortodéncicos.?



Por otra parte el dimetacrilato de uretano fue desarrollado por Foster y
Walter en 1974.La ausencia de un anillo fendlico en la cadena de mondémero
conduce a una mayor flexibilidad y resistencia de éste en comparacion con
otras resinas multifuncionales como el Bis GMA, por lo que actualmente se
utiliza como copolimero para la fabricacion de diversos polimeros aplicados en
odontologia como las resinas compuestas y polimeros para elaboracion de
bases de registro.

En la actualidad se han mejorado las propiedades fisicas y quimicas de estos
materiales, con la finalidad de obtener un mejor desempefio de éstos; asi como
para desarrollar un modo de empleo mas rapido y eficiente con la intencion de
gue el cirujano dentista obtenga mejores tiempos de trabajo en el consultorio
dental.” De esta filosofia surgi6 el interés de estudiar y desarrollar las resinas
multifuncionales de metacrilato, de las cuales destaca la de poli (metacrilato de
metilo)- dimetacrilato de uretano (UDMA).>® La principal caracteristica de esta

resina es que polimeriza al aplicarse luz, lo cual simplifica su modo de empleo.

La elaboracion de bases de registro para dentadura, portaimpresiones y
protesis parciales provisionales son sus principales usos.**® Sin embargo,
cuando se utliza una resina multifuncional de PMMA-UDMA para la
elaboracién de una base de registro, una vez en boca, tiende a presentar un

desajuste clinicamente perceptible.



Una de las principales propiedades de los polimeros que puede explicar el
desajuste es la fluencia viscosa (creep); que es un cambio permanente en la
forma inducido a través de un largo periodo de tiempo, debido a la deformacién
viscosa. Dentro de la fluencia viscosa se pueden valorar cuatro tipos: fluencia a
la traccién, fluencia a la compresion, fluencia de flexion y fluencia de ruptura,
especificadas por la norma D-2990de la ASTM**y, basados en esta norma, la
estabilidad dimensional que tiene un material se puede expresar como

porcentaje de deformacion.

De igual manera son de gran importancia las propiedades fisicas de los
polimeros de PMMA-UDMA; principalmente la rugosidad de superficie, el
contenido de mondmero residual, la resistencia a la flexion, el modulo elastico
y la porosidad. Estas propiedades, a pesar de ser muy diferentes entre si
estan en estrecha relacion y contribuyen significativamente al comportamiento
y estabilidad del material dentro de la cavidad bucal.***® Un ejemplo de esto es
el contenido de mondémero residual, valor que indica el porcentaje de
mondmero que no reacciono durante la polimerizacion, el cual queda entre las
moléculas del material polimerizado; actualmente se ha demostrado que esta
en estrecha relacion con el ciclo de polimerizacion utilizado durante su
manipulacion. Cuando el material polimerizado entra en contacto con agua, el
mondmero residual se transporta hacia el exterior del polimero y en su lugar se
absorbe agua que provoca inestabilidad dimensional, la formacion de grietas y

la eventual deformacién.'®%?



Cabe mencionar que en México no existe alguna manufacturera dental
nacional que desarrolle este tipo de resinas, de ahi el interés y propésito de
esta investigacion, para desarrollar una resina multifuncional de PMMA-UDMA
gue cumpla con la norma D-2990 de ASTM y determinar la relacién
PMMA:UDMA que cumpla con los valores de estabilidad dimensional a corto
plazo (30 dias). Posteriormente, basados en la norma ISO 1567, evaluar la
rugosidad de superficie, el contenido de mondémero residual, la resistencia a la
flexién, el modulo elastico y la porosidad en el Laboratorio de Materiales
Dentales de la Division de Estudios de Posgrado e Investigacion de la Facultad
de Odontologia de la UNAM.
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1.1Biomateriales

Biomateriales es un término utilizado para los materiales que constituyen parte
o la totalidad de implantes médicos, aparatos extracorporales e instrumentos
que se utilizan en medicina, cirugia, odontologia, medicina veterinaria, asi
como algunos aspectos del cuidado de los pacientes. Los Institutos de la Salud
(NIH) definen un biomaterial como cualquier sustancia (que no sean drogas) o
material o combinacién de éstos, de origen natural o sintético, que puede ser
utilizado como un todo o como parte de un sistema que trata, aumenta, o

sustituye cualquier tejido, 6rgano o funcién del cuerpo.??*

Los biomateriales tienen que ser “biolégicamente inertes”, no deben provocar

reacciones adversas en los tejidos con los que se encuentren en contacto.

En 1987 la Sociedad Europea de Biomateriales definié el término de
biocompatibilidad como la habilidad de un material de actuar con una adecuada
respuesta al huésped, en una aplicacion especifica.?®Los materiales y
dispositivos de fabricacion artificial que se encuentren en contacto con los
tejidos y los liquidos corporales, como requisito fundamental deben ser
compatibles, para que en un procedimiento odontolégico se desenvuelva
correctamente sin afectar al huésped. La biotecnologia desarrolla materiales
gue funcionan intraoralmente y considera las propiedades fisicas, los aspectos

estéticos y funcionales del mismo, ademas de su compatibilidad biolégica.?
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1.2 Biomateriales poliméricos.

Los polimeros son materiales muy utilizados en aplicaciones biomédicas. Son
los materiales de eleccion en los dispositivos cardiovasculares, en la
elaboracion de protesis dentales removibles, asi como para la sustitucion y el

aumento de los diversos tejidos blandos.?*2°

Dimetacrilatos y monometacrilatos forman parte de numerosos materiales de
uso en odontologia restaurativa, estos incluyen resinas compuestas, sistemas
adhesivos, selladores de fisuras, materiales utilizados para elaborar protesis
provisionales, resinas acrilicas de poli(metacrilato de metilo) para bases de
dentaduras, reparacion de protesis totales, cementos, etc. Los dimetacrilatos
han demostrado minima toxicidad,?”*°debido a que son insolubles cuando se
encuentran polimerizados y la cantidad de material que logra desprenderse

después de algunas semanas.
1.3Protesis Totales.

La pérdida de dientes es debido a diversas causas, las mas frecuentes son
enfermedades con gran prevalencia como la caries y la enfermedad
periodontal. Otras causas son los traumatismos y las tumoraciones. Pueden
faltar dientes por no existir su formacion (agenesia) o falta de erupciéon
(inclusion dentaria).La pérdida de dientes lleva como consecuencia un déficit
en la eficacia del habla y de la funcion masticatoria con posibles trastornos de
la articulacion temporomandibular (ATM), esto provoca problemas tanto
funcionales como organicos. Algunas enfermedades digestivas requieren una
masticacién correcta, por ello, es necesario sustituir los dientes perdidos.?’

Las prétesis dentales son instrumentos o aparatos, cuya mision es la de
sustituir los dientes perdidos, para restablecer la funcion masticatoria y también
contribuyen a mejorar la estética del paciente, ya que la falta de dientes
produce hundimientos de partes blandas de la cara y en muchas personas

produce un efecto antiestético marcado.*

9
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El soporte de las dentaduras se basa en el contacto directo con la mucosa
bucal y la retencion se logra con la tensiéon superficial de la saliva, fuerza que
sujeta las protesis.

La estabilidad de la prétesis depende de varios factores, ya que no todos los
pacientes consiguen llevar la protesis de forma confortable y con buen
funcionamiento.? Por tal motivo se deben considerar diferentes factores para la
estabilidad de la protesis de los cuales destacan:

1. Forma y morfologia de las arcadas dentarias: a mejor estado éseo,

mejor soporte de las protesis.

2. Musculatura e inserciones musculares: muchas veces las fuerzas
musculares hacen expulsiva a la protesis, lo cual resulta en la
incomodidad para el paciente de que se desalojen las proétesis con los

movimientos del habla y la masticacion.

3. Factores psicologicos: algunos pacientes no soportan la idea de llevar
protesis removibles, y a mayor edad, es dificl el hecho de

acostumbrarse a utilizar protesis.

4, Prétesis mal equilibradas por defectos de construccion: no seguir las
instrucciones del fabricante para manipular los materiales lleva a

elaborar las protesis con deficiencias en estabilidad dimensional.

5. Enfermedades de la boca: sindrome de boca ardiente, sequedad bucal,
acumulacion bacteriana, proliferacion de Candida albicans, son factores

gue pueden ocurrir en los pacientes portadores de proétesis.

6. Alergia a los materiales de las protesis: diversos componentes del
polimero o el mondémero, técnicas inadecuadas de procesado pueden
causar reacciones alérgicas en algunos pacientes. Es recomendable
mantener las proétesis en agua durante 17 horas previo a su colocacion
en el paciente, para eliminar el monémero residual y disminuir asi el

riesgo de provocar una reaccion alérgica.

10
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1.4 Bases de Registro

Se han perfeccionado las técnicas para elaborar prétesis totales, durante afios
ha prevalecido la técnica de hacer una protesis bibalanceada, es decir
contactos dentarios en ambos lados durante la masticacion. Por lo tanto, hasta
la aparicion de los implantes, ha sido largo el camino para mantener una

prétesis total sujeta y estable en la boca.**

Las dentaduras ejercen presiones que deben ser bioldgicamente compatibles
con los tejidos blandos de soporte. El uso de dentaduras completas es causa
de alteracion de la mucosa de soporte, lo cual puede causar inflamacion. Esta
patologia puede acelerar el proceso de resorcion 6sea.®? Estos aparatos
protésicos deben ser diseflados para cumplir la extension y adaptacion
adecuada a los tejidos de soporte, de manera que satisfagan con los factores
de funcionalidad protésica: soporte, retencién y estabilidad.®®* Asi mismo, es
indispensable que se cumpla con los objetivos fundamentales de un buen

tratamiento protésico, como son la funcion y la estética.

Para la fabricacion de la protesis a lo largo de la historia, se han utilizado un sin
numero de materiales entre los cuales predomina la resina acrilica a base de
poli (metacrilato de metilo) por sus caracteristicas fisicas, mecanicas y

biolégicas.?’

La popularidad de las protesis dentales de poli(metacrilato de metilo) es debido
a que es incompatible, de bajo costo y a la facilidad de manipulacion y
simplicidad del equipo que requiere la técnica de procesado por
compresion.3*3°

Los fabricantes han trabajado para mejorar la calidad de las resinas acrilicas
por tal motivo han afiadido pigmentos y fibras de refuerzo, para mejorar las
propiedades mecanicas y la apariencia de las resinas al estar en contacto con
los tejidos bucales.®**’

Sin embargo, otro factor importante durante la elaboracion de la protesis es la
fabricacion de una base de dentadura transicional que en la odontologia es

conocida como base de registro.

11
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La elaboracion de una base de registro bien adaptada es un componente
esencial para el éxito del tratamiento protésico.” Las bases de registro sirven
como una estructura para la obtencion de las relaciones craneomandibulares.
Estas bases soportan los rodillos de cera y los dientes artificiales durante la
insercion de prueba de la dentadura. Por tal motivo, el ajuste sobre los tejidos
duros y blandos de soporte es necesario para la adecuada obtencién de los
registros.”

Se ha utilizado una gran variedad de materiales y técnicas para su
elaboracién.®” Antiguamente se utilizaban goma laca y ceras; posteriormente
se utilizaron polimeros activados quimicamente.” Desafortunadamente, estos
polimeros presentaban una notable contraccion de polimerizacion y una
potencial problematica de salud en relacion a la exposicion al metacrilato de
metilo.?

Actualmente, los materiales para elaboracion de bases de registro
fotoactivados han ganado popularidad, principalmente los que estan fabricados
a base de dimetacrilato de uretano debido a su facil manipulacién, la ausencia
de metacrilato de metilo y la baja contraccion de polimerizacion, en
comparacion de los materiales activados quimicamente.®*°

Por lo tanto, los materiales para la elaboracion de bases de registro deben

cumplir ciertos requisitos:*°

1. Amoldarse con facilidad a la forma y contornos requeridos, en un minimo

de tiempo, a bajo costo y con destreza técnica.

2. Ser rigidos y fuertes sobre todo en las secciones mas delgadas.
3. No presentar deformacién alguna a la temperatura de la cavidad bucal.
4, Ser resistente y estables durante el procedimiento de elaboracion del

aparto protésico.

5. Poseer un color similar a los dientes artificiales.

12
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1.5Reacciones alérgicas al PMMA.

La seleccion y uso de los materiales dentales se basa en los supuestos de que
los beneficios de su uso superan los riesgos biolégicos. Sin embargo, siempre
existe la posibilidad de que algun paciente experimente efectos adversos
durante el tratamiento dental. Los dos principales efectos biol6gicos son las
reacciones alérgicas y efectos téxicos. Las rutas principales por las que los
agentes toxicos entran en el cuerpo son a través del tracto gastrointestinal, los

pulmones, la ruta parenteral y la piel. 3 3

Desde el punto de vista teorico, la irritacion quimica del poli (metacrilato de
metilo) se presenta por los componentes del polimero, monomero residual,
peroxido de benzoilo, hidroquinona, colorante o una reaccion producto de algun

componente de la base de la prétesis y su medio.>®4%4?

Se han reportado algunas reacciones alérgicas al PMMA, debido a la presencia
de mondmero residual en las protesis ya que el mondmero de metacrilato de
metilo (MMA) sale de las dentaduras y se difunde a través de los tejidos
bucales adyacentes, lo que puede resultar en irritacion y reacciones alérgicas

que incluyen la sensacién de “boca ardorosa”.*?

Sin embargo, la cantidad de mondmero residual que se encuentra en una
prétesis bien procesada (siguiendo las instrucciones del fabricante) es cercana

a 0.5 %, lo cual no es causante de alguna reaccién de hipersensibilidad.*®4"4?

Una técnica analitica adecuada es necesaria para la determinacién rutinaria de
MMA en PMMA. La valoracion de bromo, espectroscopia de infrarrojo (IR),
cromatografia liquida de alta presion (HPLC) y mas comdnmente la
cromatografia de gases (GC) son las técnicas utilizadas para determinar la
cantidad de MMA presente en las resinas acrilicas de poli(metacrilato de

metilo).**
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2.1Microscopia Electronica de Barrido.

El microscopio electronico de barrido, instrumento que permite la observacion y
caracterizacion superficial de materiales inorganicos y organicos, y de esta
forma se puede obtener informacion morfologica del material analizado. A partir
de esta técnica se producen distintos tipos de sefial que se generan desde la
muestra y se utilizan para examinar muchas de sus caracteristicas. Se pueden
realizar estudios de los aspectos morfolégicos de zonas microscopicas de los
distintos materiales con los que trabajan los investigadores de la comunidad
cientifica y las empresas privadas, ademas del procesamiento y analisis de las
imagenes obtenidas.*

El microscopio electronico de barrido puede estar equipado con diversos
detectores, entre los que se pueden mencionar: un detector de electrones
secundarios para obtener imagenes de alta resolucion SEI (Secundary Electron
Image), un detector de electrones retrodispersados que permite la obtencion de
imagenes de composicion y topografia de la superficie BEI (Backscattered
Electron Image), y un detector de energia dispersiva EDS (Energy Dispersive
Spectrometer) permite colectar los rayos X generados por la muestra y realizar
diversos andlisis e imagenes de distribucion de elementos en superficies

pulidas.*®
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2.1.1 Sistemas de Deteccién

2.1.1.1 Electrones Secundarios

La sefial mas utilizada en el microscopio electrénico de barrido es aquella
proveniente de los electrones secundarios. Estos son detectados por un
sistema conocido como detector Everhart-Thornley el cual incluye un contador
de centelleo y un fotomultiplicador. Los electrones secundarios golpean el
elemento del contador de centelleo, por ejemplo fésforo, el cual emite luz. La
luz se transmite a través de un conductor hasta el fotomultiplicador, el cual
convierte los fotones en pulsos de electrones, que son amplificados y utilizados
para modular la intensidad del TRC.*" La energia de los electrones secundarios
es muy pequefia (10-50 eV) para excitar el sistema de centelleo, por lo que los
electrones son primero acelerados (+10 eV) hacia una pelicula de aluminio que
recubre el sistema de centelleo. Un colector, el cual esta a un potencial de
algunos cientos de volts, rodea al centellador y tiene dos propdsitos; el primero
es el prevenir que el alto voltaje del centellador afecte al haz de electrones
incidente, y el segundo mejorar la eficiencia de coleccibn que atrae a los
electrones secundarios, incluso aquellos que inicialmente no se dirigian hacia
el detector.*® Para especimenes planos, la recoleccién de electrones

secundarios es practicamente total.*

10
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2.1.1.2 Electrones Retrodispersados

Evidentemente, los electrones retrodispersados que viajen en la direccién
apropiada, llegardn al centellador del detector Everhart-Thornleyyseran
detectados. Por lo tanto, la sefial proveniente de los electrones secundarios
contiene una pequeiia componente debida a los electrones retrodispersados. Si
el voltaje del centellador es apagado, o si se le aplica un voltaje negativo
pequefio al colector, entonces los electrones secundarios seran excluidos y la

sefial corresponderéa tnicamente a los electrones retrodispersados.*

Sin embargo, los requisitos geométricos son muy grandes; so6lo aquellos

electrones que viajan en linea recta hacia el detector seran colectados.*’

Este método de deteccion es, en la actualidad, poco utilizado y la mayoria de
los microscopios cuentan con detectores especificos para electrones
retrodispersados, los cuales son de dos tipos: detectores de centelleo que
maximizan el angulo soélido de coleccion aunque restringen la distancia de
trabajo del microscopio(por ejemplo el detector de Robinson), y detectores de
estado solido que utilizan un semiconductor donde los electrones producen
pares electrén-hueco.*® La mayor desventaja de los detectores de estado sélido
es su tiempo de respuesta grande lo que los hace poco adecuados para

velocidades de barrido rapidas.*®
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2.2Espectroscopia Infrarroja.

La espectroscopia infrarroja tiene casi 125 afios de existencia. El primer
espectro de vibraciones moleculares fue observado en 1881 por Abney y
Festing; quienes prepararon emulsiones fotograficas sensibles al infrarrojo
cercano y fotografiaron el espectro de absorcién de 48 liquidos organicos.*
Encontraron bandas caracteristicas en estos espectros, las cuales asociaron
con la presencia de hidrégeno en las moléculas estudiadas. En 1892, Julius
obtuvo el espectro infrarrojo de 20 compuestos organicos, encontrd que todos
los compuestos que contienen metilo (CH3) exhiben una banda de absorcion de
3.45 ym y llegd a la conclusion de que la absorcion de “ondas calorificas” se
debe a movimientos intramoleculares; en otras palabras, la estructura interna
de la molécula determina el tipo de absorcién.*® También encontré que el
efecto no es “aditivo”; es decir, que no se puede predecir el espectro de
absorcion de un compuesto a partir del conocimiento de los espectros de los
atomos constituyentes. Los espectrometros infrarrojos son una de las

herramientas mas importantes para observar espectros vibracionales.°
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Las caracteristicas mas relevantes de esta espectroscopia son las siguientes:**

1. Si dos moléculas estan constituidas por atomos distintos, o tienen distinta
distribucioén isotopica, o configuracion, o se encuentran en ambientes distintos,

los espectros infrarrojos seran distintos.

2. Una sustancia definida puede identificarse por su espectro infrarrojo. Estos
espectros pueden ser considerados como las huellas digitales de dicha

sustancia.

3. Los espectros muestran bandas que son tipicas de grupos funcionales
particulares y que tienen localizaciones e intensidades especificas dentro de

los espectros infrarrojos.

4. A partir de los espectros se pueden inferir las estructuras moleculares. Para

ello se requiere un modelo en el cual basar los calculos.
5. Es posible, mediante el uso de dispositivos experimentales adecuados,
obtener espectros infrarrojos sin alteracion de la muestra, lo que constituye a

esta espectroscopia como una herramienta de analisis no destructiva.

6. El tiempo necesario para obtener y almacenar un espectro infrarrojo es del

orden de minutos.
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2.3Fluencia ala Traccion.

Para determinar las propiedades de fluencia, el material se somete a una
tension constante prolongada o a una carga de compresion a temperatura
constante.>” La deformacién se registra en intervalos de tiempo especificados y
se traza un diagrama de fluencia contra tiempo.>® La pendiente de la curva en
cualquier punto es la velocidad de fluencia. Si se produce un fallo, se termina el
ensayo y se registra el tiempo requerido para ruptura. Si la probeta no se
rompe dentro del periodo de ensayo, se puede medir la recuperacién de la
fluencia. Para determinar la relajacién de esfuerzos del material, la probeta se
deforma una cantidad determinada y se registra la disminucion del esfuerzo
durante un periodo prolongado de exposicion a temperatura constante. Los
procedimientos de ensayo de fluencia estandares se describen con detalle en
la ASTM E-139, ASTM D-2990 y D-2991 (plasticos) y ASTM D-2294

(adhesivos).>*
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2.4Resistencia a la Flexion y Médulo Elastico.

El médulo de elasticidad, también denominado moédulo de Young, es un
parametro que se obtiene empiricamente a partir de un ensayo denominado
ensayo a traccién.”® En caso de que tengamos un material elastico lineal e
isétropo, el médulo de Young calculado en el ensayo a traccién también resulta
véalido para los casos en que haya compresion.*°El ensayo a traccién estudia el
comportamiento de un material sometido a un esfuerzo de traccion
progresivamente creciente, ejercido por una maquina apropiada, hasta
conseguir la rotura. El ensayo se efectia sobre una probeta normalizada,
marcada con trazos de referencia, para poder determinar las deformaciones en

funcion de los esfuerzos.®’

Los esfuerzos se definen como:>®

siendo P la carga aplicada sobre la probeta, con un area transversal inicial Ao

Mientras que las deformaciones las definimos como:

Al
= —
]
-\.E_
i = —il H . .
con Al=1-1y sjendo | la longitud correspondiente a una

carga determinada y lo la longitud inicial (sin carga).
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A partir de los ensayos de traccibn se obtienen las curvas tension
deformacion de los distintos materiales. En dichas curvas se representan los

valores obtenidos de los alargamientos frente a los esfuerzos aplicados.

Las tensiones son proporcionales a los alargamientos unitarios y esto se

expresa con una ecuacion analitica que constituye la ley de Hooke:>®

oc=F- ¢

Donde o representa la tensién normal, € las deformaciones unitarias y E el
moédulo de elasticidad. Por tanto, podemos definir el médulo de elasticidad
como la pendiente de la curva tension-deformacion en la zona elastica . Es, por
tanto, una medida de la rigidez del material, esto es su resistencia a la

deformacion elastica. El médulo de Young es diferente para cada material.*®
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2.5Rugosidad de Superficie.

Aunque durante mucho tiempo la medicion de la rugosidad no fue considerada
como una rama de la metrologia, en la actualidad es un requerimiento
importante debido al reconocimiento creciente de la importancia y necesidad
de esta medicién. Una superficie perfecta es una abstraccion matematica, ya
que cualquier superficie real, por perfecta que parezca, presentara
irregularidades que se originan durante el proceso de fabricacion. Las
irregularidades (macro geomeétricas) son errores de forma, asociados con la
variacién en tamafio de una pieza, paralelismo entre superficies y planitud de
una superficie o conicidad, redondez y cilindricidad, y que pueden medirse con
instrumentos convencionales. Las irregularidades menores (microgeométricas)

son la ondulacién y la rugosidad.®’

La primera la puede ocasionar la flexion de la pieza durante el maquinado, la
falta de homogeneidad del material, la libracion de esfuerzos residuales, las
deformaciones por tratamiento térmico, las vibraciones, etcétera; la segunda la
provoca el elemento utilizado para hacer el maquinado, por ejemplo, la
herramienta de corte o la piedra de rectificado. Los errores superficiales
mencionados se presentan simultdaneamente sobre una superficie, lo que
dificulta la medicion individual de cada uno de ellos. La rugosidad (que es la
huella digital de una pieza) son irregularidades provocadas por la herramienta
de corte o elemento utilizado en su proceso de produccion, corte, arranque y

fatiga superficial.>®
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3.1DEFINICION DEL PROBLEMA

A pesar de que el material de primera eleccion para elaborar bases de
registro durante la elaboracion de una dentadura en prostodoncia total es el
PMMA,?® se ha buscado la forma de modificar su formulacién, para obtener
materiales mas faciles de utilizar como la resina multifuncional de PMMA-
UDMA, la cual, aunque se considera un biomaterial que presenta propiedades
fisicas aceptables y se encuentra en continua modificacion. En la Clinica de
Prostodoncia Total de la Facultad de Odontologia de la UNAM en el grupo
4003 del ciclo escolar 2010-11 se trabajé con una poblacion de 40 pacientes y
se encontrd6 que este tipo de material no cumple con los requerimientos
apropiados para elaborar una base de registro, ya que una vez polimerizado es
fragil, pesado y después de un mes presenta un desajuste en el reborde
residual; siendo que el promedio de uso de una base de registro durante la
elaboracion de una dentadura realizada por un alumno es mayor a un mes (tres

meses aproximadamente).

Aunado a lo anterior, en México, las resinas para bases de dentaduras
disponibles comercialmente son de importacién, por lo que seria conveniente
tener un producto de origen nacional. Por lo tanto, es necesario encontrar la
formulacion de la resina multifuncional de PMMA-UDMA que presente valores
adecuados de estabilidad dimensional con base a la prueba de fluencia que se
realice; ademas de cumplir con los valores requeridos en las pruebas de

rugosidad de superficie, resistencia a la flexion, modulo elastico y porosidad.
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3.2JUSTIFICACION

En la actualidad se busca desarrollar biomateriales dentales que tengan
un desempefio fisico adecuado en boca sin embargo, se tiene como otra
primicia facilitar su manipulacién, ya que el agilizar la consulta dental favorece
tanto al paciente adulto mayor como al cirujano dentista. En la actualidad
diversos investigadores® han propuesto combinar el dimetacrilato de uretano
(UDMA) con el poli(metacrilato de metilo) (PMMA), con la finalidad de obtener
un material fotopolimerizable para elaborar bases de registro para la
elaboracion de dentaduras que presenten buenas propiedades mecanicas
(resistencia a la flexion y médulo elastico). Es por eso que surgio el interés del
presente proyecto por desarrollar un material a base de UDMA-PMMA para
elaborar bases de registro, dando seguimiento la linea de investigacion en
sintesis y caracterizacion de PMMA realizada en el Laboratorio de Materiales
Dentales de la Division de Estudios de Posgrado e Investigacion de la Facultad
de Odontologia de la UNAM>%®*
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3.30BJETIVO GENERAL

Desarrollar un material a base de PMMA-UDMA, con propiedades de
estabilidad dimensional, resistencia a la flexion, médulo eléstico, rugosidad y
porosidad adecuadas en base a las Normas Internacionales para elaborar
bases de registro de prétesis removibles.

3.40BJETIVOS ESPECIFICOS

1. Sintetizar PMMA mediante suspension.

2. Caracterizar el PMMA sintetizado por medio de espectroscopia de
Infrarrojo (FT-IR) y microscopia electronica de barrido (SEM).

3. Elaborar mezclas de PMMA-UDMA a partir de relaciones de PMMA: 25,
50y 75 %.

4. Evaluar la estabilidad dimensional en muestras fotopolimerizadas, a
partir de las relaciones de PMMA-UDMA obtenidas (ASTM D-2990).

5. Caracterizar la relacion de PMMA-UDMA que presente mayor
estabilidad dimensional por medio de: espectroscopia infrarroja, y
microscopia de fuerza atomica.

6. Evaluar la resistencia a la flexion y el modulo elastico a muestras
elaboradas con la mejor relacion PMMA-UDMA bajo las especificaciones
de la norma ISO 1567.

7. Evaluar la porosidad mediante la técnica de pérdida de peso a las
muestras con la mejor relacion PMMA-UDMA.

8. Evaluar una resina comercial con las mismas pruebas para utilizarla

como grupo control.
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3.5HIPOTESIS

El polimero con base en PMMA-UDMA que se desarrolle cumplira con los
parametros necesarios (resistencia a la flexion, médulo elastico, rugosidad y

porosidad) para la elaboracion de bases de registro.

3.6 MATERIAL Y METODOS

3.6.1 Tipo de Estudio.

. Experimental: Debido a que una parte del trabajo de investigacion
consistira en la modificacion de la variable independiente y se realizaran
mediciones de: Resistencia a la flexion, modulo elastico, estabilidad

dimensional, rugosidad de superficie y porosidad.

. Longitudinal: Se observara al mismo grupo de muestras de manera
repetida a lo largo de un periodo de tiempo especifico, durante la investigacion
de caracter cientifico. Asi mismo, se estudiaran las tendencias y cambios que

producen dichas muestras.
. Prospectivo: A partir de las mediciones y andlisis correspondientes se

observara cual de las mezclas mencionadas anteriormente, se asemeja mas al

a laresina acrilica y pueda ser considerada como una buena opcion.
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3.6.2 Poblacién de Estudio.

Polimero experimental de PMMA-UDMA.
Polimero comercial Light Tray.

3.6.3 Seleccion y tamafio de la muestra:

La seleccién del tamafio de la muestra sera no probabilistica (conveniencia).
e Fluencia a la traccion: 30 muestras de 19 + 0.1 x63.5+ 0.1 x2 + 0.1
mm. La porcion central debera presentar 3.18 + 0.1 mm de ancho.
e Resistencia a la flexion y modulo elastico: 30 muestras de 25 + 0.2 x
2+0.1 x2+0.1 mm.
e Rugosidad de superficie: 30 muestras de 30 £+ 0.1 x10+£0.1 x25+%
0.1 mm.

e Porosidad: 30 muestras de 10 +0.1 x2+0.1 x2 +0.1 mm.
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3.7Criterios de inclusion.
Las muestras elaboradas con la resina experimental de PMMA-UDMA vy la
resina comercial Light Try® que cumplieron con las dimensiones especificadas
por las normas ASTM D 2990, ISO 1567 y para la prueba de porosidad.

3.8Criterios de exclusion.
Todas aquellas muestras que no cumplieron con los parametros en
dimensiones y condiciones requeridos por las normas ASTM D 2990, ISO 1567
y para la prueba de porosidad.
Resinas comerciales diferentes a las utilizadas en este estudio.

3.9Criterios de eliminacion.
Todas las muestras que se fracturaron antes de iniciar la prueba.

Todas aquellas muestras que resultaron defectuosas en apariencia.

3.10 Seleccién del grupo control

Resina comercial PMMA-UDMA Light Try® (lvoclar Vivadent AG, Schaan

Liechtenstein).
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Tabla 1. Variables dependientes (identificacion, definicion, escalas de medicion).

| VARIABLES DEPENDIENTES

dimensional

Variable Definicién operacional y
Escala de medicion
Se acondicionaron las muestras a 37 + 1 °C con humedad relativa de 50 £ 1 % durante 48 h antes de la prueba. Se
Estabilidad montaron las muestras en los sujetadores y se colocé el instrumento de medicion. Se realiz6 a cada muestra una

marca como referencia de inicio para medir la extension. Se selecciono6 lafuerzay se mantuvo durante 48 h.
Una vez finalizado el intervalo de tiempo, sin que se haya roto la muestra se retiré la carga y se realizaron mediciones
y calculos con base en la norma ASTM D-2990, para obtener el porcentaje de deformacion (% de deformacién).

Rugosidad de
superficie

Un fragmento de cada polimero se observé en el microscopio de fuerza atémica para analizar la rugosidad de
superficie y se obtuvieron imagenes en 3D. Se expresaron en valores de rugosidad medio Ra (um).

Porosidad

La porosidad se evalué colocando las muestras en un desecador a 37 £ 1 °C y pesandolas cada 24 h hasta que
tuvieron un peso constante. El valor final se calculé de acuerdo a las ecuaciones: Wa=(dr-da)(Vsp-Vip). Una vez
calculado el volumen de porosidad interna se obtuvo el porcentaje de porosidad(P): %.

Resistencia a la
flexion

Modulo elastico

Las muestras de cada polimero, fueron colocadas sobre los soportes de una maquina universal de pruebas mecanicas
(INSTRON, lllinois Tools Works Inc. EUA), con una velocidad de carga de 5 = 1 mm/min en el centro de cada muestra
hasta la fractura. Se calculd la resistencia a la flexion (MPa) y modulo elastico (MPa) de acuerdo a la Norma ISO 1567.
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Tabla 2. Variables indepedientes (identificacion, definicion, escalas de medicion).

VARIABLES INDEPENDIENTES

Polimerizacion

Variable Definicién operacional y
Escala de medicion
Se mezclé PMMA con UDMA en relaciones PMMA:UDMA
Relacion de 25,50y 75 % en peso (g). El PMMA se disolvi6 en MMA
PMMA:UDMA y después se incorpor6 el UDMA. Se agregd
canforoquinona 0.5 % en masa (g) como iniciador.
La polimerizacion se llevé a cabo mediante un aparato de
Tiempo de luz halégena (Ivoclar Targis Power®) con una exposicion de

10 min, para realizar muestras del polimero con base en las
dimensiones de las Normas ASTM D-2990 e ISO 1567.
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Tabla 3. Métodos de registro y procesamiento de datos.

CARACTERIZACION DEL PMMA, POLIMERO PMMA-UDMA Y RESINA LIGHT TRY.

Prueba Método de registro Método de procesamiento
Microscopia Se obtuvieron micrografias a Por medio de un programa computacional a cada micrografia se
Electronica de 500X y 1000X amplificaciones. [ calcul6 el tamafio de particula.
Barrido
E . Se obtuvieron valores de Por medio del programa computacional Origin 8 se procesaron los
spectroscopia de . : . :
absorbancia de luz y longitud de | valores obtenidos para obtener espectros y posteriormente se
Infrarrojo (FT-IR) | onda. Los cuales se procedio a la identificacion de bandas para su interpretacion.
almacenaron en hoja de célculo
de Excel.
Estabilidad Las mediciones se realizaron Por medio del programa computacional Origin 8 se procesaron los
dimensional manualmente y se registraron en | valores y se obtuvieron diagramas de fuerza vs elongacién y se
una bitacora. interpretaron.
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Tabla 3 (continuacion). Métodos de registro y procesamiento de datos.

CARACTERIZACION DEL POLIMERO PMMA-UDMA CON MEJORES VALORES DE ESTABILIDAD

Prueba

DIMENSIONAL Y RESINA LIGHT TRY

Método de registro

Método de procesamiento

Rugosidad de la
superficie

Se obtuvieron micrografias 3D.

En cada una de las micrografias se midio la profundidad de los
valles con ayuda de un programa computacional.

Porosidad

Cada uno de los valores de los
pesajes necesarios para obtener
el % de porosidad se realizo
manualmente y se anotaron en
una bitacora.

Los valores obtenidos de los pesajes se procesaron en una hoja de
calculo de Excel; de esta forma se obtuvo el porcentaje de
porosidad.

Resistencia a la
flexion

Modulo elastico

Se obtuvieron valores de fuerza
vs deflexiéon, los cuales se
almacenaron en una hoja de
calculo de Excel.

Los valores obtenidos se procesaron en una hoja de calculo de
Excel para obtener valores de esfuerzo vs deflexion y se calculé el
moddulo elastico y la resistencia a la flexion. Los valores de esfuerzo
vs deflexion, se procesaron en el programa computacional Origin 8
para obtener sus respectivos diagramas.
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3.11 Plan de analisis estadistico de los datos

* Andlisis estadistico de Kruskal Wallis (P<0.05) y Dunnet Test (P=<0.001)
fueron aplicados a los valores obtenidos de porcentaje de deformacion,
maodulo elastico, resistencia a la flexién y porosidad.

* Andlisis estadistico deMann-Whitney(P<0.05)fue aplicado a los valores

de rugosidad de superficie.

3.12 Recursos humanos

Especialistas que operan cada uno de los aparatos de las diversas técnicas
gue se ocuparon en el Laboratorio de Materiales Dentales de la DEPel UNAM,
el Instituto de Investigaciones en Materiales UNAM y el Centro de Fisica
Aplicada y Tecnologia Avanzada UNAM Campus Juriquilla, Querétaro.

3.13 Recursos materiales

e Resina PMMA-UDMA Light Try® (lvoclar Vivadent AG, Schaan
Liechtenstein).
3.13.1 Reactivos

e Metacrilato de metilo (MMA) (Sigma-Aldrich®, EUA).

e Dimetacrilato de uretano (Sigma-Aldrich®, EUA).

e Canforoquinona (Sigma-Aldrich®, EUA).

e Fey;03(R-4511 Gonzalez Cano y Compafia S.A de C.V).

e TiO; (RF-9400 Gonzalez Cano y Compaiia S.A de C.V).

e Reactivos para sintesis de PMMA: metacrilato de metilo, peréxido de
benzoilo, Hidroxido de sodio. (Sigma-Aldrich, St. Louis MO).

e Reactivos para cromatografia de Gases con grado de pureza HPLC
como hidroquinona, acetona, tetrahidrofurano, metanol (Sigma-Aldrich,
St. Louis MO).
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3.13.2 Equipo
Maquina universal de pruebas mecanicas Instron (INSTRON ®, lllinois
Tools Works Inc. EUA)
Cromatégrafo de gases: GC-2010 Shimadzu®Columna: Tubo capilar
Stabilwax® entrecruzada Carbowax-Polietilenglicol, de 30m de longitud
y 0.53 mm de didmetro interno. (Restek®, USA).
Microscopio electrénico de barridoJSM-6060LV, (JEOL, Peabody,MA)
Espectroscopio de Infrarrojo. Bruker Vector 33 Instrument, (Bruker,
Germany).
Computadora TOSHIBA Satellite T215D-SP1002M.

3.14 Infraestructura

Laboratorio Interdisciplinario “Honorato Villa y Acosta,” Facultad de
Odontologia de la UNAM. Ciudad Universitaria D. F.

Laboratorio de Materiales Dentales, Division de Estudios de Posgrado e
Investigacion de la Facultad de Odontologia UNAM. Ciudad Universitaria
D. F.

Centro de Fisica Aplicada y Tecnologia Avanzada, UNAM Campus
Juriquilla Querétaro.

Laboratorio de Cromatografia, Departamento de Polimeros del Instituto

de Investigaciones en Materiales. UNAM. Ciudad Universitaria D. F.
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4.1 Sintesis de poli (metacrilato de metilo) (PMMA)

La sintesis del PMMA experimental se realizd en suspension y se utilizaron
nanopigmentos de TiO, y Fe,O3; basado en los estudios de Plata-Rodriguez y

colaboradores.* y Acosta-Torres y colaboradores.?®®

Se utiliz6 peréxido de benzoilo como iniciador al 0.3 % y grenetina como
agente surfactante.

a) Se mezclaron en termoagitador los pigmentos en 500 mL de agua
desionizada durante 30 min (Figura 1)

Figura 1. Mezclas de pigmentos en termoagitador.

b) Se agregd la mezcla al reactor de cinco entradas (para reactivos,
agitador, nitrogeno termémetro y condensador) en agitacion.

c) Se afiadi6 grenetina en atmoésfera de nitrégeno.®

d) Por separado se disolvié hidroxido de sodio en 200 mL de agua

desionizada a 70 £ 1 °C.
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e) En el termoagitador se mezclé perdoxido de benzoilo en 100 mL de agua
a70+1°C.

f) La sintesis se mantuvo en agitacion a una velocidad de 1200 rpm.
(Figura 2).

g) Se mantuvo la reacciéon durante 1 h 30 mina 70 + 1 °C.

Figura 2. Reactor de cinco entradas en las cuales se conecta el
flujo de nitrégeno, agua a 70 °C, serpentin de refrigeracion y
motor de agitacion.

h) Las particulas obtenidas se lavaron con agua desionizada y se dejaron
sedimentar. Se secaron en estufa a 60 + 1 °C durante 24 horas.

i) Las particulas se separaron con tamiz niamero 100.

Figura 3. Particulas de PMMA en proceso de secado
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4.2 Caracterizacion del PMMA

4.2.1 Microscopia Electronica de Barrido (SEM).

Las particulas de PMMA experimental se montaron en porta muestras
metalicos (Figura 4) y se ionizaron con una capa de oro-paladio durante 3
minutos a 1500 KV y a 10 pA (Figura 5) y fueron observadas a amplificaciones
de 600, 1500 y 6000 X (Figuras 6y 7).

Figurad. Colocacion de las muestras en los Figurab. lonizacién de las muestras con una capa
portaobjetos. de oro-paladio.

=

Figura6. Colocacion de los portaobjetos en la
platina del microscopio.
Figura 7. Microscopio Electrénico de Barrido.
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4.2.2 Distribucion de Pesos Moleculares por Cromatografia de
Permeabilidad de un Gel (GPC).

Se obtuvo la distribucion de pesos moleculares Mn y Mw de cada una de los
poli(metacrilato de metilo) sintetizados en un equipo Waters 2695 ALLIANCE
Separation Module, el cual cuenta con un detector de indice de refraccidén
integrado modelo Waters 2414, des-gasifcador en linea y un banco de dos
columnas Waters HPLC styragel HR4E con intervalo de Mw entre 5 x 10° y
styragel HR5E y Mw de 2 x 10% a 4 x 10°. Tetrahidrofurano (THF) fue usado
como eluyente a una velocidad de flujo de 0.3 mL/min y a una temperatura de
35 ° C. Se realizaron dos curvas de calibracion por separado a las condiciones
anteriormente descritas y se utilizaron 18 y 10 estandares de poliestireno y

poli(metacrilato de metilo), respectivamente.

4.2.3 Espectroscopia de Infrarrojo (FT-IR) del PMMA sintetizado, del
UDMA y de la Resina Comercial

La espectroscopia FT-IR se llevé a cabo en un aparato Bruker Vector 33.
Para las particulas de PMMA se uso la técnica de transmitancia. Se obtuvieron

espectros FT-IR en las longitudes de onda de 400 y 4000 cm™".
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4.3 Obtencién del Polimero PMMA-UDMA.
4.3.1 Primer Método

El PMMA se disolvi6 en MMA y después se incorporé el UDMA. Se agreg6

canforoquinona 0.5% (wt) como iniciador.”
4.3.1.1 Disoluciones Piloto de PMMA: MMA

1. El PMMA sintetizado se disolvi6 en MMA en vasos de precipitado a las
relaciones en peso mostradas en la Tabla 4.

2. Las mezclas fueron mezcladas en termoagitador durante 7 dias hasta
gue el PMMA se disolvié por completo.

3. Las mezclas disueltas se mezclaron con el UDMA en relaciones 1:1 en
peso.

4. Al mismo tiempo se incorporé canforoquinona al 0.5% como iniciador y

dimetil-p-toluidina al 0.5% como co-iniciador.

Tabla 4.Relaciones piloto de PMMA:MMA.

RELACIONES PMMA:MMA

1g PMMA 59 MMA
2.5 g PMMA 59 MMA
1 g PMMA 10 g MMA
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4.3.2 Segundo Método
Incorporacion de poli (metacrilato de metilo) con dimetacrilato de
uretano(UDMA).

1 g de UDMA
3 g de PMMA
.002 g de CFQR (0.5%)
0.02 g de DMPT (0.5%)

Se incorpord gramo a gramo y se observé que solamente se pudo incorporar
1.808 g de PMMA = (64.4%).

Una vez que se observo que el limite de saturacion del UDMA fue de 64.4% de
PMMA se decidié utilizar cuatro porcentajes de PMMA en relacién al peso
(Figura 8):

Figura 8. Porcentajes de PMMA en peso seleccionados para la
realizacion de los grupos experimentales.
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4.3.2.1 Mezcla de UDMA + PMMA 50%
e 1gde UDMA
e 1gdePMMA
e 0.01gde CFQR (0.5%)
e 0.01gde DMPT (0.5%)

4.3.2.2 Mezcla de UDMA + PMMA 60%
e 1gde UDMA
e 1.5gde PMMA
e 0.0125 g de CFQR (0.5%)
e 0.0125 g de DMPT (0.5%)

4.3.2.3 Mezcla de UDMA + PMMA 62%
e 1gde UDMA
e 1.631gde PMMA
e 0.0131 gde CFQR (0.5%)
e 0.0131 g de DMPT (0.5%)

4.3.2.3 Mezcla de UDMA + PMMA 63%
1 g de UDMA

1.7 g de PMMA
0.0135 g de CFQR (0.5%)
0.0135 g de DMPT (0.5%)
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4.4 Pruebas Fisicas.

4.4.1 Estabilidad Dimensional (Fluencia Viscosa).

Se acondicionaron las muestras a 37 = 1 °C con humedad relativa de 50 = 1 %
durante 48 h antes de la prueba. Se montaron las muestras en las pinzas del
equipo y se coloco el instrumento de medicidn. Se realizé a cada muestra una
marca como referencia de inicio para medir la extension. Se selecciond la
fuerza ideal que no fracturé de manera directa el material y se mantuvo durante
48 h.

Una vez finalizado el intervalo de tiempo, sin haber roto la muestra se retiro la
carga y se realizaron mediciones y calculos con base en la norma ASTM D-
2990 para obtener el porcentaje de deformacion (% de deformacion).

Esta prueba también se realizo a la resina comercial Light Try®.

NOTA: Con los resultados obtenidos de porcentaje de deformacion se
seleccion6 el mejor grupo experimental de PMMA-UDMA. Al grupo de PMMA-
UDMA seleccionado y a la resina comercial Light Try® y se les realizaron las
siguientes pruebas: microscopia electrénica de barrido, rugosidad

superficial, comportamiento en flexion y porosidad.

45



VENEGAS-LANCON R.D.

4.4.2 Microscopia Electronica de Barrido

La relacion de UDMA-PMMA al 60%, (la cual presenté mayor estabilidad
dimensional) y la resina comercial utilizada como grupo control fueron
caracterizadas por medio de Microscopia Electronica de Barrido (MEB); y
Microscopia de Fuerza Atémica (AFM). Un fragmento de cada polimero se
observé en el microscopio de fuerza atbmica para analizar la zona de fractura,

y la rugosidad de la superficie.

4.4.3 Rugosidad Superficial.

La relacion de UDMA-PMMA al 60%, (la cual presentd mayor estabilidad
dimensional) y la resina comercial utilizada como grupo control fueron
caracterizadas por medio de microscopia de fuerza atomica (AFM). Un
fragmento de cada polimero se observd en el microscopio de fuerza atomica

para analizar la rugosidad de la superficie y se obtuvieron imagenes en 3D.

4.4.4 Comportamiento en Flexion.

Las muestras de cada polimero fueron colocadas sobre los soportes de una
maquina universal de pruebas (INSTRON ®, lllinois Tools Works Inc. EUA), con
una velocidad de carga de 5 £ 1 mm/min en el centro de cada muestra hasta
gue se fracturaron. Se calculé la resistencia a la flexion (MPa) y mdédulo
elastico (MPa) de acuerdo a la Norma ISO 1567.
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4.45 Porosidad.

El porcentaje de porosidad se evalué al colocar las muestras en un desecador
a 37 £ 1 °C y fueron pesadas cada 24 h hasta obtener un peso constante. El
valor final se calculara de acuerdo a las ecuaciones: Wa=(dr-da)(Vsp-Vip);
donde Wa es la muestra pesada en el aire (g), dr es la densidad de la resina
acrilica (1.198 g/cm?®), da es la densidad del aire en condiciones de la Ciudad
de México (T= 21 °C, 585 mmHg)(0.00123 g/cm®); Vsp es el volumen de la

muestra (cm®) y Vip es el volumen de porosidad interna.

Una vez calculado el volumen de porosidad interna se aplicara la siguiente

ecuacion para obtener el porcentaje de porosidad (P): % P= 100*Vip/Vsp
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4.5 Incorporacion de Oxido de Silicio y Dimetacrilato de Etilenglicol a la
mezcla polimérica UDMA + PMMA 60%.

Se realizaron las siguientes mezclas, junto con el grupo experimental
UDMA+PMMA 60%.Se renombraron todas con las cuatro primeras letras del

alfabeto inglés para su mejor clasificacion y analisis de datos.

CLASIFICACION DE MEZCLAS

Mezcla de UDMA + PMMA 60%
e 17.16164 g de UDMA
e 25.74246 g de PMMA
A e 0.214520 g de CFQR (0.5%)
e 0.214520 de DMPT (0.5%)
Mezcla de UDMA + PMMA 60% + EGDMA 5%
e 17.16164 g de UDMA
e 25.74246 g de PMMA
e 0.214520 g de CFQR (0.5%)
e 0.214520 de DMPT (0.5%)
® (0.85802 g de EGDMA (5%)
Mezcla de UDMA + PMMA 60% + EGDMA 5% + SiO2(M-325S) 10%
e 16.3622 g de UDMA
e 24.54342 g de PMMA
C e 0.2045285 g de CFQR (0.5%)
e 0.2045285 g de DMPT (0.5%)
e 0818114 g de EGDMA (5 %)
e 2.45(gde SiO, (10%)
Mezcla de UDMA + PMMA 60% + SiO»(M-325S) 10%
e 17.1146 g de UDMA
e 25.6719 g de PMMA
D e 0.213932 g de CFQR (0.5%)
e 0.213932 g de DMPT (0.5%)

® 256 g de SiO; (10%)

GRUPO CONTROL
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5.1 SINTESIS DE PMMA

Las cinco primeras sintesis de PMMA se realizaron a 850 rpm durante 1 h 30,
sin embargo, presentaron el inconveniente de que al final de la reaccion las
particulas presentaron gran tamafio. Se decidié variar la velocidad de agitacion
a 1200 revoluciones por minuto y el tiempo de reaccién a 2 horas, lo cual

resulté en un mejor control del tamafio de particula final.

5.1.1 CARACTERIZACION DEL PMMA
5.1.1.1 Microscopia Electronica de Barrido (SEM)

En la Figura 9 se observan particulas de una sintesis de PMMA, las cuales
presentaron forma regular y esférica; con un tamafo dentro del intervalo de 5 a

120 um de diametro.

Figura 9. Micrografia de las particulas de PMMA sintetizado.
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5.1.1.2 Cromatografia de Permeabilidad en un Gel (GPC).

Los valores obtenidos en cuanto a peso molecular promedio en niumero (Mn),
peso molecular promedio en peso (Mw) e indice de polidispersidad (PDI) de las
sintesis obtenidas (Tabla 5) se sometieron a una prueba estadistica no
paramétrica de Kruskal Wallis(p<0.05) con una prueba de Dunnet y se observé

gue no hay diferencia estadisticamente significativa.

Tabla 5.Valores promedio de peso molecular promedio en numero (Mn), peso
molecular promedio en peso (Mw) e indice de polidispersidad (PDI) de las sintesis de
PMMA.

1 227874 908265 3.986
2 217793 909503 4.176
3 295876 1157164 3.911
4 251542 1118271 4.446
5 250874 953391 3.800
6 334686 1302984 3.893
7 239424 1151981 4.811
PROMEDIO 259724.14 + 41344 1071651.29+ 150790 4.15+ 0.36
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5.1.1.3. Espectroscopia Infrarroja (FT-IR)

5.1.1.3.1 Poli(metil metacrilato).

En la figura 10 se observan las bandas caracteristicas de los enlaces
C=0(1716 cm™), C-O-C (1190 cm™) y C-C(749 cm™), CH3 (1386 cm™).

C-0-C
. -~ CC
| 1190 cm 1
90 c=c 749 cm’
g § -1
! &l % 1635cm ’ ’
8 g’: oy
& = 2
E 701 H »
g i gl
- i CH 3 3 g .
i 1386 cm'! : .
50+ s
{ Cc=0 i
40 - o
| 1716 cm? &
I I 35‘EIEI ' ' ' ' 3U£IEI ' ' I ' ZEI‘JEI ' ' I I ZU‘ZID ' T 15|;ID ' I ' ' 1|];ID ' ' ' I E[IID

Wavenumbers (cm-1)

Figura 10.Espectro Infrarrojo de PMMA sobre KBr por transmitancia.

5.1.1.3.2 Dimetacrilato de Uretano. (CAS-No. 72869-86-4)

En la figura 11 se observan las bandas caracteristicas de los enlaces N-H
(3349 cm™), CH5(2956 cm™), C=0 (1696 cm™), N-H (1526 cm™), C-O-C (1297
cm?)y C-N (1240 cm™).

R YaYans - C0-C

“l P \// C=C |, 1297 cm'fl

m? N-H f 1637 cm?! \JA ( '_ m/\
¢ _ 3349cm? [ ’ W m
£ CH, | '

N 2956 cm? N, C-N

c_o \ N-H | 1240 cm?!
] 1696 cm™ /1526 emt
Wavenumbers (cm-1)

Figura 11. Espectro Infrarrojo de UDMA sobre KBr por transmitancia.
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5.1.1.3.3 Resina Comercial.

En la figura 12 se observan las bandas caracteristicas de los enlaces N-H
(3367 cm™), CH3(2955 cm™), C=0 (1715 cm™), C-O-C (1297 cm™) y C-N
(1238 cm™).

110 ] Comercial
c-0-C
i 1295 cm?
a0 |
80 - / C'N
i N-H .
i 1238 cm™?
g 3367 cm'! ]‘
] |
§ 607 CH3
c | 1
g gl 2955 cm
ES |
304 Cc=0 / £
20.: 1715 cm™?
101
3500 3000 2500 2000 1500 1000 500
Wavenumbers {cm-1)

Figura 12. Espectro Infrarrojo de la Resina Comercial sobre KBr por transmitancia.
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5.2 CARACTERIZACION DEL POLIMERO A BASE DE UDMA-PMMA 60%

5.2.1 Estabilidad Dimensional (Fluencia Viscosa).

Los valores obtenidos de deformacion y porcentaje de deformacion (Tabla6) y
(Grafica 1) fueron analizados mediante una prueba estadistica no paramétrica
de Kruskal Wallis(p<0.05) con una prueba de Dunnet y se observé que no
habia diferencias estadisticamente significativas. Sin embargo, se eligio la
relacibon UDMA +PMMA 60% debido a que presentd el valor mas bajo de

porcentaje de deformacion.

Tabla 6.Valores promedio de deformacién (adimensional) y porcentaje de deformacion
(%) de los cuatro grupos experimentales y la resina control.

‘ ESTABILIDAD DIMENSIONAL

GRUPO DEFORMACION % DEFORMACION
UDMA + PMMA 50% (n=10) | 0.001828 + 0.001150 0.18
UDMA + PMMA 60% (n=10) | 0.001069 + 0.00064 0.11
UDMA + PMMA 62% (n=10) | 0.001376 + 0.0007 0.14
UDMA + PMMA 64% (n=10) | 0.002702 + 0.0023 0.27
RESINA COMERCIAL (n=10) | 0.003180 + 0.002 0.32
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ESTABILIDAD DIMENSIONAL
0.006-

0.0044

0.0024

% DE DEFORMACION

Gréfica 1. Representacion gréfica de los valores promedio de porcentaje de deformacion de los
cuatro grupos experimentales y el grupo control.

NOTA: Con los resultados obtenidos de porcentaje de deformacion se
seleccion6 el mejor grupo experimental de PMMA-UDMA. Al grupo de PMMA-
UDMA seleccionado y a la resina comercial Light Try® y se les realizaron las
siguientes pruebas: microscopia electrénica de barrido, rugosidad

superficial, comportamiento en flexion y porosidad.
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5.2.2 Microscopia Electronica de Barrido (zona de fractura y superficie).

En las micrografias a, b, ¢ y d (Figura 13); se analizé la zona de fractura de una
muestra hecha con el polimero de UDMA-PMMA al 60%. Se pudo observar que
las particulas de PMMA quedan embebidas en el UDMA, y una vez que se
realiza la fractura de la muestra, éstas se separan facilmente del recubrimiento.
Al realizar las mediciones adecuadas fue posible medir el tamafio de particula 'y
se ratificd que el intervalo de medicién va de los 4 a 98 um (micrografias a, by
c; Figura 14).

60F0013 L D40 500 200um  GOF0012 L D40 x10k 100um

Figura 13.Muestra fracturada de UDMA + PMMA 60% en magnificaciones
100, 200, 500 y 1000 X; distancia de trabajo de 7.74 mm, bajo detector de
electrones retrodispersados.

56



VENEGAS-LANCON R.D.

- o -

.. - < el V11=10.12 mu
M1=12.42 mu BV 1=4.15 mu Ay
v - Y e ‘_- '!_\ &)
{ _' S0, B N B\ 1=4.46 mu
had g s y ..
LA V11=6.43 mu [ g ‘ .
T 1=12.51 mu
e W 3 =
‘. ‘.e .2 mu

@ & :
M14.76 mu s M1=4.67 mu
Y ‘ —

N % | 22T

oy M1858M1=0A73mu Lol T L
{ PY1=5.05 ‘W [N M1=1O452 mu
e o % =5

M1=6.95 mu

' 2 g
M1=12.10 mu

J

t‘ M1=43.61 mu [ 0.8 3 P e . . o .

. T

M1=16.07 mu

. . <

- ~ SN - - .
88\ 11=76.13 mu T .. B VI1=10.63 mu [, M1—18.16m|

i - P LN B
\ 2 M=10.78 mu 8

..

M1=16.49 mu |
el .

VI1=73.93 mu N ' & K
B 1 1=92.18 mu o "
‘ i 1=74.23 mu

M1=87.40 mu

vI1=59.81 mu

s ’

M1=29.11 mu § T M1=89.41 mu
Lo M1=72.58 mu
M1=44 89 mu

M1=55.83 mu
M1=72.36 mu M1=75.19 mu

@ ey Al e . BUESR \| 1=60.93 mu IS
60F0014 L D40 x200 500um 60F0014 L D40 x200 500um

Figura 14. Medicion del tamafio de particulas de PMMA de una muestra
fracturada de UDMA + PMMA 60% en magnificaciones 100, 200, 500 y
1000 X; distancia de trabajo de 7.74 mm, bajo detector de electrones
retrodispersados.

57



VENEGAS-LANCON R.D.

En cuanto a las micrografias a, b, ¢ y d(Figura 15),en éstas se analizé la zona
de fractura de muestras hechas con la resina comercial (grupo control).Al
considerar la escala de grises de las micrografias es posible mencionar que la
composicion del material es mas uniforme, contrario al polimero experimental
en el cual se observa una diferencia clara de fases y un aparente relieve en las

particulas esféricas de PMMA.

Lo

CotrolF0008 L D3.7 x100

CotrolFO007 L D3.7 x500 200um CotrolFO006 » » L D3.7 x1.0k 100um
Figura 15. Muestra fracturada de resina comercial en magnificaciones 100, 200, 500 y
1000 X; distancia de trabajo de 7.48 mm, bajo detector de electrones retrodispersados.
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En las micrografias a, b y c(Figura 16), fueron realizadas las mediciones
adecuadas para medir el tamafio de particula y se ratificé que el intervalo de
tamano es de 7 - 93 pum.
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Figura 16.Medicion del tamafio de particulas de una muestra fracturada de resina
comercial en magnificaciones 100, 200, 500 y 1000 X; distancia de trabajo de 7.48
mm, bajo detector de electrones retrodispersados.
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En las micrografias a, b, ¢ y d(Figura 17)se analiz6 la superficie de una
muestra polimerizada del polimero UDMA+PMMA 60%; y se observo la
presencia de agujeros amorfos, los cuales fueron medidos y se determiné que

las dimensiones estuvieron dentro del intervalo de medicion de 16 - 69 um de

anchoy 21 - 100 um de longitud.

600022 L D59 x50

2mm 600021 L D59 x200 500um

M1=24 49 mu

M1=16.00 mu

L D59 x800 100um

600023 L D59 x1.0k 100um 600025
Figura 17.Superficie de una muestra del polimero UDMA + PMMA 60% en
magnificaciones50, 200, 800 y 1000 X; distancia de trabajo de 9.66 mm, bajo detector

de electrones retrodispersados.
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En las micrografias a, b, y ¢ (Figura 18)se analiz6 la superficie de una muestra
polimerizada de la resina comercial; y se observé la presencia de agujeros
circulares, los cuales fueron medidos mediante un programa de medicion por
computadora y se determind que las dimensiones estuvieron dentro del

intervalo de medicién de 32 um de ancho y 35 um de longitud.

Cotrol0005 L D6.0 x100 1mm  Cotrol0002 L D6.0 x200 500um

)

M1=31.83 mu

1=34.95 mu

Cotrol0004 L D60 x15k 50um
Figura 18.Superficie de una muestra de resina comercial en magnificaciones 100, 200
y 1500 X; distancia de trabajo de 9.66 mm, bajo detector de electrones
retrodispersados.
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5.2.3 Microscopia de Fuerza Atémica (AFM)

Se realizaron muestras polimerizadas del polimero UDMA+PMMA 60% y de la
resina comercial y se observaron en el Microscopio de Fuerza Atémica (AFM)
con una area de 11 um en las zonas mas planas de la muestra. Se realizaron
observaciones a distintos Hertz de barrido y se determiné que a 1 Hz los
detalles de la superficie se observaron mejor.

En la micrografia a (Figura 19) se observa la superficie de una muestra
polimerizada elaborada con el polimero UDMA+PMMA 60%, la cual se aprecia
mas lisa que la superficie de la micrografia b (Figura 19), la cual pertenece a

una muestra polimerizada elaborada con la resina comercial.
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Figura 19.Micrografia en dos dimensiones por fuerza atémica del polimero

experimental UDMA + PMMA 60% (@) y de la resina comercial (b); area de 11 pma 1
Hz.
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Se obtuvieron imagenes en tercera dimension (Figura 20, a 'y b) y a través del
mismo programa se procesaron las imagenes para obtener valores promedio

de rugosidad (Sa).

Figura 20. Micrografia en tres dimensiones por fuerza atdémica del polimero
experimental UDMA + PMMA 60% (a) y de la resina comercial (b); area de 11 uma 1
Hz.
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5.2.3.1 Rugosidad de Superficie

Los valores promedio de rugosidad de superficie del polimero experimental
UDMA + PMMA 60% Yy la resina comercial (Tabla 7 y Gréafica 2) fueron
analizados por una prueba estadistica no paramétrica de Mann-Whitney test
(p< 0.05) con la cual se observo la existencia de diferencias estadisticamente

significativas.

Tabla 7. Valores de rugosidad promedio(n=30) del grupo experimental y control.

| RUGOSIDAD PROMEDIO Sa(nm)

UDMA + PMMA 60% 1.847 +1.15
CONTROL 5493 +2.21
E 10-
o
(]
(11
=
o)
&
o
(]
<
()
n
o)
0]
o |
&

Grafica 2.Representacion gréfica de los valores promedio de rugosidad de superficie del grupo
experimental y el grupo control.
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5.2.5 Comportamiento en Flexion

Los valores obtenidos de resistencia a la flexién (Tabla 8 y Gréfica 3) y modulo
elastico (Tabla 9 y Gréfica 4) para las muestras de UDMA + PMMA 60% fueron
analizados bajo una prueba estadistica no paramétrica de Mann-Whitney test
(p<0.05) con la cual se observo la existencia de diferencias estadisticamente
significativas. En comparacion con el polimero UDMA + PMMA 60%, la resina
comercial presentd valores mas altos en cuanto a resistencia a la flexion,
flexion maxima y modulo eléstico, lo cual lo atribuimos a la presencia de

material de relleno y agentes de unién en la resina comercial.

Tabla 8. Valores promedio de resistencia a la flexiéon (n=30) del grupo experimental y

control.
RESISTENCIA A LA FLEXION (MPa) |

UDMA + PMMA 60% 38.19+6.4
CONTROL 79.98 + 21

Tabla 9. Valores de modulo elastico (n=30) del grupo experimental y control.

MODULO ELASTICO(MPa)

UDMA + PMMA 60% 5893 + 653.3
CONTROL 15260 * 3487
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Graéfica 3. Representacion gréfica de la resistencia a la flexion promedio del polimero experimental y el
grupo control.
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Gréfica 4. Representacion gréfica del médulo elastico promedio del polimero experimental y el grupo
control.
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5.2.6 Porosidad.

Los valores de porosidad por pérdida de peso (Tabla 10 y grafica 5) fueron
analizados bajo un prueba estadistica no paramétrica de Mann-Whitney test
(p<0.05), con la cual se observo la existencia de diferencias estadisticamente

significativas.

Tabla 10. Valores de médulo elastico (n=30) del grupo experimental y control.

POROSIDAD % ‘
UDMA + PMMA 60% 0.01799 + 0.005
CONTROL 0.03022 + 0.006

0.04+

% de Porosidad

QV'
Y

Gréfica 5. Representacion gréfica del porcentaje de porosidad promedio del polimero experimental y el
grupo control.
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5.3 Incorporacién de Oxido de Silicio y Dimetacrilato de Etilenglicol
5.3.1 Resistencia a la Flexiéon y Médulo Eléstico.

Los valores obtenidos de resistencia a la flexion (Tabla 11 y Grafica 6) y
moddulo elastico (Tabla 12 y Gréfica 7) de los grupos reforzados con EGDMA y
SiO; fueron analizados bajo una prueba estadistica no paramétrica de Mann-
Whitney test (p<0.05) con la cual se observé que en cuanto a valores de
resistencia a la flexién, el grupo A tuvo diferencia estadisticamente significativa
entre el grupo C y el grupo CONTROL. Es importante destacar que el grupo C
presentd diferencias estadisticamente significativas con el grupo CONTROL,
de igual manera, en cuanto a resistencia a la flexion; lo cual da indicio de que
agregar agente de entrecruzamiento y material de relleno incremento el
desempeiio mecanico del polimero experimental. Por otra parte, en cuanto al
modulo elastico no hubo diferencias estadisticamente significativas en relacion
al grupo CONTROL vs grupo C.

Tabla 11. Valores promedio de resistencia a la flexion (n=30) de los grupos experimentales y el
grupo control.

RESISTENCIA A LA FLEXION (MPa)

A = UDMA + PMMA 60% 38.19+6.4

B= UDMA + PMMA 60 % + EGMA 5 % 35.17+7.6

C=UDMA + PMMA 60 % + EGMA 5 % + SiO, 10% 46.76 + 9.8

D =UDMA + PMMA 60 % + SiO, 10% 32.66 + 6.6
GRUPO CONTROL 82.24 + 22.68

Tabla 12. Valores de mddulo elastico (n=30) de los grupos experimentales y el grupo control.

MODULO ELASTICO (MPa)

A = UDMA + PMMA 60% 5893 + 653.3

B = UDMA + PMMA 60 % + EGMA 5 % 6057 + 920.5

C =UDMA + PMMA 60 % + EGMA 5 % + SiO, 10% 8697 + 1585
D =UDMA + PMMA 60 % + SiO, 10% 5097 + 738

GRUPO CONTROL 15260 + 3487

69



VENEGAS-LANCON R.D.

g

= 150+

pd

‘0

n

W 100+

LL

< T

6 50'

pd

1T

|_

(2}

(7)) 0- T

L

14 < Q o

Q&

(555
®)

Gréfica 6. Representacion grafica de la resistencia a la flexion de los grupos experimentales y
el grupo control.
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Grafica 7.Representacion gréfica del médulo elastico de los grupos experimentales y el grupo
control.
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5.3.2 Porosidad.

Los valores obtenidos de porosidad por pérdida de peso (Tabla 13 y Gréfica
8) de los grupos reforzados con EGDMA y SiO, fueron analizados bajo la
prueba estadistica no paramétrica de Mann-Whitney test (p< 0.05), con la cual
se observo que si existieron diferencias estadisticamente significativas, en
comparacién del grupo CONTROL con los demas grupos ya que éste presentd
el mayor valor.

Tabla 13. Valores promedio de porosidad (n=30) de los grupos experimentales y el grupo
control.

POROSIDAD (%)

A = UDMA + PMMA 60% 0.01799+ 0.005
B = UDMA + PMMA 60 % + EGMA 5 % 0.01827+ 0.006
C =UDMA + PMMA 60 % + EGMA 5 % + SiO, 10% 0.01520+ 0.004
D =UDMA + PMMA 60 % + SiO, 10% 0.01337+ 0.011
GRUPO CONTROL 0.03022 + 0.006

0.04-

0.034

% DE POROSIDAD

Grafica 8. Representacion gréfica del porcentaje de porosidad de los grupos experimentales y
el grupo control.
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6.1 SINTESIS DE PMMA

Durante la sintesis de poli(metacrilato de metilo) (PMMA) se siguieron las
condiciones de agitacion de 850 revoluciones por minuto (rpm) durante un
tiempo de reaccién de 1 h 30 min reportadas por Plata-Rodriguez®® y grenetina
como surfactante reportado por Acosta-Torres®’sin embargo, presentaron el
inconveniente de que al final de la reaccién las particulas demasiado grandes e
irregulares. Diversos autores han postulado que la modificacion de estos
factores durante la obtencién de particulas de PMMA en suspension repercute

directamente en el tamafio y forma final de éstas;**%%%3

por tal motivo se
decidi6 variar la velocidad de agitacion (1200 rpm) y el tiempo de reacciéon (2
h). Por lo tanto, el método de sintesis fue estandarizado de tal manera que el
tamafo y la forma final de las particulas de poli (metacrilato de metilo)

obtuvieron las mismas caracteristicas entre cada sintesis.

6.1.1 CARACTERIZACION DEL PMMA

6.1.1.1 Microscopia Electrénica de Barrido (SEM)

Para la estandarizacion del método de sintesis, el PMMA obtenido de cada
sintesis fue caracterizado por Microscopia Electronica de Barrido; con lo que
fue posible obtener imagenes en cuanto a morfologia y tamafio de particula
%A pesar de que el SEM es una técnica que ofrece imagenes en dos
dimensiones; las imagenes obtenidas resultaron convenientes para ser
medidas y obtener por esta via el tamafio de particula promedio; el cual resultd
en un intervalo de 5 a 120 um de diametro. Concordando con los resultados

obtenidos por Moreno et al.®
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6.1.1.2 Cromatografia de Permeacion en Gel (GPC).

Debido a las modificaciones realizadas en cuanto a la velocidad de agitacion
y el tiempo de reaccion, la estandarizacion del método de sintesis no se
fundamentd solamente en el hecho de obtener particulas de forma regular y
tamafo establecido dentro de un intervalo; se recurri6 a la medicion de la
distribuciébn de pesos moleculares a través de la Cromatografia de
Permeabilidad de un Gel por considerarse una propiedad de gran relevancia en

la aplicacion del material.®®

Se obtuvo un peso molecular promedio (Mw) de 1071651.29 g/mol y un
indice de polidispersidad promedio (PIl) de 4.17.En cuanto al valor del indice
era de esperarse que no fuese igual a 1 debido a la disparidad de tamafio de
cadenas formadas durante la polimerizacion por radicales libres en la sintesis

por suspension del PMMA.®°
Sin embargo, gracias a los valores obtenidos a través de esta prueba fue

corroborado que el método de sintesis de PMMA fue estandarizado con

seguridad.
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6.1.1.3. Espectroscopia Infrarroja (FT-IR)

Mediante la espectroscopia infrarroja por transmitancia fueron analizados los
espectros del PMMA sintetizado, del dimetacrilato de uretano (UDMA) y de la
resina comercial que se utilizé como grupo control. En cuanto al espectro del
PMMA se observaron las bandas caracteristicas de los enlaces C=0 (1716 cm’
1), C-O-C (1190 cm™) y C-C (749 cm™), CH3 (1386 cm™) de la misma forma en

como lo describieron Hansson®’ y Noorsaiyyidah.®®

En el espectro del UDMA se observaron las bandas caracteristicas de los
enlaces N-H (3349 cm™), CH3(2956 cm™), C=0 (1696 cm™), N-H (1526 cm™),
C-O-C (1297 cm™) y C-N (1240 cm™); concordando con las bandas descritas

por Moszner® y Buruiana’® en sus respectivos estudios.

En cuanto al espectro de la resina comercial, se observaron las bandas
caracteristicas de los enlaces N-H (3367 cm™), CH3(2955 cm™), C=0 (1715
cm™),N-H (1526 cm?), C-O-C (1297 cm™) y C-N (1238 cm™) las cuales se
identificaron mediante la utilizacién de las tablas de George Socrates.” El
analisis de los espectros indica que la composicién de esta resina esta en
estrecha relaciéon con los grupos funcionales presentes en el UDMA vy el
PMMA. De igual manera esta técnica fue vital para poder estandarizar el
método de sintesis de PMMA.
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6.2 OBTENCION DEL POLIMERO A BASE DE UDMA-PMMA.

Para la obtencion del polimero experimental en un principio se siguié la
metodologia propuesta por Kaniey Kadokawa.® Sin embargo, no se pudo
obtener la mezcla apropiada para la produccién del polimero. Esto puede ser
atribuido a varios factores, dentro de los que destacan el peso molecular del
poli (metacrilato de metilo) utilizado (1,071,651.29 g/mol), ya que hubo una
diferencia considerable comparandolo con el peso molecular del PMMA
(350,000 g/mol) que mejores resultados propicié al ser utilizado por los autores
antes mencionados; de igual manera otro factor que se puede considerar es el
grado de pureza del poli (metacrilato de metilo) esto es debido a que el
utilizado por los autores fue de diferente grado de pureza comparado con el
sintetizado en el presente estudio; ya que para dar el color rosa al polvo de
PMMA; la férmula dictamina la adicién de nanopigmentos de Fe,Osy TiO.™.
Finalmente, cabe mencionar que para la obtencién de la mezcla requerida
influyeron las limitaciones técnicas para realizar el mezclado, dando como
resultado la deficiente disolucion de las particulas del PMMA en el MMA, en
consecuencia no se logré asi, la dispersion de nuestra disolucion de
PMMA/MMA en el UDMA como fue propuesto por Kanie.

Por tal motivo, se considero la consistencia como factor determinante para la
obtencién del polimero experimental, ya que este tipo de material cuando es
comercializado se ofrece en forma de laminas preformadas, las cuales el
dentista tiene que adosar al modelo de trabajo sin necesidad de hacer alguna
mezcla. Fue entonces que se comprobo la saturacién de una porcion en peso
de UDMA y se concluyé que la saturacion maxima con las particulas de PMMA
fue de 64.4 % en peso. De tal forma se eligieron las concentraciones en peso al
50, 60, 62 y 63% de PMMA.
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6.3 CARACTERIZACION DEL POLIMERO A BASE DE UDMA-PMMA.
6.3.1 Estabilidad Dimensional (Fluencia Viscosa).

Actualmente, en el disefio de materiales dentales, se considera el
cumplimiento de normas de control de calidad, la norma 12 de la ADA y la
norma 156772 de la 1ISO* (en especifico para los polimeros para bases de
dentaduras). Sin embargo, ninguna de las dos hace referencia al estudio de la
fluencia viscosa, la cual, acorde a la definicion del problema de investigacion,
es una propiedad importante que en el presente estudio se asoci6 directamente
con la estabilidad dimensional del polimero experimental. Basados en la teoria
de diversos autores, en que la estabilidad dimensional esta relacionada con las
condiciones de temperatura y fuerza constante recibida durante un periodo de

tiempo establecido;"®"®

se decidieron someter las muestras a una temperatura
similar a la bucal (37°C + 1) con una fuerza constante de 0.98 N durante 30
dias. Con base a los resultados de la prueba se observo que la relacion UDMA-
PMMA al 60% presento el valor de porcentaje de deformacion mas bajo. Se
decidié utilizar este porcentaje debido a su baja fluidez y facil manipulacion
como lo sugiere Kanie y Kadokawa.® Por tal motivo la relacién UDMA + PMMA

60% se eligio para continuar con el estudio.

Sin embargo, podemos suponer que la estabilidad dimensional clinicamente
estd comprometida no solamente por el esfuerzo y la deformacion que sufra el
polimero a la temperatura bucal durante la obtencion de los registros maxilo-
mandibulares; ya que al ser un material fotopolimerizable y utilizado en forma
de lamina, la superficie mas cercana a la fuente de luz polimeriza primero
creando espacios entre el modelo de yeso y el polimero, los cuales son
producto de la contraccion por polimerizacion tal y como lo describieron
Boberick y McCool "’; en cuyo estudio demostraron el constante aumento de
dichos espacios sobre todo en la region del paladar. Por tal motivo seria

importante complementar el presente estudio con una prueba similar.
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6.3.2 Microscopia Electrénica de Barrido (SEM) y Microscopia de Fuerza
Atémica (MFA).

Diferentes tipos de mezclas poliméricas se han estudiado por otros autores,
algunos ejemplos son el policarbonato/poli(metacrilato de metilo)
(PC/IPMMA)®  poli(cloruro  de  vinilo)/poli(metacrilato  de  metilo)
(PVC/IPMMA)®8! v poliestireno/poli(metacrilato de metilo) (PS/PMMA).?? Se
sabe que las mezclas inmiscibles poseen propiedades combinadas a partir de
los dos polimeros base y también pueden tener estructuras segregadas con
dominios predominantemente formados a partir de los homopolimeros. De igual
manera se ha demostrado que el cambiar la proporcion de las fases modifica la

estructura y la morfologia superficial 8%

En el caso de la mezcla polimérica experimental de UDMA-PMMA 60%, al
ser observada por Microscopia Electrénica de Barrido (SEM) a nivel superficial
se aprecid la presencia de una fase continua color gris obscuro, que en la
escala de grises ofrecida por el detector de electrones retrodispersados del
microscopio electronico, se atribuye a que corresponde al dimetacrilato de
uretano, ya que al momento en que se fracturd la muestra y se realizaron
observaciones por la misma técnica en la zona se apreciaron las particulas de

poli(metacrilato de metilo) embebidas en la fase correspondiente al UDMA.

Este comportamiento se atribuye a que en una mezcla polimérica siempre
existe la tendencia a que un fase se acerque a la superficie mas que la otra; ya
gue una diferencia entre la energia libre superficial de cada una de las fases
poliméricas provoca ese acercamiento hacia la superficie.®® Sin embargo, en el
presente estudio no se realizd la medicion de la energia libre superficial de

cada uno de nuestros componentes.
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En cuanto a la resina comercial fue observado un comportamiento similar. Sin
embargo, a través de la diferencia en la escala de grises ofrecida por el
detector de electrones retrodispersados se observé mas uniformidad entre las
fases que componen a ese material, lo cual se atribuye a la presencia de un
agente de union, gracias a esto se puede explicar por qué se observa como si
las particulas de mayor tamafio estuvieran seccionadas transversalmente al
momento de fracturar las muestras; contrario al polimero experimental, en el
cual se observa una diferencia clara de fases y un aparente relieve en las
particulas esféricas de PMMA, provocada por la separacion integra de las fases

al momento de la fractura de la muestra.

Por otra parte, la rugosidad de superficie de un polimero para bases de
dentaduras o0 para elaboracion de bases de registro es sumamente
importante, porque dentro de su funcion esta el quedar en contacto directo con
la mucosa bucal. Diversos estudios han reportado que la presencia de una alta
rugosidad de superficie propiciara el depdsito de placa, lo cual provocara una
estomatitis protésica.®*® Bollen y Quirynen® propusieron que la rugosidad de
superficie clinicamente aceptable no debe exceder 0.2 um. En cuanto a la
rugosidad promedio; el material experimental (0.0018 um) fue menor a la
rugosidad promedio de la resina comercial (0.0055 pm); aunque los dos valores
estan por debajo del valor establecido se observé que hay una diferencia

estadisticamente significativa entre ambos.
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6.3.2 Médulo Eléastico, Resistencia a la Flexién y Porosidad.

Dentro de las propiedades mas importantes en el estudio de un polimero para

bases de registro para protesis totales estan la resistencia a la flexion y el
moédulo elastico, ya que las fracturas en las bases ocurren debido a la
interaccion de dos diferentes tipos de fuerzas conocidas como fatiga a la flexién
y al impacto.®’Esto significa que después de repetidos esfuerzos, a pesar de
ser minimos, eventualmente provocan la falla y ruptura del material.
En el presente estudio, en comparacion con el polimero UDMA + PMMA 60%,
la resina comercial presentd valores mas altos en cuanto a resistencia a la
flexion y médulo elastico, lo cual lo atribuimos a la presencia de material de
relleno y agentes de unién en la resina comercial.®® Esto puede explicar lo
observado en las micrografias (SEM) del polimero UDMA + PMMA 60%, en las
cuales se aprecio la facilidad de separacion entre las dos fases del polimero al
momento de la aplicacion de la carga y, de igual manera, el valor de resistencia
a la flexion y médulo elastico que fueron inferiores a los obtenidos por la resina
comercial.

También, se analiz6 el efecto del dimetacrilato de etilenglicol como agente
de entrecruzamiento y el 6xido de silicio silanizado como material de relleno,
sobre las propiedades fisicas del polimero UDMA + PMMA 60%. Se observo
gue la incorporacion de dimetacrilato de etilenglicol al 5 % provocé un aumento
en el valor de modulo elastico, pero un declive en el valor de resistencia a la
flexion (grupo A vs grupo B); aunque ambos valores no mostraron diferencias
estadisticamente significativas (P<0.05). Sin embargo siguen el patrén
caracteristico de a mayor concentracion de agente de entrecruzamiento existira
un aumento en los valores de propiedades mecanicas la resistencia a la flexion
y el médulo elastico. Estos resultados coinciden con los estudios realizados por

| 899192y, price,*en los cuales estudiaron el efecto de los agentes de

Arima et a
entrecruzamiento sobre las propiedades fisicas de los polimeros para base de

dentadura.

80



VENEGAS-LANCON R.D.

Por otra parte, la incorporacion de 6xido de silicio como material de relleno al
10% provocéd un declive en los valores de resistencia a la flexion y modulo
elastico (grupo A vs grupo B); aunque no se encontr6 diferencia
estadisticamente significativa (P<0.05). Esto corresponde con los resultados
del estudio realizado por Bikiaris et al, **en los cuales la disminucién de los
valores en cuanto comportamiento mecanico se atribuye al acondicionamiento
superficial de las nanoparticulas de SiO, del material de relleno (es decir, la

silanizacion).

La incorporacion en conjunto del dimetacrilato de etilenglicol al 5% y el éxido
de silicio al 10%, aumento los valores de resistencia a la flexion y modulo
elastico; es importante destacar que al analizar los datos (grupo C vs grupo
control) no existieron diferencias estadisticamente significativas (P<0.05); lo
gue significa que la incorporacion de los componentes de refuerzo fueron

favorables para el desempefio mecanico del polimero experimental.

Finalmente, la porosidad del polimero experimental (grupo A) fue menor en
comparacion con el grupo control. Sin embargo, al comparar el grupo C vs el
grupo control; el valor de porosidad del grupo C disminuyd mas. Esto puede ser
explicado conforme a lo reportado por Price® que atribuye la disminucion de la
sorcion, de la solubilidad y de la porosidad debido al grado de

entrecruzamiento.
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7. CONCLUSIONES

En la sintesis de poli (metacrilato de metilo) resulté conveniente
modificar el tiempo de reaccion y la velocidad de agitacion, ya que
facilité la obtencion de particulas con forma y tamafio regular. Sin
embargo, es imprescindible modificar el método de sintesis de tal
manera que el peso molecular del poli (metacrilato de metilo) sea inferior
al obtenido en el presente estudio. De igual manera es preciso descartar
la incorporacién de los nanopigmentos de Fe,Ozy TiO,. Ya que estos
son factores importantes que pensamos que interfieren con la

incorporacion adecuada al dimetacrilato de uretano.

En cuanto a la prueba de estabilidad dimensional, la hipotesis de la
investigacion fue aceptada; aunque es conveniente complementar este
estudio con un método de prueba mas apegado al comportamiento del
polimero en contacto con la superficie del modelo de yeso; con la
finalidad de poder medir los espacios creados entre modelo y polimero
después de ocurrir la polimerizacién. De igual manera, con base a los
resultados de la prueba de estabilidad dimensional es importante
estudiar la contraccion por polimerizacion del polimero a base de
UDMA/PMMA obtenido.

En cuanto al modulo elastico y la resistencia a la flexion, la hipétesis de
la investigacion fue rechazada, ya los valores del polimero experimental
(UDMA + PMMA 60 %), fueron menores a los del grupo control. Sin
embargo, agregar material de relleno y agente de entrecruzamiento
incrementd estos valores de manera significativa. Por tal motivo es
conveniente complementar este estudio, mediante la manipulacion de

esta variable independiente.
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