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RESUMEN

El presente trabajo reporta la sintesis y caracterizacion de los monomeros
fluorescentes 6-quinolinmetacrilato y el 6-quinolinalilcarbonato, a partir del
compuesto fluorescente 6-hidroxiquinolina. Los dos mondmeros fueron
caracterizados por las técnicas espectroscépicas de FTIR y RMN 'H. También se
evalud el efecto de los mondmeros 6-quinolinmetacrilato, 6-quinolinalilcarbonato, el
compuesto precursor 6-hidroxiquinolina y el compuesto 6-metil-5-nitroquinolina, en
la formulacién de resinas dentales compuestas.

En los materiales compuestos, controles y experimentales, se utilizd
BisGMA/TEGDMA como matriz organica y 6xido de silicio como relleno inorganico.
Los mondémeros y los compuestos experimentales fueron adicionados en un
porcentaje de 1%. Se evalué la resistencia a la flexion, el médulo de elasticidad, la
contraccion volumétrica, el grado de conversion de dobles enlaces, la profundidad
de curado, el color, la translucidez y la fluorescencia de los materiales formulados.

Los resultados muestran que el mejor material compuesto experimental es el
Exp.4- 6QAC, porque sus propiedades de resistencia a la flexion, modulo de
elasticidad, contraccion volumétrica, conversion de dobles enlaces, cinética de

polimerizacion y fluorescencia son mejores que la resina control.
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INTRODUCCION

Los materiales poliméricos han ganado preferencia en diversos aspectos de la vida
cotidiana por sus propiedades, costo, aspecto y durabilidad frente a otros
materiales. Los materiales poliméricos tienen aplicaciones en casi todos los campos
profesionales, y uno en el que se destaca su funcionabilidad y estética es en
odontologia. De manera mas especifica, los materiales dentales para
restauraciones mas utilizados en la actualidad son resinas dentales compuestas,
también conocidas como composite, a base de polimeros.

Las resinas dentales compuestas son un material compuesto de matriz
polimérica con un refuerzo particulado de tipo ceramico suelen preferirse en la
actualidad sobre otros materiales de restauraciéon por su capacidad a resistir la
degradacion por los fluidos orales. Las resinas dentales compuestas son utilizadas
por su valoracion estética, puesto que permiten que la restauracion pase
desapercibida simulando la apariencia de un diente natural.

Las restauraciones estéticas son de importancia puesto que el aspecto fisico
tiene un impacto relevante en la percepcion personal y el juicio social. Las
restauraciones estéticas no deben comprometer la funcionabilidad de la pieza
dental ni la salud del paciente, si no ser una combinaciéon para garantizar la

satisfaccion y salud.
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JUSTIFICACION

Las afecciones dentales afectan a mas del 40% de la poblacion a nivel mundial
segun registra la Organizacion Mundial de la Salud (OMS) en el informe sobre la
salud bucodental del 2020. En México, las enfermedades bucodentales mas
comunes son la maloclusion, la gingivitis y las caries. De acuerdo a la secretaria de
salud, se estima que al menos el 90% de la poblacién mexicana padece de caries.
El tratamiento por excelencia para las caries, es la restauracion dental utilizando
resinas dentales compuestas.

A lo largo de la historia, se han utilizado diferentes materiales para recuperar
la funcionalidad oral, como los cementos, los metales preciosos y recientemente los
polimeros. El amplio uso de las resinas dentales compuestas con una matriz
polimérica es gracias a que permiten restauraciones con un acabado estético y una
buena funcionalidad debido a sus notables propiedades mecanicas similares a las
de los dientes naturales las convierten en el material de preferencia para las
restauraciones dentales.

Aunque las limitaciones que presentan son menores en comparaciones a otros
materiales de restauracion, éstas limitaciones promueven la sintesis de nuevos
mondmeros que le atribuyan a las resinas dentales nuevas caracteristicas para
satisfacer necesidades especificas.

La fluorescencia es una propiedad que tienen los dientes naturales, y para
imitar esta propiedad, se adicionan, a las resinas dentales, componentes
inorganicos, entre ellos tierras raras, como el europio, terbio o cerio, y aunque esta
adicién permite reproducir una fluorescencia similar a la natural, se ha identificado
el efecto toxicolégico negativo que éstas tienen cuando se estd expuesto a las
mismas.

La sintesis de mondmeros fluorescentes biobasados permitira eliminar este
riesgo cuando se requiera una restauracion dental, debido a que el monémero
fluorescente se unira a través de enlaces covalentes a la matriz organica de
BisGMA/TEGDMA.
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OBJETIVOS

Objetivo general

Sintetizar y caracterizar nuevos monémeros fluorescentes a base de 6-
hidroxiquinolina que puedan ser utiles en la formulacion de resinas

compuestas.

Objetivos especificos

Sintetizar el nuevo monémero 6-quinolinmetacrilato y estudiar su aplicacion
como monomero fluorescente en resinas dentales compuestas.

Sintetizar el mondmero 6-quinolinalilcarbonato y estudiar su aplicacion como
monomero fluorescente en resinas dentales compuestas.

Caracterizar los monomeros sintetizados por medio de RMN 'Hy FTIR.
Comparar los efectos que tienen los mondmeros sintetizados contra su

compuesto precursor.
Determinar la resistencia a la flexion y el médulo de flexion de las resinas

dentales compuestas.

Determinar el efecto de los mondmeros sintetizados como agentes

entrecruzantes en resinas dentales compuestas.

Determinar el efecto que tienen los mondmeros fluorescentes sobre la

fluorescencia de las resinas dentales compuestas.
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CAPITULO I.
ANTECEDENTES



1.1 Polimeros

Un polimero es una molécula de relativo alto peso molecular cuya estructura se
compone por la repeticion multiple de unidades monoméricas. El término
“relativamente alto peso molecular” indica que la adicién o remocion de unidades
monomericas no supone un cambio relevante en el comportamiento del polimero.
(IUPAC, 2012)

Comunmente, la unidad constitucional de un polimero proviene directamente
de los mondmeros con los que se realiza la sintesis de un polimero, y son una parte
esencial en la estructura de los polimeros. La unidad constitucional es la unidad mas
pequefia formada por atomos o grupos de atomos pendientes. Un mondmero es
una molécula de relativo bajo peso molecular que puede llevar a cabo una reaccion
de polimerizacion y constituye la estructura esencial de un polimero (Mirau, 2001)
(Chawla, 2012).

La unidad monomeérica, es la unidad mas grande atribuida a las moléculas de
los mondémeros en la estructura del polimero (IUPAC, 2012). La unidad
constitucional repetitiva, es la unidad mas pequefia donde su patron repetitivo da
lugar a estructuras regulares.

Los polimeros poseen pesos moleculares promedio que van de 10,000 a mas
de un millén de umas, por lo tanto, adicionar o sustraer unidades monomeéricas no
promueven un cambio en sus propiedades (Shackelford, 2005). Sin embargo,
resulta conveniente mencionar a los oligdmeros, que son moléculas de relativo
intermedio peso molecular, también constituidos por unidades monomericas, y que
a diferencia de los polimeros sus propiedades varian al adicionar o remover
unidades monomeéricas. Los oligdmeros estan presentes en las etapas iniciales en
una reaccion de polimerizacion en pasos o etapas, y mientras la reaccion continua,
los oligbmeros ganan unidades monomericas y otros oligdbmeros, hasta convertirse

en polimero.

1.1.1 Clasificacion de los polimeros
Los polimeros pueden clasificarse de diferentes formas bajo diferentes criterios,
entre los cuales se discuten los siguientes: por su estructura, sus propiedades

termomecanicas, numero de mondémeros, por su relacion costo-produccion y por
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sus mecanismos de obtencion. En la Figura 1, se muestran las clasificaciones

mencionadas.
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Figura 1. Clasificacion de los polimeros.

Pasos o etapas

Clasificacion de los polimeros en relacion a su estructura
Por su estructura los polimeros se pueden clasificar en tres grupos: lineales,
ramificados y entrecruzados (Painter, 1996). En la Figura 2 se ilustra

esquematicamente las diferentes estructuras.



A)

B)

Figura 2. Estructura de los polimeros; A) lineal, B) ramificado, C) entrecruzado.

La estructura de los polimeros lineales comprende la repeticion multiple a través de
una linea y de manera secuencial de unidades monomeéricas de relativo bajo peso
molecular. La mayoria de los polimeros termoplasticos tienen una estructura lineal,
como el polietileno y poliestireno (Askeland, 2015).

Los polimeros ramificados se componen de una cadena lineal, que se
denomina cadena principal, de la cual existen ramificaciones de distinta longitud.
Las ramificaciones se tratan de otras cadenas lineales que se unen a la cadena
principal por enlaces covalentes, como el caucho.

Los polimeros entrecruzados no poseen una cadena principal, toman su forma
por reacciones entre macromoléculas o las cadenas, donde quedan todas
enlazadas entre si, dando como resultado una estructura similar a una red
tridimensional (Critchley, 2001). Muchos de los polimeros denominados

termoestables poseen éste tipo de estructura, como lo son las resinas epoxicas.

Clasificacion de los polimeros en relacion a sus propiedades termomecanicas

Termoplasticos
Los polimeros termoplasticos, al conformarse de cadenas largas y lineales de

polimero, presentan un comportamiento plastico y ductil. Estos polimeros no se

conforman exclusivamente de cadenas lineales, puesto que las cadenas también
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pueden estar entrelazadas por interacciones como las de Van deer Waals. Para
poder conformar productos con éstos polimeros, éstos deben procesarse a altas
temperaturas, donde se reblandecen hasta fundirse (Askeland, 2015). Después de
éste calentamiento, recuperan sus propiedades originales al enfriar. Es ésta

propiedad por la que éstos plasticos tienen una facilidad para ser reciclados.

Termoestables

Los plasticos termoestables se constituyen por cadenas largas de moléculas que se
encuentran unidas entre si a través de enlaces para formar redes tridimensionales
(Crietchley, 2001) (Askeland, 2015). En algunas conformaciones, es necesario
aplicar calor para su polimerizacion. Este comportamiento se debe a que con el
calor se forman nuevos entrecruzamientos que provocan una mayor resistencia a la
fusién, por lo que no funden, pero se descomponen a temperaturas mucho mas
altas que la de los termoplasticos. Por lo tanto, no pueden ser reprocesados con
facilidad después de que haya ocurrido la reaccion de enlaces cruzados y el

reciclaje es dificil.

Clasificacion de los polimeros en relacion a su numero de monomeros

Homopolimeros
Los homopolimeros son aquellos polimeros que se obtienen de la polimerizacion de
un solo tipo de mondémero. Para nombrarlos se agrega el prefijo “poli” seguido del

nombre del mondémero.

Copolimeros

Los copolimeros, por tanto, se conforman de dos o mas mondmeros diferentes. Para
nombralos, se utiliza igualmente del prefijo “poli” y los nombres de los dos
mondémeros enlazados con un conector -co-. Si el polimero esta formado por mas
de dos mondmeros, los nhombres de los mondmeros también se enlazan con el
conector (Askeland, 2015).
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Clasificacion de los polimeros en relacion a su costo-produccion

Commodities
Los commodities son los polimeros mas utilizados. Entre las caracteristicas
principales es que en su mayoria se tratan de polimeros de tipo lineal, de baja
densidad, insolubles en agua y son termoplasticos, por lo que los productos
conformados con éstos polimeros pueden tener diversos métodos de conformacion.
Para poder identificar éstos polimeros se establece una simbologia, que
acorde al numero de dicho simbolo, le corresponde a un polimero en especifico. En
la figura 3 se ilustra ésta simbologia, y de manera general, los commodities son los
polimeros mas usados y a su vez, los mas reciclados. Cuando se hace la separacion

de residuos, esto facilita su reciclaje.
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PET HDPE PVC LDPE

(tereftalato de polietileno) (polietileno de alta densidad)  (policloruro de vinilo)  (polietileno de baja densidac

N

N &
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PP PS Otros
(polipropileno) (poliestireno)

Figura 3. Simbologia de los commodities.

Polimeros de Ingenieria

Este tipo de polimeros poseen propiedades mecanicas y/o térmicas mejoradas
en comparacion a los commodities. Estos polimeros tienen un precio mayor y se
producen en menor tonelaje, pero permiten reemplazar algunos materiales ya

existentes y mejorar su desempefio. Algunos de los polimeros de ingenieria mas
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comunes son las poliamidas (referidas como PA) como el Nylon en la Figura 4 A),
utilizado para esqui y funciona como aislante térmico; policarbonato (referido como
PC) en la Figura 4 B), utilizado en cascos de motocicletas por su gran resistencia
al impacto; el polimetilmetacrilato (referido como PMMA) en la Figura 4 C), utilizado
ampliamente por su transparencia y rigidez en el disefio de ventanales para acuarios
y con usos en la odontologia en la fabricacion de prétesis e implantes dentales
(parciales o completas) por su baja sorcion acuosa y resistencia. El plastico de
ingenieria actualmente mas consumido es el poli(acrilonitrilo-co-butadieno-co-

estireno) (ABS) en la Figura 4 D), utilizado ampliamente en la impresién 3D.

o H H3C CHj3
T ~N )J\
0 H o o~
n — —In
A) Nylongg B) policarbonato
CHs
n
1
CH;
C) polimetilmetacrilato D) poli (acrilonitrilo-co-butadieno-co-estireno)

Figura 4. Estructura de algunos polimeros de ingenieria.

Polimeros de especialidad

Los polimeros de especialidad, también conocidos como polimeros de alto
rendimiento HPP (por sus siglas en ingles High Performance Polymers) estan
disefados para satisfacer las demandas criticas de distintas industrias, como la
industria automotriz, aeronautica, almacenamiento de energia, tecnologias de
membrana, dispositivos inteligentes, farmacéutica y de salud. De manera general,
estos polimeros presentan propiedades aumentadas como la resistencia al calor,
resistencia quimica, resistencia a la flexién, dureza, proteccion contra la corrosion y
la abrasién, biocompatibilidad, de seguridad, entre otras (Srivastova, 2017).

Algunos de los polimeros de especialidad que son conocidos es el polisulfuro

de fenileno (PPS) un polimero termoplastico con una elevada resistencia mecanica
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incluso a temperaturas de 200°C cuya estructura quimica se representa en la Figura
5 A). Otro es el poliéter éter cetona (PEEK) que posee una alta resistencia a la
flexion comparable a componentes metalicos de tipo no ferroso representada en la
Figura 5 B). La poliéterimida (PEI) tiene una alta resistencia quimica, es resistente
al calor, resistencia al impacto, resistencia a la flexion y tiene buena rigidez y se

representa en la Figura 5 C).

Ko [ohauor]

A) Polisulfuro de fenileno B) Poliéter éter cetona
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(0]

C) Polieterimida

Figura 5. Estructura de algunos polimeros de especialidad.

Clasificacion de los polimeros en relacion a su mecanismo de obtencion

Pasos o etapas

En éstos polimeros, la reaccion de polimerizacidén se da entre los grupos funcionales
y en éstos, el tamano de las cadenas de polimero aumenta lentamente (Carraher,
2008). Es decir, reaccionan inicialmente un monémero con otro mondémero, dando
lugar a un dimero, éste dimero reacciona con otro mondémero para formar un
trimero, y asi sucesivamente hasta que todos los monémeros presentes en la
reaccion formen parte de la cadena polimérica (Long, 2001). El polimero mas usado
que se sintetiza a partir de ésta reaccion es el Tereftalato de polietileno (PET), y en
la Figura 6, se esquematiza la reaccion para sintetizar PET. Para éste tipo de
polimerizacidn se necesitan tiempos relativamente prolongados para obtener

cadenas poliméricas de mayor peso molecular.
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Figura 6. Esquema de la polimerizacion de pasos o etapas del PET.

En cadena

La polimerizacion en cadena, por otro lado, es una reaccion mucho mas veloz
debido a que se agrega una especie quimica que se le conoce como iniciador. Dicho
iniciador posee un centro reactivo, que puede representarse como R*. El centro
reactivo puede ser de naturaleza i6nica: un anién o un catidon o un radical. (Long,
2001).

Para el presente trabajo éste mecanismo de polimerizacion resulta de interés,
y su comprension se facilita con la Figura 7 donde se encuentra un esquema de
eéste tipo de reaccion de polimerizacion generalizada. En la Figura 8 se representa
el mecanismos de polimerizacion del poliestireno con la formacion de un
macroradical y representando las tres maneras diferentes en las que la reaccién en

cadena termina.

e M — @
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y

Figura 7. Esquematizacion de una reaccion de polimerizacién en cadena.

24



Iniciacion

0]
0] . :
Q()jo % 2 o —_— 2(:02 + 2 + —_—
! ®

dical Estireno .
radica (Mondmero) Macro-radical

Propagacion

RO NG ~.
g . Q : — U
r ar — T 0QQ

Macro-radical Monémero Cadenas poliméricas en crecimiento Cadenas poliméricas en crecimiento

Terminaciéon por comibinacion

YN
n n
! g
QOO0 O T —

Terminaciéon por dismutacion

AT TG gy L o
5 TEED 5E

Terminacion por transferencia de cadena

e

OOOO OOO O " ' OQ

IO*T

Figura 8. Esquema de la polimerizacion del poliestireno por radicales libres.
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El crecimiento de la cadena es posible debido a que las unidades de
mondmero se unen al extremo reactivo de la cadena en crecimiento, por lo que a
medida que pasa el tiempo, la concentracion de mondémero disminuye hasta
desaparecer. Dependera de la concentracion de iniciador la cantidad de cadenas
poliméricas que se formen, y por lo tanto su peso molecular. Debido a la naturaleza
reactiva del iniciador, el tiempo de ésta reaccion es considerablemente menor a la

polimerizacion por pasos o etapas.

1.1.2 Propiedades de los polimeros

Grado de polimerizacion y peso molecular

Se puede definir al grado de polimerizacion como el numero de unidades
constitucionales que se repiten en una cadena polimérica. Se denomina como DP,
por sus siglas en inglés (degree polimerization), y se representa como n fuera de
los corchetes en la representacién de una cadena polimérica en la Figura 9
(Askeland, 2015).

Figura 9. Grado de polimerizacion n en el polietileno.

El peso molecular de una cadena de polimero es el resultado del grado de
polimerizacion y el peso molecular de las unidades constitucionales. Sin embargo,
los pesos moleculares de todas las cadenas poliméricas no son iguales entre si, y
por lo tanto cuando se habla de pesos moleculares en polimeros se toma en cuenta
un promedio para definir el peso del polimero resultante. El peso molecular afecta

en gran medida en muchas de las propiedades fisicas y mecanicas de los polimeros.
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Cristalinidad

La cristalinidad en los polimeros es completamente diferente a la cristalinidad de
otros materiales como los ceramicos y metalicos. Los polimeros no pueden ser
considerados completamente cristalinos, pero pueden tener una naturaleza semi-
cristalina o amorfa. Los dominios cristalinos en los polimeros se denominan
estructuras de lamela, y se forman cuando una cadena polimérica larga se dobla y
forma una estructura compacta y continua como se muestra en la Figura 10, y las
estructuras amorfas se forman cuando las cadenas moleculares se conforman de
una manera irregular. Las estructuras de lamelas se encuentran entre estructuras

amorfas en todo el polimero (Askeland, 2015).

Figura 10. Representacion de un polimero semi-cristalino.

Temperatura de transicion vitrea y temperatura de fusion
Los polimeros se caracterizan por tener dos principales temperaturas de transicion.
La temperatura de fusiéon Tm corresponde a la temperatura de fusién de los dominios
cristalinos, y la temperatura de transicion vitrea Tg, es aquella a la que los dominios
amorfos adquieren las propiedades caracteristicas de los materiales vitreos:
fragilidad, dureza y rigidez. La principal diferencia entre estas dos temperaturas de
transicion puede comprenderse mejor si se consideran los cambios que ocurren
cuando los polimeros liquidos se enfrian (Odian, 2004).

Las energias de traslacion, rotacion y vibracion de las moléculas del polimero
disminuyen al enfriarse, y cuando estas energias han disminuido hasta el punto en

que son esencialmente cero y se cumplen determinados requisitos de simetria, la

27



cristalizacion es posible. Sin embargo, cuando la cristalizacion se pierde por el
incremento de la temperatura, se denomina temperatura de fusion Tm.

Sin embargo, no todos los polimeros cumplen los requisitos de simetria
necesarios para la cristalizacion. Si éstos no se cumplen no se produce la
cristalizacion, pero las energias de las moléculas siguen disminuyendo a medida
que baja la temperatura. Finalmente, se alcanza una temperatura, la temperatura
de transicion vitrea Tg, en la que se detienen los movimientos de largo alcance de
las cadenas poliméricas. El movimiento de largo alcance, también denominado
movimiento segmentario, se refiere al movimiento de un segmento de una cadena

polimeérica por la rotacion concertada de los enlaces en los extremos del segmento.

Propiedades mecanicas de polimeros

El comportamiento mecanico de los polimeros varia considerablemente en funcion
del grado de cristalinidad, el grado de entrecruzamiento y los valores de Tgy Tm.
Los polimeros de alta resistencia se obtienen mediante diversas combinaciones de
altos grados de cristalinidad, entrecruzamiento o cadenas rigidas (caracterizadas
por una alta Tg). Las propiedades mecanicas que son de interés para este trabajo

se describen a continuacion:

Resistencia a la flexion

La resistencia a la flexién es el parametro que define la capacidad del material para
resistir la deformacién bajo una carga. Este valor se calcula realizando un ensayo
de flexion de tres puntos, donde la muestra se coloca en el cabezal y se ejerce una
fuerza justo en el centro de la muestra (Figura 11). El maximo esfuerzo aplicado a
la muestra para romperla se conoce como la resistencia a la flexion definitiva de un

material.
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Figura 11. Esquematizacion del ensayo de tres puntos.

Modulo de elasticidad

También conocido como mddulo de Young describe la rigidez relativa de un material,
que se mide por la pendiente de elasticidad de un grafico de esfuerzo y deformacion.
Un material rigido tendra un modulo de elasticidad alto, mientras que un material

flexible tendra un médulo de elasticidad bajo.

1.2 Material Compuesto

Este tipo de materiales estan conformados por dos o mas materiales, donde se
distinguen fases, su principal caracteristica es que presentan propiedades que
ninguno de sus componentes poseen por si mismos (Wesolowski, 2020). Esto no
quiere decir que las propiedades finales de los materiales compuestos sea una
suma de las propiedades de los materiales base, si no que se trata de propiedades
especificas.

Independientemente de su composicion, los materiales compuestos presentan
dos fases fundamentales: la fase que se encuentra en mayor cantidad denominada
matriz, y la de menor concentracién, denominada refuerzo (Charles, 2002).

La matriz es la fase continua dentro del material compuesto, los materiales
compuestos se identifican segun la fase continua. La matriz mantiene en la posicion
correcta al material de relleno, y transfiere las cargas. La matriz por lo general es la
que aporta el control principal sobre las propiedades eléctricas, el comportamiento
quimico y el uso a temperaturas elevadas de un material compuesto (Chawla, 2012).

El reforzante es la fase dispersa en una matriz continua que permite mejorar

ciertas propiedades en el material que dependeran de la longitud, diametro, cantidad
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y propiedades de los reforzantes, los cuales pueden ser de forma esférica, en
hojuelas, agujas o flamentos. En algunos materiales es necesario afiadir un agente
de acoplamiento, que actua como una interfaz que une a la matriz con el refuerzo.
Si no se agrega un agente de éste tipo, la probabilidad de que la matriz y el refuerzo
no se enlacen entre si es alta; si eso sucede, entonces el refuerzo debilita al material

al hacerlo discontinuo.

1.2.1 Clasificacion de los materiales compuestos

Clasificacion en relacion al tipo de matriz

Matriz metalica

La eleccion del material de la matriz metalica depende principalmente de los
requisitos de resistencia, temperatura, densidad y costo de las aplicaciones
previstas. Otros factores, como la ductilidad, la tenacidad a la fractura y la
resistencia a la fatiga, adquieren mayor importancia una vez que se selecciona un
metal en especifico.

Uno de los factores mas importantes es la compatibilidad del material de la
matriz con el refuerzo, es decir que no suceda una reaccion quimica indeseable en
la interfaz de la matriz y el refuerzo. Esta reaccién puede dar lugar a la formacién
de compuestos intermetalicos en la interffaz que pueden actuar como
concentradores de esfuerzos y ocasionar grietas en el material. Comunmente estan
formados por metales livianos como el aluminio. Los materiales compuestos de
matriz metalica incluyen aluminio, magnesio, cobre, niquel y aleaciones compuestas
intermetalicas reforzadas con fibras ceramicas y metalicas.

Los materiales compuestos de matriz metalica satisfacen una diversidad de
aplicaciones aeroespaciales y automotrices. La matriz de metal permite que el
material compuesto funcione a altas temperaturas, pero para su disefo y producciéon
debe considerarse que el procesamiento y costo de este tipo de materiales para
matrices aumenta si se compara con los materiales compuestos de matriz

polimérica
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Matriz ceramica

Los materiales compuestos con matriz ceramica tienen buenas propiedades a
temperaturas elevadas y tienen menor peso que los materiales compuestos de
matriz metalica. Aunque muchos de estos compuestos tienen propiedades utiles,
son intrinsecamente caros, porque el proceso esta limitado por el tamafio y la forma.
Matriz polimérica

Las matrices poliméricas son particularmente comunes por su rango amplio en
distintas propiedades como la resistencia a la traccion, el modulo de Young, la
resistencia a la compresion, la resistencia al impacto, la temperatura de fusion, la
temperatura de transicion vitrea (Tyg), la inflamabilidad, la durabilidad en servicio, la
disponibilidad del material, la facilidad de procesamiento y el precio. Tanto los
termoplasticos como los termoestables estan disponibles con diferentes formas y
concentraciones de reforzantes que permiten una mejora en sus propiedades (Myer,
2015).

Los materiales compuestos con este tipo de matriz ganan cada dia mas
mercado por sus propiedades mejoradas para distintas industrias como la
aeronautica, tecnologica, médica, de construccion, entre muchas mas.

Matrices termoestables mas comunes

Epoxi

Se curan facilmente sin produccién de compuestos volatiles o subproductos
mediante una amplia gama de especies quimicas. Las resinas epoxi se utilizan
habitualmente como adhesivos, revestimientos, encapsulados, materiales de

fundicion, compuestos para macetas y aglutinantes (Kelly, 2000)

Poliéster

Los compuestos de resina de poliéster son rentables debido a su capacidad de
curarse de diversas maneras sin alterar las propiedades fisicas de la pieza acabada.
Para diferentes aplicaciones con necesidades especificas lo mas comun para este
tipo de polimero es cambiar la forma de su material de refuerzo.

Poliimida

Poseen una alta estabilidad térmica y termo-oxidativa y ademas poseen

propiedades mecanicas, tanto a temperatura ambiente como a temperaturas
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elevadas. Sus capacidades de temperatura limite superior de 230 °C (450 °F) por
periodos de tiempo prolongados, y aquellos capaces de uso extendido hasta 315
°C (600 °F).

Resinas fendlicas

Ofrecen ciertas caracteristicas como una buena resistencia al fuego, un excelente
rendimiento a altas temperaturas, durabilidad a largo plazo y resistencia a los
hidrocarburos y disolventes clorados. Algunas resinas como poliéster, epoxi y
ésteres vinilicos son remplazadas con fendlicos para aplicaciones especificas con

estrictos requisitos de resistencia al fuego.

Matrices termoplasticas mas comunes

Las resinas termoplasticas mas comunes utilizadas como materiales de matriz en
los composites son algunos termoplasticos convencionales como el polipropileno
(PP), la poliamida (PA) o Nylon, los poliésteres termoplasticos (PET, PBT) y los

policarbonatos.

Clasificacion estructural de los materiales compuestos
Dependiendo de la naturaleza de la matriz dependera también que reforzante es
compatible. En la Figura 12 se muestra la forma y distribucion de distintos

reforzantes (Jones, 1999).
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Figura 12. Forma y distribucion de los materiales de refuerzo en un material

compuesto.
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1.3 Resinas dentales compuestas

Los materiales a base de resina aparecieron en odontologia a finales de la década
de 1940. Se volvieron populares debido a diferentes aspectos, como la facilidad de
su fabricacion, permiten restauraciones con un acabado estético y relativamente
mas econdmicas que otro tipo de restauraciones (como las metalicas), pero sus
desventajas no tardaron en hacerse evidentes: contraccion por polimerizacion de
hasta un 20-25%, escasa estabilidad del color pasado el tiempo, baja rigidez y falta
de adhesion a la estructura dental. En la década de los 50, Knock y Glenn
desarrollaron un nuevo material restaurador que solucionaba el problema de la
contraccidon por polimerizacidn incorporando particulas de relleno inorganico a la
resina (Bowen, 1956).

Bowen, que trabajaba en la National Bureau of Standards de Washington, DC,
desarrollé el monomero bisfenol-A-glicidilmetacrilato (BisGMA) en 1956, anadiendo
grupos metacrilato de metilo. Las resinas que contenian BisGMA se denominaron
"resinas Bowen" y, en 1962, se comercializaron resinas compuestas basadas en
BisGMA. En 1962, patentd una combinacion de resina BisGMA y particulas de silice
tratadas con silano, que es la base de la mayoria de los composites a base de resina
que se comercializan hoy en dia (Bowen,1962).

Pero no fue hasta la década de 1970 cuando las resinas compuestas fueron
universalmente aceptadas por los odontdlogos, y entonces solo para sustituir a los
cementos de silicato en las restauraciones de clase (Bowen, 1982). Pero las resinas
no eran perfectas, puesto que presentaban una mala adhesion al esmalte. Ademas,
seguian existiendo problemas relacionados con la mala adaptacion marginal, la
decoloracion y el fuerte desgaste de los materiales.

De manera general y después de los cambios que han realizado para
perfeccionar las resinas dentales, se puede generalizar bajo la siguiente definicion:
Una resina dental es un material compuesto de matriz polimérica termoestable y

entrecruzada reforzada con un relleno ceramico en forma de particulas.
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1.3.1 Componentes de las resinas dentales compuestas
Las resinas dentales comerciales se componen de 4 componentes principales: una
matriz polimérica, un sistema iniciador de polimerizacion, un agente de

acoplamiento y el relleno inorganico (Marcelo, 2001).

Matriz organica

Comercialmente, la matriz polimérica, también llamada matriz organica, como se
hara referencia mas adelante, esta constituida por los monémeros BisGMA o el
UDMA, que son mondmeros dimetacrilatos alifaticos o aromaticos conocidos como
monomeros base. Sin embargo, por la alta viscosidad de dichos monémeros, se
utiliza un mondémero eluyente, como el TEGDMA (trietilenglicol diametacrilato) que
tiene un peso molecular y una viscosidad menor a los monémeros base anteriores,
y dicha mezcla de mondmeros tiene una viscosidad menor y su manipulacién resulta
mas facil.

Sistema iniciador

Las resinas dentales se pueden manipular mientras que la base organica de la
misma se encuentra en un estado liquido, y para que ésta se convierta en un solido,
se debe de llevar a cabo la polimerizacion. La polimerizacidn en las resinas dentales
se lleva a cabo via radicales libres, generados con el sistema iniciador. Para éste
tipo de resinas se utilizan iniciadores que forman los radicales libres a través de una
reaccion quimica que utiliza como fuente de energia luz visible. En las resinas
fotopolimerizables, la canforquinona y aminas terciarias componen el sistema
iniciador mas comun por su facilidad de formacién de radicales libres (Stansbury,
2000).

Agente de acoplamiento

Debido a que las resinas dentales son materiales compuestos con dos fases, para
favorecer la interaccién entre ambas fases es necesario agregar un agente de
acoplamiento para que exista una uniéon fuerte que permita incrementar sus
propiedades mecanicas. El silano es el agente de acoplamiento mas usado, pues
permite la union de la matriz de BisGMA/TEGDMA o UDMA/TEGDMA con el relleno

inorganico.
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Relleno inorganico

El relleno inorganico le proporciona a la resina una mejora en sus propiedades
mecanicas como la resistencia a la flexion y médulo de flexion, ademas de ofrecer
una estabilidad dimensional y disminuye la contraccidn volumétrica generada
durante la reaccion de polimerizacion.

El relleno mas utilizado es el SiO2 que conforma mas de la mitad de
concentracion en la resina compuesta. Para agregarlo a la resina debe de estar
previamente tratado con el agente de acoplamiento para una mejor distribucion.
Debido a que se trata de un relleno de tipo particulado, este puede agregarse en
diferentes tamafios y composiciones, siendo la mas popular el relleno hibrido

(combinacién de micro y nano relleno).

1.3.2 Propiedades fluorescentes de las resinas dentales para su aplicacion

El estudio de la fluorescencia dental es un tema relativamente de estudio nuevo. Es
a partir de que Benedict observa en 1928 que los dientes exhiben esta emision
fluorescente en el rango azul, que son afos antes del desarrollo de las resinas
poliméricas (Rey, 2012). La inspeccion visual de los dientes restaurados resulta
dificil, puesto que un método habitual de deteccién consiste en examinar las
diferencias en el diente. Si la resina compuesta tiene propiedades Opticas distintivas,
la inspeccion ya no es igual. La fluorescencia es una buena propiedad para utilizar
como método de deteccidn sin contacto en diversos materiales y ya se utiliza en
muchos campos.

Debido a que no todas las resinas consiguen imitar esta propiedad, varios
fabricantes adicionaron agentes lumindforos del grupo de las tierras raras como
europio, terbio o cerio en la composicion de las resinas, permitiendo reproducir
satisfactoriamente la fluorescencia de los dientes naturales (Volpato, 2018).

Los 6xidos de tierras raras son materiales fluorescentes bien conocidos y
ampliamente utilizados. La silice, que forma el relleno vitreo de la resina compuesta,
ofrece una alta solubilidad para otros 6xidos de tierras raras. El 6xido de tierras raras
en el relleno de vidrio es fluorescente, lo que permite su inspeccion visual. Sin
embargo, estos compuestos inorganicos, poseen efectos toxicolégicos negativos.

Otro punto negativo para el uso de compuestos derivados de las tierras raras, el
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precio de las mismas: al tratarse de materiales dificiles de encontrar y el gran
volumen de materia que debe de procesarse para extraerse aumentan su precio e

impacto ambiental.

Fluorescencia en los dientes naturales
La fluorescencia puede ser definida como la propiedad de un cuerpo o sustancia
para emitir luz cuando es expuesta a radiaciones del tipo ultravioleta, rayos
catddicos o rayos X. Las radiaciones absorbidas (invisibles al ojo humano), son
transformadas en luz visible, o sea, de una longitud de onda mayor al incidente.
Los dientes humanos poseen fluorescencia porque la radiacién ultravioleta es
facilmente absorbida por las especies presentes en los tejidos como el esmalte y la
dentina, donde una vez que es absorbida, los dientes emiten luz dentro del espectro
visible (Volpato, 2018). En la figura 9 se presenta la magnificacién de un diente bajo
un microscopio fluorescente, donde se diferencia la fluorescencia entre la dentina 'y
el esmalte (Da-Silva, 2014).

Figura 13. Fluorescencia en un incisivo vista por un microscopio fluorescente.
(Fotografia tomada de: Rey-Duro, F., Souza-Andrade, J. y Duarte, S. (2012).
Fluorescence: Clinical Evaluation of New Composite Resins. Quintessense of
Dental Technology. (1-12 pp.) Quintessence Publishing.)
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Encontrar alternativas a los compuestos mencionados con anterioridad es en
lo que se enfoca el presente trabajo, y una de las alterativas viables para la
obtencién de compuestos fluorescentes para las resinas es obtener derivados de
compuestos organicos naturalmente fluorescentes.

Las quinolinas son compuestos de naturaleza organica, y algunos productos
derivados de las mismas presentan fluorescencia. Las quinolinas o quiloneinas son
unos compuestos organicos heterociclicos formados por la unién de un nucleo
derivado del benceno y otro piridico; ademas, estos compuestos poseen un isomero
denominado isoquinoleina. Estos compuestos provienen de la naftalina y solo
habria que cambiar un atomo de nitrégeno por un CH.

Diversos compuestos derivados de las quinolinas tienen usos ya en diversas
industrias, pero en la que se destaca su importancia es en la industria médica.
Algunos de estos derivados son de interés por su efecto antimicético y su origen
biobasado (Musiol, 2010).

Algunas plantas y animales pueden sintetizar alcaloides de quinolina con
efectos antimicéticos para combatir hongos patdgenos. Por su origen, son menos
susceptibles a causar resistencia al farmaco ya que prometen ser libres de efectos
secundarios. Las rutaceas (familia rutacaceace) como la Haplophyllum sieversii
pueden combatir algunos patégenos de la familia Colletotrichum con los alcaloides
activos como la haplamina, flindersina y anhidroevoxina. Dichos compuestos a
concentraciones micromolares tienen efectos sobre Fusarium oxysporum y
Phomopsis obscurans, asi como Botrytis cinerea.

Otra planta, Pilocarpus grandiflorus, de la misma familia de Rutaceas, contiene
dictamnina y platydesmina que tienen actividad antifungica sobre Leucoagaricus
gongylophorus. Recientemente, se ha demostrado que las decahidroquinolinas, que
se encuentran en la piel de algunos anfibios como alcaloides, podrian funcionar
como antimicrobianos. Estos compuestos y sus analogos sintéticos inhiben el
crecimiento de la bacteria Bacillus subtilis y fueron eficaces contra el hongo Candida
albicans.

Derivados de las quinolinas son utilizados como agentes antipaludicos debido

a que actuan interfiriendo en el metabolismo del grupo prostético de varias
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hemoproteinas indispensables para la célula (Bawa, 2010). Con el aumento de
cepas de Plasmodium falciparum resistentes a la cloroquina y un programa de
vacunacion ineficiente contra la malaria han impulsado varias modificaciones
quimicas de la quinolina para conseguir analogos con potentes propiedades
antipaludicas contra cepas sensibles y resistentes de Plasmodium, junto con un
minimo de posibles efectos secundarios indeseables.

Por lo que el presente trabajo reporta el uso de quinolinas y monémeros a base
de quinolinas como materiales fluorescentes y biocompatibles en resinas dentales

compuestas.
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21 Equipos

Los espectros de resonancia magnética nuclear (RMN) se realizaron en un
espectrometro de resonancia magnética nuclear Bruker de 400 (400MHz/100MHz),
utilizando como disolvente cloroformo deuterado (CDCIs) ) y (tetrametilsilano (TMS)
como referencia interna. Los desplazamientos quimicos (d) se expresan en ppm.

Las constantes de acoplamiento (J) estan expresadas en Hz. La multiplicidad
de las sefiales en los espectros de RMN 'H, se abrevia como s: sefial simple, d:
sefal doble, t: sefal triple, dt: doble de triples, dc: doble de cuadruples, ddt:, doble
de doble de triples.

Las reacciones fueron monitoreadas por cromatografia en capa fina. Se
emplearon cromatoplacas de silica gel con espesor de capa de 0.22 mm MERCK'y
diversas mezclas de disolventes como fase movil. Como agente revelador se
empled la lampara de luz UV SPECTROLINE, MODEL ENF-240C.

Los espectros de Infrarrojo se obtuvieron en un espectrofotdmetro de infrarrojo
Perkin-Elmer modelo Frontier.

La fotopolimerizacién se realizé con una lampara para fotopolimerizacién de
uso dental Bluephase ® (lvoclar-Vivadent) equipada con una luz visible de LED, que
cuenta con la posibilidad de variar la intensidad de la luz emitida en un rango de
1200 mW/cm? a 460 mW/cm?.

Las dimensiones de las probetas fueron medidas con un calibrador Mitutoyo
(Mod. CD-6C Mitutoyo corp. Japan).

El ensayo de flexion de 3 puntos fue realizado en una maquina de pruebas
universales Instron (Instron modelo 1100 Mas USA).

La translucidez y el color de las probetas se determina con un lector de color
de la marca KONICA MINOLTA modelo CR-20.
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2.2 Reactivos y disolventes

En la Tabla 1 se muestra los disolventes y reactivos ocupados para la sintesis. Los
disolventes se purificaron y secaron con sulfato de sodio anhidro con un minimo de

12 horas antes de hacer la reaccion.

Tabla 1. Caracteristicas de reactivos y disolventes

PM
Nombre Estructura molecular
(g/mol)
(0]
Tetrahidrofurano 72.11 { )
Diclorometano 84.93 o N
Alcohol etilico 46.068 o
Cl
Cloroformo 119.38 )\
Cl Cl
(o]
Cloruro de metacriloilo 104.54 >—<
Cl
Alilcloroformiato
12053 m)J\o/\/
/ OH
6-Hidroxiquinolina 145.16 Et@/
\N
6-Metil-5-Nitroquinolina |  188.19 N
F
Canforquinona (CQ) 166.22 ﬁ/&
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4-dimetilamino

193.24
benzoato de etilo —\
Bisfenol-A- glicidil
metacrilato 512.59 ‘ ‘ J\{
(BisGMA) Y}\O/\fo O/\fo
Trietilenglicol 0
dimetacrilato 286.32 YI\O/\/O\/\O/\/ °
(TEGDMA) o
Trietilamina 101.19 K
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2.3 Sintesis de los monémeros

La sintesis de los mondmeros se llevd a cabo por una reaccion de sustitucion
nucleofilica acilica entre el compuesto precursor la 6-hidroxiquinolina (6HQ) y el

cloruro de metacriloilo o el alilcloroformiato respectivamente.

2.3.1 Sintesis del mondémero 6-quinolinmetacrilato (6QMA)
El mondmero 6QMA se sintetizd a partir de la reaccion de sustitucion nucleofilica
acilica entre la 6HQ y el cloruro de metacriloilo. Dicha reaccion se encuentra

esquematizada en la Figura 14.

o) - e_C o) /K
Z H O} THF / 5° 105 [ Z ~c +
+ — 5 | ~ 0% | — [ HCI
X I 7‘/ 24 h (U A 0]
N N
N
N

6-quinolinmetacrilato

Figura 14. Reaccion de sustitucion nucleofilica acilica para la sintesis del
mondmero 6-quinolinmetacrilato.

Procedimiento:

En un matraz balén de una boca de 100 mL provisto de un agitador magnético se
disolvieron 0.5 g de 6-hidroxiquinolina (3.44 mmol) en 10 mL de THF. El matraz se
colocé en un bafo de hielo y posteriormente se anadieron 0.4 mL (4.13 mmol) de
cloruro de metacriloilo y se dejo en agitacion a temperatura ambiente. Después de
24 h de reaccion, se evaporoé el disolvente y el crudo de reaccion se disolvid en
diclorometano para realizar tres extracciones con agua destilada.

El mondémero fue recuperado de la fase organica, el diclorometano se secé
sobre sulfato de sodio y se evaporo el disolvente. El mondmero se purificé mediante
cromatografia en columna utilizando silica como fase estacionaria y una mezcla
etanol:diclorometano 1:9 como fase maovil obteniendo 0.630 g de un sadlido cristalino
de color blanco, lo cual corresponde a un rendimiento de reaccion del 85.8%.

RMN-'H: (400 MHz, CDCI3) & (ppm); 8.92 (1H, dd, H4), 8.17 (1H, d, H5), 8.14
(1H, d, H6), 7.63 (1H, d, H3), 7.52 (1H, dd, H1), 7.43 (1H, dd, H2), 6.43 (1H, s, H7’),
5.81 (1H, s, H7), 2.11 (3H, s, H8) Figura 20.
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FT-IR: (cm‘1); 2985 (VCH), 1721 (vC=O), 1635 (Vc=Cvin|’Io), 1598 (Vc=Caromético),
1213 (vC-O-C), 1152 (vC-O), 816 (5C-H) Figura 21.

2.3.2 Sintesis del 6-quinolinalilcarbonato (6QAC)
El monémero 6QAC se sintetizd a partir de la reaccion de sustitucion nucleofilica
acilica entre la 6-hidroxiquinolina y el alilcloroformiato. Dicha reaccion se encuentra

esquematizada en la Figura 15.

6
®
~ H CI\C/Oacetona/5 = Q\C/O\/\
+ | o /N0 -
\N o trietilamina / 24h \ cl :Q:
N

+HCI

j\ L _ 6-quinolinalilcarbonato 1

Figura 15. Reaccion de sustitucion nucleofilica acilica para la sintesis del
monomero 6-quinolinalilcarbonato.
Procedimiento:

En un matraz balén de dos bocas de 100 mL provisto de un agitador magnético se
disolvié 1 g de 6-hidroxiquinolina (6.8 mmol) en 60 mL de acetona. Posteriormente,
se anadieron lentamente y de manera simultanea 0.76 mL de cloroformiato de alilo
(7.12 mmol) y 1.15 mL de trietilamina (8.2 mmol). La reaccion se mantuvo en
agitacion constante durante 24 h a temperatura ambiente. Al término del tiempo de
reaccion el crudo se filtré para separar el solido formado y se realizaron 3 lavados
con acetona.

El mondmero puro se recuperd del disolvente organico obteniéndose un sélido
blanco que se secd y peso 1.3 g, que corresponden al 82% de rendimiento. El
monomero presentd un punto de fusion de 37°C y fue soluble en diclorometano,
etanol y acetona e insoluble en agua, hexano y acetato de etilo.

RMN-'H: (400 MHz, CDCI3) & (ppm); 8.90 (1H, dd, H4), 8.13 (1H, d, H5), 8.11
(1H, d, H6), 7.65 (1H, d, H3), 7.54 (1H, dd, H1), 7.42 (1H, dd, H2), 6.01 (1H, ddt,
H8), 5.43 (1H, dd, H9), 5.34 (1H, dd, H9’), 4.77 (2H, d, H8) Figura 22.

FT-IR: (cm™); 2980 (vCH), 1757 (vC=0asim), 1747 (vC=0sim), 1624 (vC=Cyinilo),
1602 (vC=Carom), 1213 (vC-O-C), 1151 (vC-0O), 948 (6C-H) Figura 23.
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2.4 Formulaciéon de las resinas compuestas

Para los distintos ensayos se formulé 1 gramo de resina compuesta utilizando el
1% en peso de 6HQ, 6M5NQ y de los mondmeros 6QMA y 6QAC respectivamente,
asi como de la resina control correspondiente a cada compuesto experimental como
se muestra en la Tabla 2.

Para la formulacion de cada resina compuesta, en un vidrio de reloj se colocan
300 mg de BisGMA/TegDMA relacién 70/30, posteriormente se peso el sistema
fotoiniciador. Finalmente, se pesaron los compuestos experimentales como se
sefala en la Figura 16. Las concentraciones de cada componente de las resinas
formuladas se muestran en la Tabla 2, donde el control 1 es correspondiente a las
resinas formuladas con los compuestos 6HQ y 6M5NQ, y el control 2 corresponde

a las resinas formuladas con los mondémeros 6QMA y 6QAC.

Tabla 2. Concentraciones de los componentes de las resinas experimentales.

Compuesto SiO; Sin
BisGMA TEGDMA cQ EDAB
Resina Experimental Silanizar
(mg) (mg) (mg) (mg)
(mg) (mg)
Control 1 0 210 90 24 4.8 700
6HQ 7 210 90 24 4.8 700
6M5NQ 7 210 90 24 4.8 700
Control 2 0 210 90 1.5 3 700
6QMA 7 210 90 1.5 3 700
6QAC 7 210 90 1.5 3 700

Los compuestos experimentales se incorporaron primero con la matriz
organica hasta solubilizarlos. Posteriormente, se afadioé la CQ y el EDAB. Todo se

mezclo hasta que ya no se observaron solidos de algun componente.
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Figura 16. Componentes de la matriz organica donde 1) BisGMA/TEGDMA, 2)
6HQ,6H5MQ,6QMA 6 6QAC, 3) CQy 4) EDAB.

La mezcla se cubre con aluminio para que las burbujas generadas en el
mezclado salgan de la mezcla antes de agregar el SiO2. Posteriormente se adicioné
700mg del SiOz2 sin silanizar lentamente hasta obtener una mezcla homogénea y
con suficiente fluidez para su manipulacion.

La mezcla se colocd en un tubo eppendorf de 1.5 mL para colocar la mezcla
en la centrifuga por 5 min, y entre cada intervalo de 5 min, se mezcla nuevamente
en el mismo tubo hasta obtener una mezcla homogénea. Es necesario cuidar la
mezcla de la luz para evitar la fotopolimerizacion antes de tiempo, por lo que el tubo

y la tapa de la centrifuga se cubren con aluminio para evitar el paso de la luz.
2.5 Valoracion de las propiedades de las resinas

2.5.1 Valoracién mecanica
Para llevar a cabo el ensayo de flexion de tres puntos para determinar la resistencia
a la flexion y modulo de elasticidad se sigue la metodologia establecida en la norma
ISO 4049.

La norma establece que se necesitan probetas con medidas de 25 mm x 2 mm
x 2 mm por lo que se utiliza un conformador de acero inoxidable como se muestra

en la Figura 17 para la preparacion las probetas con medidas indicadas.
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Figura 17. Esquematizacién del conformador para la elaboracion de las probetas

para realizar el ensayo mecanico.

Para la preparacion de las probetas se utilizd el siguiente procedimiento: se
cubre un lado del conformador de acero con una pelicula transparente, en este caso
acetato, y se coloca un portaobjetos de vidrio de aproximadamente 1 mm de
espesor. La parte superior del molde se deja libre para agregar la resina hasta llenar
el espacio. A continuacion, se cubre con acetato y otro portaobjetos de vidrio, y se
aplica presion suficiente para eliminar el exceso de muestra. Se inicia la
polimerizaciéon con 30 s de luz azul, comenzando con 10 s por el centro y
continuando 10 s por cada extremo. Este procedimiento se repite en el otro lado de
la muestra hasta obtener al menos 5 probetas. Dichas probetas se almacenan en
un vial con agua destilada a una temperatura de 37 °C durante al menos 24 h.

Antes de realizar las pruebas, se lijan las probetas con papel de lija de grano
140 para eliminar cualquier rebaba y asi obtener mejores resultados.
Posteriormente, se toman medidas de las dimensiones de la probeta con un Vernier
Digital y se registran los datos.

Para las pruebas de flexion de tres puntos se hizo uso de una maquina de
pruebas universales de ensayos mecanicos marca Instron que consiste dos
soportes cilindricos de 2 mm de diametro paralelos entre si, con una distancia de
20 mm y un tercer soporte de 2 mm de diametro centrada entre ambos soportes de
modo que haya 3 barras en combinacion, utilizando una celda de carga de 1 kN,
con una velocidad del cabezal de 1 mm por minuto.

Se registro la carga extendida sobre la probeta y se retiraron los restos de las
probetas de la maquina antes de realizar el ensayo en las probetas restantes. Para

la captura de datos se utiliza el programa Series IX.
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La resistencia a la flexion se calculé mediante la siguiente formula:

3Fl

= oz (1)

Donde:

o = Resistencia a la flexion (MPa)

F = Fuerza al momento de la fractura (N)
| = distancia entre los soportes (mm)

b = ancho de las probetas (mm)

h = altura de las probetas (mm)

El médulo de flexion fue calculado con la siguiente formula:

3F 13

- 4bh3d (2)

Donde:

E= Mddulo de flexion (MPa)

Fi= Fuerza registrada donde la deformacién deja de ser directamente
proporcional a la fuerza registrada en el grafico (N)

|= Distancia entre los dos soportes

b= Ancho de la probeta (mm)

h= Altura de la probeta (mm)

d= Deflexion del a probeta (mm)

Fueron obtenidos un total de 5 valores de resistencia a la flexion y modulo de
flexion para cada grupo evaluado. Dichos valores fueron evaluados mediante la
prueba estadistica ANOVA para observar si existen diferencias significativas

entre los grupos.

2.5.2 Valoracion de la profundidad de curado
Para éste ensayo se sigue el método de la norma estandar ISO 4049. Un
conformador cilindrico de 6 mm de profundidad y 4cmm de diametro se llené de
resina sin polimerizar y se cubren ambos extremos con acetato, y de la parte
superior se coloca un portaobjetos de vidrio de 1 mm de espesor para asegurar una
superficie plana.

Se polimeriza de la parte superior durante 30 s con la lampara dental. Al

término de los 30 s se retira la parte sin polimerizar de la parte inferior con una
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espatula, para después retirar la parte polimerizada del conformador. Es necesario
retirar toda la resina sin polimerizar de la muestra, para posteriormente medir con
un vernier digital la longitud da la muestra. Dichos valores deben de dividirse entre

dos antes de realizar analisis estadistico en ANOVA.

2.5.3 Valoracion de traslucidez

Para este ensayo se utilizan probetas redondas que se obtienen siguiendo la
metodologia mencionada en la seccion anterior. Para la obtencion de los valores
colorimétricos de las resinas dentales compuestas formuladas con 6HQ, 6H5NQ,
6QMA y 6QAC se utilizé el método objetivo o instrumental mediante un colorimetro
de la marca KONICA MINOLTA modelo CR-20.

Para éste ensayo las probetas deben de estar libres de polvo en su superficie,
por lo que se deben de manipular con pinzas durante todo el proceso. El colorimetro
debe calibrarse antes de cada ensayo con el aditamento para calibracidon en blanco.
Una vez que el software propio del equipo este configurado a un guardado
automatico, se puede iniciar el ensayo. Para determinar el color debe de hacerse
sobre el fondo blanco, y para la traslucidez se realiza sobre el fondo negro, ambos
ensayos realizados sobre el mismo lado de la probeta.

El colorimetro CR-20 utiliza el sistema de notacion CIE L*a*b*, desarrollado
por la Commission Internationale de L’'Eclairage (Comision Internacional sobre
lluminacion). El espacio de color CIE L*a*b* es usado comunmente en estudios
perceptuales y para la evaluacion del color dental porque cubre visualmente de
manera uniforme el espacio de color. En este sistema, L* es la Luminosidad, que es
una coordenada acromatica; a* es la coordenada verde-rojo, donde a- es verde y

a+ es rojo; y b* es la coordenada azul-amarillo, donde b- es azul y b+ es amarillo.

2.5.4 Valoracion del grado de conversion de dobles enlaces y cinética de reaccion
La cinética de polimerizacidon y conversién de dobles enlaces de los materiales
experimentales se evalué con un espectrofotdmetro infrarrojo de transformada de

Fourier (FT-IR) de la marca Perkin-Elmer modelo Frontier.
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La valoracion se realizé tres veces a cada formulacion experimental. Se coloco
una pequefia muestra sobre la celda de diamante en la unidad ATR. Primero una
pequeia muestra de aproximadamente 100 mg de resina compuesta se coloco en
la ventana de celda de diamante de la unidad ATR. Se registré un espectro antes y
después del proceso de polimerizacion. En cada uno de los espectros obtenidos se
midieron dos alturas, la altura de la banda de absorcion del enlace alifatico uC-C
situada a 1638 cm' y la altura de la banda de absorcién del enlace aromatico uC=C
situada a 1608 cm-'. Se utilizo la siguiente ecuacion para la determinacion de la

conversion de dobles enlaces:

(A1638)m0
Grado de conversion (%) = I(l - %) * 100] (6)
A1608

Dénde:

e Aie3s es la la altura maxima de la banda a 1638 cm’

e Aseos es la altura maxima de la banda a 1608 cm™"

e EIl término "mon" corresponde al espectro de la mezcla con monémero no
polimerizado, y el término "pol" se refiere al espectro del material

polimerizado.

Para realizar la cinética de polimerizacién se debe filmar la pantalla mientras
se lleva a cabo la reaccion de fotopolimerizacion. La lampara de fotopolimerizacion
se colocé como se muestra en la Figura 18. En este momento, es importante que el

proceso de fotopolimerizacién y filmacion de la pantalla estén sincronizados.

Figura 18. Posicionamiento del fotopolimerizador.
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Una vez grabada la pantalla y obtenidos los videos, con el Softwate AviTricks
se generan fotogramas de cada archivo de video. Posteriormente, con Microsoft
Paint se traza una linea de 1660 cm™ a 1560 cm'. Se debe realizar con cada una
de las imagenes generadas.

Por ultimo, se realiza el calculo de cinética. Con ayuda del programa ImageJ,
se miden las distancias entre la linea trazada y el punto mas alto en 1638 cm'y
1608 cm™".

2.5.5 Valoracion de la contraccion volumétrica

La contraccion volumétrica se obtiene midiendo la densidad por el principio de
Arquimedes de las muestras sin polimerizar y después de polimerizar. Las medidas
fueron realizadas usando una balanza analitica acoplada a un kit de determinacion
de densidad, donde se utiliza hexano como el disolvente.

Para la obtencion de medidas se llevo a cabo el siguiente procedimiento: en
una habitacion a temperatura estable, sin humedad y con la menor incidencia de luz
posible se pesaron pequefias esferas de resina compuesta de cada mezcla de los
diferentes mondmeros sintetizados y compuestos precursores. Dichas esferas de
resina sin polimerizar se pesan fuera y dentro del disolvente. Se realiza la misma
metodologia pero con esferas fotopolimerizadas, y se registro el peso dentro y fuera
del solvente.

Para la determinacién de la densidad de las esferas de resina sin polimerizar
se utilizd la siguiente formula dada por el estandar ISO 17304 para materiales

dentales de alta viscosidad:

msp,l ><pO (7)
Mgp,1—Msp,2

Psp =
Donde:
psp €s la densidad de la resina sin polimerizar.
Msp,1 €S la masa de la resina sin polimerizar en el aire en g.
Msp,2 €S la masa de la resina sin polimerizar dentro del disolvente en g.

po es la densidad del disolvente (hexano) en g/mL.
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Para el calculo de la densidad de las esferas polimerizadas, se toma la siguiente

férmula dada por el estandar ISO 17304

mp,l XPo (8)
mp,]_—mpjz

Pp =
Donde:
pp €s la densidad de la resina polimerizada.
mp,1 €s la masa de la resina polimerizada en el aire en g.
mp,2 €s la masa de la resina polimerizada dentro del disolvente en g.

po es la densidad del disolvente (hexano) en g/mL.

Para el calculo de la contraccion se calcula la diferencia en volumen utilizando la

siguiente formula:

S = (”P;ﬁ) X 100 (9)
P

2.5.6 Valoracion de la fluorescencia

Para la valoracion de ésta propiedad no existe una norma, sin embargo esta
reportado el uso de la comparacién de la fluorescencia a través de la fotografia para
materiales dentales.

Para la determinacion de la fluorescencia, se realizaron probetas redondas
siguiendo la metodologia mencionada anteriormente en este trabajo de las resinas
experimentales y la resina control (sin compuesto fluorescente). Ademas se utilizd
una muestra de diente de bovino, que presenta una fluorescencia similar a la de la
dentadura humana. De esta manera, las muestras se colocaron bajo una lampara
de luz ultravioleta y posteriormente se ajustaron las condiciones de captura para la
toma de la fotografia.

Una vez que la fotografia quede completada, ésta se procesoé con un software
de edicion de fotos como Photopea o Photoshop donde por medio de muestreo de
luminosidad, como se muestra en la Figura 19, se obtienen valores de la
luminosidad de las muestras. La luminosidad se refiere a la cantidad de luz emitida
o reflejada por un objeto. Para su correcta valoracion se debe de realizar el

muestreo mediante el histograma en el canal de RGB ( por sus siglas del inglés R
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de red G de green y B de blue). El modelo RGB explica como se definen los colores
y su finalidad es facilitar la identificacion de los colores de forma uniforme. Cada
color del modelo RGB contiene rojo, verde y azul como componentes principales y
se compone de mezclas adicionales de estos colores.

Los canales RGB siguen aproximadamente los receptores de color del ojo
humano y se utilizan en pantallas de computadora y escaneres de imagenes. Las
medidas de la muestra deben de tener un valor fijo para obtener valores numéricos
confiables que permitan la evaluacion estadistica.
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Figura 19. Muestreo de luminosidad en canal RGB para medicién de fluorescencia

por Photopea.

2.5.7 Valoracién de citotoxicidad

Se prepararon probetas redondas siguiendo la metodologia mencionada
anteriormente en este trabajo. El ensayo de citotoxicidad fue realizado conforme a
la norma ISO 10993-5:2009. Células de fibroblastos de ratéon (L929) fueron
cultivadas en una densidad de 2x10* células en placas de 96 pocillos que contenian
medio DMEM (Dulbecco's Modified Eagle's medium), constituido con 10% de L-
glutamina, 10% de suero fetal de bovino (FBS), penicilina (100 U/mL) vy
estreptomicina (100 U/mL). Las células fueron incubadas a 37 °C bajo una
atmoésfera de 95% de aire y 5% de CO2 durante 24h.
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El porcentaje de viabilidad celular fue evaluado mediante un ensayo
colorimétrico de tipo WST-'. Dichas probetas fueron colocadas en placas de 24
pocillos con 1 mL de DMEM e incubadas a 37 °C y un pH de 7.2. Después de 24 h,
200 pl del eluyente de cada muestra fueron transferidos a la placa de 96 pocillos
que contenian a las células precultivadas. La placa fue incubada por un periodo de
24 h a 37 °C y 5% CO2. Después de este tiempo, el medio fue aspirado, y una
solucion de tipo WST-' fue aplicada. Los resultados fueron leidos en un
espectrofotometro con una longitud de onda de 450 nm, donde los valores de

absorbancia fueron considerados como un indicador de viabilidad celular.
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3.1 Caracterizacion de los monémeros 6QMA y 6QAC

Los 2 mondémeros 6QMA y 6QAC son sdlidos a condiciones ambientales. Son
insolubles en hexano y agua y son solubles en acetona, etanol, cloroformo y
diclorometano. Ademas, también son solubles en monémeros comerciales como el
TEGDMAy Bis-GMA, lo que los hace mondmeros utiles en la formulacion de resinas
dentales compuestas. Ambos mondmeros son capaces de polimerizar usando luz
visible con el sistema CQ/EDAB.

Para la caracterizaciéon de los mondmeros 6QMA y 6QAC, se utilizaron las
técnicas espectroscopicas de FTIR y RMN 'H. Los espectros se discuten a

continuacion.

3.1.1 Caracterizacion del monémero 6-quinolinmetacrilato (6QMA)

La estructura molecular de los mondmeros se elucidé mediante espectroscopia de
resonancia magnética nuclear de proton (RMN 'H). El espectro de RMN 'H del
mondémero 6QMA se muestra en la Figura 20. Se aprecian nueve senales
congruentes con los nueve tipos de protones presentes en la molécula del
monomero.

En un rango de 7.42 a 8.92 ppm se observan las seiales correspondientes a
los protones H4, H5, H6, H3, H1 y H2 del heterociclo. Las sefiales que dan evidencia
de la obtencién del mondmero son las que se observan en 6.43 y 5.82 ppm, las
cuales fueron asignadas a los protones H7’ y H7 del grupo metacrilato. Finalmente,
en un desplazamiento de 2.11 ppm se observa la sefal correspondiente a los

protones H8 del metilo.

56



o wk;b-\u
o

)

| 3172=

1 05#—-&
wn
2
i ()]
w
- 1
~
AN
-
N
| 2o
~
1.0 :
~
00

6.0 5.5 5.0 45 4.0 3.5 3.0 2.5 2.0
& (ppm)

Figura 20. Espectro de RMN 'H a 400 MHz del monémero 6QMA en CDCls.

En la Figura 21 se observa el espectro FTIR del monémero 6QMA. Las
principales bandas de absorcion que dan evidencia de la obtencién del monémero
son las bandas debidas a los modos de vibracion del éster obtenido en la reaccion
de sustitucion nucleofilica acilica. En 1721 cm™', se observa una banda que
corresponde a la vibracion del enlace vC=0, asi como las bandas en 1213 y 1152
cm' debidas a la vibracion de vC-O-C y vC-O respectivamente.

Otra evidencia de la obtenciéon del monémero 6QMA es la presencia de las
bandas de absorcidén correspondientes a la vibracién del enlace vC=C del grupo
metacrilato en 1635 cm'. Finalmente, en 1598 cm™ se observa una banda de
absorciéon debida a las vibraciones de elongacion de los enlaces vC=C del anillo

aromatico.
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Figura 21. Espectro FTIR del monémero 6-quinolinmetacrilato(6QAC).

3.1.2 Caracterizacién del monémero 6-alilquinolincarbamato (6QAC)

Con la finalidad de evidenciar la obtencion del monémero 6QAC, se utilizod la técnica
de resonancia magnética nuclear de proton (RMN 'H). El espectro de RMN-H del
monomero 6QAC se muestra en la Figura 22. En él se observa la presencia de 10
sefales que corresponden a los tipos de protones presentes en la molécula del
monomero.

En un rango de 7.44 a 8.91 ppm se observan las sefales correspondientes a
los protones H4, H5, H6, H3, H1 y H2 del heterociclo. Las sefales que dan evidencia
de la obtencidén del mondmero se observan en un desplazamiento de 6.02, 5.47,
5.37 y 4.79 ppm, las cuales fueron asignadas a los protones H8 del grupo metino,
H9 y H9 que corresponden al CH2 del doble enlace y H7 del metileno,

respectivamente.
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Figura 22. Espectro de RMN 'H a 400 MHz del monémero 6QAC en CDCla.

El espectro FTIR del monémero 6QAC se muestra en la Figura 23. Las
principales bandas de absorcion que evidenciaron la obtencién del monémero son
las bandas debidas a los modos de vibracion del carbonato obtenido durante la
reaccion de sustitucion nucleofilica acilica. En 1757 y 1747 cm-! se observan las
bandas correspondientes a las vibraciones del grupo carbonato vC=0, asi como las
bandas de absorcién que se observan en 1213 cm™' y 1151 cm™" que corresponden
a la vibracién de vC-O-C y vC-O. Las bandas de absorcidén correspondientes al
grupo vinilo se encuentran en 1624 cm' asociada a la vibracion del enlace vC=C y
en 948 cm™ se encuentra la banda de absorcion de la vibracién del enlace 5C-H.

Finalmente, en 1602 cm™' se observa una banda de absorcidén debida a las
vibraciones de elongacion de los enlaces vC=C del anillo aromatico. Por lo tanto, la
presencia de las bandas de absorcion de los modos de vibracion de los grupos

carbonato y alilico demuestran la obtencion del monémero 6QAC.
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Figura 23. Espectro FTIR del mondmero 6-alilquinolincarbonato (6QAC)

3.2 Evaluacion del efecto de los monémeros 6QMA y 6QAC y compuestos
6HQ y 6M5NQ en las propiedades de las resinas dentales
Se evaluaron en total 4 resinas dentales experimentales formuladas con los

mondmeros 6QMA Yy 6QAC y los compuestos 6HQ y 6M5NQ, asi como, dos resinas

control como se muestra en la Tabla 3.

3.2.1 Evaluacién de la resistencia a la flexion y médulo elastico

Para su analisis se realizd analisis estadistico de los valores de resistencia a la
flexion y modulo elastico, con el programa ANOVA, los resultados se presentan en
la Tabla 3. Donde para cada columna, las letras superindice diferentes indican la

presencia de diferencias estadisticamente significativas (p<0.05).
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Tabla 3. Resistencia a la flexion, modulo de elasticidad y contraccién volumétrica

de las resinas experimentales.

Grupo Resina Resis.tencia ala M.éc.JIqu de Contra(?cién
flexion (MPa) elasticidad (GPa) volumétrica (%)

Control 1 50.65 (3.18)2 9.88 (0.69)2 2.84 (0.72)a

Grupo 1 Exp.1- 6HQ 50.70 (6.52)2 10.66 (0.78)2 4.03 (1.93)°

Exp.2- 6M5NQ 52.83 (3.88)2 10.74 (0.34)2 2.95 (0.72)2

Control 2 54.97 (3.09)2 10.74 (0.56)2 3.11 (0.24)2

Grupo 2 Exp.3- 6QMA 55.71 (2.75)2 11.59 (0.26)2 3.30 (0.19)2

Exp.4- 6QAC 59.67 (2.62)2 11.05 (0.70)2 2.11 (0.52)°

En el primer grupo de resinas Exp1- 6HQ y Exp.2- 6M5NQ los valores de
resistencia a la flexion y modulo de elasticidad muestran un aumento, pero no lo
suficiente para considerar que tiene una mejora estadisticamente significativa frente
a la resina control.

Para el segundo grupo de resinas, la resistencia a la flexién de la resina Exp.4-
6QAC demuestra un aumento mayor al Exp.3- 6QMA'y el control, aunque ambos no
tienen un incremento estadisticamente significativo.

El incremento de la resistencia a la flexion de la resina Exp.4- 6QAC, se debe
a la fuerte interaccion que existe entre el nuevo mondmero 6QAC y el relleno
inorganico SiO2 y la matriz organica de Bis-GMA/TEGDMA. La interaccion entre el
relleno inorganico y el monémero 6QAC es a través de las interacciones dipolo-
dipolo de tipo puente de hidrogeno como se muestra en la Figura 24. Mientras que
la interaccion entre el nuevo mondmero y la matriz organica es a través de enlaces
covalentes durante la reaccion de fotopolimerizacion.

Los valores del médulo de elasticidad para las resinas formuladas con ambos
mondmeros 6QMA y 6QAC tienen mayores valores, sin embargo, dichas diferencias

no muestran ser estadisticamente significativas.
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Figura 24. Esquema de la interaccion entre las moléculas en la resina compuesta

con el mondmero 6QAC.

3.2.2 Evaluacion de la contraccion volumétrica
La contraccion volumétrica durante la polimerizacion es el resultado de la
disminucion en el volumen especifico del material debido a la formacion de enlaces
covalentes entre las moléculas de mondmero. Durante la reaccién de
polimerizacion, los monémeros polimerizan a través de la ruptura homolitica de los
dobles enlaces carbono-carbono para formar enlaces covalentes entre si y formar
una red polimérica. La formacion de enlaces covalentes entre las moléculas de
mondmeros provoca la disminucién del volumen, llamado contraccion por la
reaccion de polimerizacién. Esta contraccion molecular conlleva a una reduccion del
volumen total del material. Los resultados de contraccion volumétrica se muestran
en la Tabla 3.

En el primer grupo de resinas el porcentaje de contraccion de la resina Exp.1-
6HQ tiene un aumento estadisticamente significativo frente a la resina control,

mientras que la resina Exp.2- 6M5NQ no tiene cambios significativos.
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Esto se debe a que ambos compuestos no son monémeros y por lo tanto no forman
enlaces covalentes con la matriz organica y solo interactta por fuerzas
intermoleculares.

En el segundo grupo de resinas con los mondémeros se observo una
disminucién en el porcentaje de contraccion con la resina Exp.4-6QAC
estadisticamente significativa en relacién a la resina de control. Mientras que la
resina Exp.3- 6QMA, no presentd un cambio estadisticamente en comparacion a la
resina control. La disminucion de la contraccién volumétrica de la resina
experimental con el monomero 6QAC puede deberse a la interaccidon generada
entre el SiO2y la matriz organica que puede provocar mayor volumen libre en la red
polimérica.

Con la mejora de propiedades mecanicas y disminucion de la contraccion
volumétrica que tiene la resina formulada con el monémero 6QAC, se puede decir
que es un monomero potencialmente util en la formulacion de resinas dentales

compuestas.

3.2.3 Evaluacion de la profundidad de curado
La profundidad de curado indica la distancia que existe desde la superficie expuesta
de la resina hasta la profundidad maxima a la que la luz puede penetrar para

efectuar la polimerizacién como se muestra en la Figura 25.

Resina polimerizada \){ e

Resina sin polimerizar

Figura 25. Profundidad de curado.

La Tabla 4 muestra los resultados de profundidad de curado donde se observa
que para ambos grupos de resinas formuladas los valores de profundidad de las

resinas experimentales presentan una disminucion estadisticamente significativa
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con respecto al control, excepto la resina formulada con el mondmero 6QAC. Para
cada columna, las letras superindice diferentes indican la presencia de diferencias

estadisticamente significativas (p<0.05).

Tabla 4. Profundidad de curado y conversion de dobles enlaces de las resinas

experimentales.

Grupo Resina Profundidad de Conversion de dobles

curado (mm) enlaces (%)

Control 1 1.82 (0.03)2 60.44 (1.62)2

Grupo 1 Exp.1- 6HQ 1.57 (0.05)¢ 54.49 (0.17)2
Exp.2- 6M5NQ 1.7 (0.03)° 59.74 (5.49)2

Control 2 2.03 (0.04)2 59.67 (2.11)2

Grupo 2 Exp.3- 6QMA 1.85 (0.05)° 42.48 (15.86)2
Exp.4- 6QAC 1.95 (0.03)2 56.81 (3.18)2

La disminucién de la profundidad de curado tiene relacion con la propiedad de
fluorescencia. La absorcion de la luz UV-vis, usada en la fotopolimerizacion es
dispersada en diferentes direcciones en lugar de viajar directamente a través del
material, debido a que los compuestos 6HQ y 6M5NQ y el monémero 6QMA son
compuestos fluorescentes, y absorben parte de la luz para después emitirla, lo que
resulta en una distribucién irregular de la luz, donde las areas mas cercanas a la
fuente reciben mas energia y polimerizan sin inconvenientes, y las zonas mas
alejadas no reciben la suficiente energia para iniciar la polimerizacion. EI monémero
6QAC también es un compuesto fluorescente, sin embargo esta propiedad no le
impide significativamente el paso de la luz durante la reaccion de polimerizacion, lo

que le permite tener una profundidad de curado sin cambios estadisticos.

3.2.4 Evaluacion de la conversion de dobles enlaces y cinética de reaccion

Para que una resina compuesta pueda ser considerada util en una
restauracion dental, es necesario que tenga una alta conversién de dobles enlaces
para garantizar un buen desempenfo. Esta comprobado que a un mayor porcentaje
de conversioén de dobles enlaces en una resina, las propiedades mecanicas mejoran

considerablemente (Flavia, 2009).
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El porcentaje usual de conversion para las resinas a base de dimetilacrilatos
va desde el 43% al 75%, y suele atribuirse a las concentraciones en las que se
utiliza el TEGDMA como mondmero eluyente del BisGMA, que si bien disminuye la
viscosidad permitiendo un incremento en el grado de conversion, altas
concentraciones de TEGDMA resultan en un incremento de la contraccidon
volumétrica después de la polimerizacién aumentando la tendencia a la formacion
de microfisuras en la restauracion dental.

Los resultados del porcentaje de conversion de dobles enlaces se muestran
en la Tabla 4, y en general se observa que, para todas las resinas experimentales,
el porcentaje de conversibn de dobles enlaces no presenta cambios
estadisticamente significativos.

La resina experimental Exp.4 formulada a partir del monémero 6QAC, a pesar
de ser un mondmero alilico no tiene diferencia estadisticamente significativa en la
conversion de dobles enlaces con el control. Esto puede deberse a que durante la
fotopolimerizacion se forman suficientes radicales libres en los mondémeros
BisGMA/TEGDMA que permiten su polimerizacion a pesar de su autoinhibicion.

La fluorescencia también influye en la velocidad de polimerizacion de las
resinas durante una exposicion de 30 s de luz sobre la muestra como se observa
en la Figura 26 y 27. Para todas las resinas experimentales se observa que en los
primeros 5 s de exposicion a la luz se lleva a cabo la reaccion de polimerizacion
(Figura 26 y 27). Con excepcién de la resina formulada con el monémero 6QMA
(Exp.3), esta resina se caracteriza por presentar la menor velocidad de

polimerizacion.
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3.2.5 Evaluacion de traslucidez

En la Tabla 5 se muestran los valores del parametro de traslucidez. En general, se
observa que todas las resinas experimentales, debido a la presencia de compuestos
fluorescentes, disminuye el parametro de la traslucidez de la resina. Para cada
columna, las letras superindice diferentes indican la presencia de diferencias

estadisticamente significativas (p<0.05).

Tabla 5. Parametros de traslucidez de las resinas experimentales.

Grupo Resina Parametro de Traslucidez
Control 1 42.47 (1.22)2
Grupo 1 Exp.1- 6HQ 39.60 (2.39)2
Exp.2- 6M5NQ 38.22 (1.34)°
Control 2 42.47 (1.22)2
Grupo 2 Exp.3- 6QMA 42.42 (2.06)2
Exp.4- 6QAC 36.42 (1.36)P

Sin embargo, los valores del parametro de traslucidez sugieren que la adicion de
estos compuestos no son clinicamente perceptibles en comparacion a la resina

control.

3.2.6 Evaluacion de la fluorescencia
La técnica utilizada para la valoraciéon de la fluorescencia en el presente trabajo es

la fotografia, de la cual se obtiene la siguiente imagen:

Exp.3 6QMA

Exp.1 6HQ
Control Exp.2 6M5NQ Exp.4 6QAC

Figura 28. Fluorescencia del diente bovino (izquierda) y las resinas
experimentales.
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En la tabla 6 se encuentran los valores de luminosidad de las fotografias. Se
puede apreciar que la unica resina que no presenta una diferencia significativa
contra el diente natural es la resina Exp.1- 6HQ. Para cada columna, las letras
superindice diferentes indican la presencia de diferencias estadisticamente
significativas (p<0.05).

Las resinas Exp.3- 6QMA y Exp.4- 6QAC presentan valores de fluorescencia
menores frente al diente natural, sin embargo, presentan fluorescencia contra la

resina control.

Tabla 6. Fluorescencia de las resinas experimentales.

Grupo Resina Fluorescencia (U.A.)

Diente natural 102.8 (1.286)2
Control 73.1 (1.250)¢
Exp.1- 6HQ 99.8 (2.902)

Grupo 1
Exp.2- 6M5NQ 73.1 (1.563)¢
Exp.3- 6QMA 83.8 (1.709)°

Grupo 2
Exp.4- 6QAC 84.8 (0.872)°

3.2.7 Evaluacion de citotoxicidad

Los resultados de la viabilidad celular de las resinas en células de fibroblastos de
ratéon (L929) se muestra en la Figura 29. Las resinas control obtuvieron resultados
mayores al 90% de viabilidad, que indica que ninguno de los componentes de dichas
resinas tiene efecto citotdxico en las células de fibroblastos de raton.

Las resinas Exp.4- 6QAC y Exp.3- 6QMA tienen un promedio de viabilidad
celular mayor al 70% y se considera que no tienen un efecto citotoxico en las células
como lo establece la ISO 10993-5. Las resinas Exp.1- 6HQ y la Exp.2- 6M5NQ
tienen una viabilidad menor al 70% y se considera que tienen un efecto
potencialmente citotdéxico en las células. Esto puede deberse a que como no son
mondmeros no se unen covalentemente a la matriz organica y por lo tanto salen del

material compuesto.
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Figura 29. Viabilidad celular (%) de las resinas.
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CONCLUSIONES

Se sintetizaron y se elucidé la estructura de dos mondémeros a base de la 6-
hidroxiquinolina (6HQ); 6-quinolinmetacrilato (6QMA) y el 6-
alilquinolincarbamato(6QAC) por la caracterizacion espectroscépica de RMN 'H y

FTIR. Con los tres compuestos 6HQ, 6QMA , 6QAC y el 6-metil-5-nitro quinolina
(6M5NQ) se formularon cuatro resinas experimentales, las cuales fueron

comparadas con sus respectivas resinas control.

El mondmero alilico 6QAC polimeriza con una velocidad ligeramente mayor al
control por la presencia de radicales libres de los monémeros BisGMA/TEGDMA.
Esta caracteristica ademas de las mecanicas y 6pticas lo convierte en un monémero

con potenciales aplicaciones en la formulacion de resinas dentales.

Con base en la mejora o similitud en las propiedades de resistencia a la flexién,
moddulo elastico y contraccion volumétrica, asi como el cambio no significativo en
las propiedades de conversion de dobles enlaces, traslucidez y fluorescencia, se
concluye que el mondémero 6QAC es potencialmente util para la formulacion de

resinas compuestas dentales.
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RESUMEN

El presente trabajo reporta la sintesis y caracterizacidn del monémero 6-quinolinalilcarbonato, asi como la evaluacién del 6-quinolinalilcarbonato, 6-Hidroxiquinolina y
el 6-metil-5-nitroquinolina, en la formulacién de resinas dentales compuestas. Se formularon materiales compuestos utilizando BisGMA/TEGDMA como matriz
orgdnica y 6xido de silicio como relleno inorgénico. El mondmero y los compuestos experimentales fueron adicionados en un porcentaje de 1%. Se evalud la resistencia
a la flexion, el médulo de elasticidad, el parametro de translucidez, el grado de conversion, la profundidad de curado, y la contraccion volumétrica de los materiales. El
material formulado con el 6-alilquinolincarbonato obtuvo valores significativamente mayores de resistencia a la flexion (p<0.05). En cuanto al médulo de elasticidad y
la contraccion volumétrica, no hubo diferencias estadisticamente significativas entre los materiales (p>0.05). Comparado con el control, todos los materiales
experimentales tuvieron una disminucion estadisticamente significativa en el parametro de translucidez (p<0.05). Los materiales formulados con los compuestos 6-
hidroxiquinolina y 6-metil-5-nitroquinolina tuvieron una dismunicidn significativa en la profundidad de curado (p<0.05). La incorporacién de los compuestos 6-
quinolinalilcarbonato, 6-Hidroxiquinolina, y el 6-metil-5-nitroquinolina mejora las propiedades fisicas de resinas compuestas a base de BisGMA/TEDGMA.

INTRODUCCION

Las restauraciones dentales resultan indispensables si se busca mantener una buena salud bucal. A lo largo de la historia, se han utilizado diferentes materiales para
recuperar la funcionalidad oral, como los cementos, los metales preciosos y recientemente los polimeros. El uso extendido de las resinas dentales compuestas con una
matriz polimérica es gracias a que permiten restauraciones con un acabado estético y una buena funcionabilidad. La fluorescencia es una propiedad que tienen los
dientes naturales, y para imitar esta propiedad, se adicionan componentes inorganicos, entre ellos las tierras raras, como el europio, terbio y cerio, y aunque esta
adicion permite reproducir una fluorescencia similar a la natural, se ha identificado el efecto toxicoldgico negativo que éstas tienen cuando se esta expuesto a las
mismos. La sintesis de mondmeros orgdnicos fluorescentes permitird eliminar este riesgo cuando se requiera una restauracién dental, debido a que el monémero
fluorescente se unira a través de enlaces covalentes a la matriz orgénica de BisGMA/TEGDMA. El presente trabajo reporta la sintesis y caracterizacion del monémero 6-
quinolinalilcarbonato, y su evaluacién en la formulacién de resinas dentales compuestas.
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