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RESUMO

O presente trabalho estuda a infiltracdo de um vidro composto de diversos 6xidos,
Al,03/Si02/B,03/TiO,/Lay03/Ce0,/Cal/ZrO,/Y,03, denominado LA, em substratos de
Al,O3. O objetivo de estudar infiltracdo € determinar os melhores parametros de
infiltrac&o, e consequentemente obter ceramicas com propriedades mecanicas e estéticas
mais vidveis que as ceramicas obtidas por processos convencionais de producdo de
coroas aplicadas em protese dentaria. Amostras de Al,O3 foram pré-sinterizadas a 1000C
e 1100 e usinadas no formato predeterminado para infiltracdo indireta e unidimensional.
O substrato infiltrado foi caracterizado quanto a densidade relativa, porosidade,
microestrutura e fases cristalinas. O vidro LA foi caracterizado quanto as fases cristalinas.
Os testes de infiltracédo foram realizados por 15, 180 e 360 minutos, ao ar, a 1280°C. Apos
a infiltracdo as amostras foram cortadas na secéao longitudinal, lixadas, polidas, e avaliado

a altura de infiltracdo, microestrutura e composicao.
Palavras chave: Bioceramicas, préoteses dentarias, alumina e infiltracéo.

INTRODUCAO

Pode-se observar na odontologia uma evolucdo da demanda por procedimentos
estéticos. Isto deve-se a insercdo das pessoas em uma sociedade extremamente
competitiva, onde a aparéncia tem uma importancia significativa de aceitacdo e auto-
estima ). Os pacientes comecam a ter consciéncia de que é possivel devolver ao sorriso
nao apenas as caracteristicas da denticdo natural, mas também torna-lo mais harmonioso
e belo. A pesquisa odontologica continua e o avanco tecnolégico intenso na &area dos
materiais dentérios foram responsaveis e facilitadores deste processo de mudanca @ Os



materiais ceramicos, com uma série de caracteristicas intrinsecas desejaveis,
apresentam-se como um dos principais materiais na ciéncia e arte da reconstrucao
dentaria ®. O histérico desses materiais se inicia no século XVIII quando as ceramicas
feldspaticas, ricas em silica, foram empregadas pela primeira vez na Odontologia como
dente artificial para proteses totais. A partir do século XX passou a ser utilizada para
confeccao de restauracbes metaloceramicas e mais recentemente, com o0 aprimoramento
da tecnologia ceramica, surgiram as restauracgoes livres de metal @,

Atualmente as ceramicas dentarias podem ser obtidas por sinterizacdo, prensagem
a quente (IPS Empress), colagem em moldes de gesso seguido de sinterizacao, infiltracao
vitrea e sinterizagdo (In-Ceram) e por usinagem controlada por computador (Cerec) ®),

As ceramicas inertes infiltradas com vidros (slip casting) sao utilizadas como
materiais de infra-estrutura, e combina 0s processos de sinterizacao e infiltracdo de um
vidro que apresenta um coeficiente de expansao térmica compativel entre a matriz e a
ceramica de recobrimento. Exemplos dessas ceramicas, que atualmente séo utilizadas
em implantes sdo In-Ceram Alumina® (Vita), In-Ceram Zircbnia® (Vita) e In-Ceram
Spinell®(Vita)®.

As coroas dentérias, formadas de uma ceramica de infra-estrutura ou substrato
infiltrado por vidro, s&o convencionalmente produzidas da seguinte forma ©:

» Faz-se uma suspensao do vidro com agua,

» Recobre-se a ceramica de alumina com 1 — 2 mm de vidro;

» Aquece a aproximadamente 1100°C por 6h;

» Retira-se as rebarbas de vidro que fica sobre o substrato de alumina.

Estes infiltrados devem ter boa resisténcia mecanica, ao desgaste, a fadiga, alto
modulo de elasticidade, boa tenacidade a fratura, bioestabilidade, baixa taxa de
permeacdo e absorcdo de &gua para ndo alterar suas propriedades mecanicas e
porosidade adequada para permitir uma boa infiltragéo do vidro (. Porosidade excessiva
pode diminuir a resisténcia mecanica do material, mas a quantidade adequada de
porosidade pode contribuir para favorecer o entrelagcamento do tecido com o implante,
aumentando a resisténcia para materiais in vivo ou promover a infiltracdo por vidro em alta
temperatura ®.

Técnicas de infiltracdo de vidro em ceramicas bioinertes, como exemplo as
ceramicas a base de alumina (Al,O3), sdo bastante utilizados devido as propriedades
estéticas e mecanicas das coroas totais ou pilares e por serem resistentes ao desgaste.

Para que a infiltracdo seja eficiente, é necessario que o vidro molhe a superficie do

substrato ®*?. Além disso, é interessante que o substrato tenha poros pequenos e



interconectados para apresentar maior pressdo capilar e por conseqiéncia, maior
infiltracdo “*%. Quando ocorre uma boa molhabilidade do liquido no substrato (0 angulo
de contato menor que 909, a infiltracdo espontédnea pode ocorrer. Para angulos de
contato inferiores ao angulo critico, as forcas adesivas Sao superiores as coesivas,
aumentando a infiltragcdo espontanea. Se ao contrario, a forca de coesao for maior que a
de ades&o, o liquido ndo molha e desce na parede do capilar *°.

O presente trabalho propde infiltrar um vidro rico em lantania (LA), em ceramicas de
infra-estrutura a base de alumina, pelo método indireto e unidirecional, que proporciona
melhor avaliacdo dos parametros de infiltracdo que o método direto normalmente utilizado
no ramo odontolégico. Estudos preliminares “® mostraram que este vidro apresentou uma
boa molhabilidade em cerédmica de zircbnia, mas isso ndo implica que apresentara bons
resultados de infiltracdo em alumina, justificando a necessidade de estudos mais
aprofundados. O método de infiltracdo indireto e unidirecional permitira avaliar o grau de
infiltrag&o do vidro LA na ceramica de infra-estrutura, variando a porosidade, temperatura
e tempo de infiltrag&o do vidro.

MATERIAIS E METODOS

O fluxograma do procedimento experimental € mostrado na Figura 1. Neste tdpico
esta descrito a metodologia para a preparacédo e caracterizacao do vidro e dos substratos,
assim como o procedimento dos testes de infiltracdo, com suas respectivas
caracterizacoes.

Foi desenvolvido um substrato a base de alumina, que foi infiltrado com um vidro

rico em lanténia (vidro LA), cuja composi¢ao quimica estd mostrada na Tabela 1.

Preparacdo do vidro e dos substratos para teste de infiltracdo

Os p6s mostrados na Tabela 1 foram misturados em moinho de atrito, por 1 hora em
meio alcool isopropilico e secados em roto-evaporador. Esta mistura foi fundida e vertida
em moldes com formato de barra, recozidos a 700°C por 30 minutos, e resfriado
lentamente, para aliviar as tensdes evitando sua degradacdo. Em seguida, o vidro foi

cortado com dimensdes de aproximadamente 11 X 6 X 3 mm.

Os po6s de alumina foram compactados em prensa uniaxial (80 MPa), e pré-
sinterizados ao ar, nas temperaturas de 1000, e 1100°C por 30 minutos, em forno
MAITEC, para adquirir resisténcia mecanica suficiente para usinagem mantendo a

porosidade aberta para a infiltracdo™?, conforme mostrado na Figura 2(a).
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Figura 1 - Fluxograma ilustrativo do procedimento experimental.

Tabela 1 — Composicao do vidro denominado Vidro LA (% peso

Constituinte Cc()or/z FE)OeSSig? °
ZrO;, 3%mol.Y,03 2,5
Al,O3 16,0
SiO, 16,5
B20s 13,0
TiO, 4,5
La,O3 28,5
CeO, 9,0
CaO 6,0
Y203 4,0

O objetivo de variar as temperaturas de pré-sinterizacdo é produzir compactos com
diferentes tamanhos de poros para posterior estudo de infiltracdo. O formato da usinagem
€ pré-determinado para teste de infiltracdo indireta unidirecional, para determinar todos os
parametros que influenciam na infiltracdo até alcancar o equilibrio do sistema. O objetivo

de utilizar substratos usinados € validar a infiltragdo dos substratos com dimensdes reais.
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Figura 2 — (a) Dimensdes do substrato de alumina usinado; (b) substrato de alumina,

cadinho e aditivo utilizado na infiltragcdo antes da fus&o do vidro e (c) depois da fuséo.

Teste de Infiltracdo

O objetivo de estudar a infiltracdo € avaliar o comportamento do liquido dentro do
compacto de diferentes tamanhos de poros, determinar a taxa de infiltracdo, a influéncia
do gradiente composicional nas propriedades mecanicas, de forma a aperfeicoar o
processo e as propriedades do implante.

Em funcédo dos resultados de porosimetria realizados nos substratos, foi calculada a
massa necessaria de vidro para infiltrar completamente o substrato, para que nao
houvesse contato do vidro com a parte superior do substrato, pois o0s testes de infiltracao
foram pelo método indireto unidirecional.

O substrato foi colocado com sua parte de menor diametro sobre o vidro, e o
conjunto foi colocado em um cadinho de alumina com tampa vazada, conforme a Figura
2(b). Em seguida esse conjunto, cadinho — vidro — substrato foi colocado num forno
MAITEC, e aquecido até a temperatura de fusdo do vidro, 1280<C (considerando a norma
DIN 51730). As isotermas foram marcadas assim que o0 substrato submergiu no liquido,
Figura 2(c). Os tempos dos testes de infiltracdo foram de 15, 180 e 360 minutos, seguida
de resfriamento a taxa de 20°C/min. O motivo de variar os tempos de infiltracdo € avaliar
as alturas de infiltracdo, juntamente com a analise das modificagcbes microestruturais que
podem ocorrer. O substrato foi retirado do cadinho, e sua parte inferior que entra em
contato direto com o liquido, onde a infiltragdo n&o é unidirecional, deve ser descartada de
analise; somente a parte superior do substrato foi caracterizada.

Caracterizacoes

Analisou-se a massa especifica aparente do substrato pré-sinterizado pelo método
geométrico. Com o valor da massa especifica da a-Alumina, foi calculada a densidade



relativa para os pré-sinterizados, pela divisdo da massa especifica real com a aparente.

Os substratos foram submetidos a analise de superficie especifica, pelo método de
adsorcdo de hélio assumindo modelo matemético de poros cilindricos, Técnica de

Brunauer, Emmett e Teller.(BET).

A superficie de fratura da regido central dos substratos pré-sinterizados, e a se¢ao
longitudinal das amostras infiltradas foram analisadas por microscépio eletrénico de
varredura (MEV), no modo de elétrons secundarios, para avaliar o tamanho e o tipo de
conexdo dos poros. Esses resultados foram confrontados com os valores de densidade e
as analises de BET, para avaliar o grau de porosidade dos substratos, pois € de suma

importancia para estudar infiltracao.

As fases cristalinas dos pré-sinterizados e das amostras infiltradas foram analisadas
em um difratbmetro de raios x, com radiacdo CuKa (A = 1,5418 A), no intervalo angular
20= 10-80°, passo angular 0,02° e tempo de contagem 2 segundos. As fases foram

identificadas por comparacdo com as fichas JCPDS™.

As amostras infiltradas foram cortadas na secédo longitudinal, lixadas e polidas até
lum, e o avanco da infiltracdo e a avaliagdo composicional foram estudados pelo

mapeamento realizado por Espectrometro de Energia Dispersiva (EDS).

RESULTADOS E DISCUSSAO

A Tabela 2 mostra os resultados de densidade relativa, fases cristalinas e superficie
especifica dos substratos pré-sinterizados a 1000 e 1100C por 30 minutos. Pode-se
observar que os substratos estdo bastante porosos; o pré-sinterizado a 1000°C e 1100°C
apresentam 38% e 46%, respectivamente. Os resultados de superficie especifica foram

compativeis com a densidade relativa, indicando que os poros estéo interligados.

As amostras pré-sinterizadas a 1000C e 1100 fora m caracterizadas por MEV,
conforme Figura 3 (a) e (b), respectivamente. Pode-se observar que o tamanho dos poros
estd praticamente na mesma ordem de grandeza que as particulas de alumina,
aproximadamente 1 um. Como os valores de porosidade dos substratos sdo proximos, e a
microestrutura do pré-sinterizado a 1000°C é mais homogénea que a 1100°C, foram
realizados os testes de infiltracdo somente para as amostras de alumina pré-sinterizadas
a 1000°C.



Tabela 2 — Caracteriza¢cbes dos substratos de alumina e do vidro

, Densidade Superficie especifica o
Substratos/Vidro relativa (%) m2g™) Fases Cristalinas
Al,O3 pré-sinterizada a
1000C 62 8,09 Al,O3- a.
Al,O3 pré-sinterizada a
1100C 54 4,97 A|203- a.
Vidro - - Amorfo

Figura 3 — (a) Alumina pré-sinterizada a 1000<C. (b) Alumina p ré-sinterizada a 1100<C.

A escolha da composicédo do substrato e do vidro LA se baseia na semelhanca dos
seus valores de coeficientes de expansdo térmica (CTE) ®. O substrato e o vidro LA
apresentam valores de CTE (0200-700.10°°/K) de 9,16 e 8,16, respectivamente.

Pode-se observar nas imagens das amostras infiltradas com vidro LA, por 15, 180 e
360 minutos, em cadinho de alumina densa, Figura 4, que o grau de infiltracdo foi
pequeno. Na amostra infiltrada por 15 minutos o vidro ndo atingiu a regido de analise,
portanto a infiltracho n&o pode ser considerada unidirecional, e apresenta
heterogeneidade do avanco do liquido. Na amostra infiltrada por 180 minutos, pode-se
observar que o liquido subiu pela parede do cadinho encostando-se a amostra, e portanto
0 avancgo de infiltragdo também n&o foi unidirecional, sendo imprecisa a medida da altura
de infiltracdo. Nesta condigdo o vidro infiltrou praticamente metade da superficie do
cadinho denso. Utilizando tempos bem prolongados, 360 minutos, o vidro tende a infiltrar
no cadinho denso, até consumir todo o liquido, ao invés de infiltrar no substrato poroso,
indicando que atingiu o equilibrio do sistema. Isto mostra a importédncia de controlar a
porosidade, pois quanto menor for o tamanho dos poros, maior sera a pressao capilar, e



maior sera a altura de infiltracdo, até atingir o equilibrio. O menisco da infiltracdo com
curvatura para baixo (convexa) indica que este vidro LA ndo apresenta boa interacdo com

substratos de alumina.

@ (b) (©)

Figura 4 — Imagem dos substratos de alumina infiltrados com vidro LA; (a) Infiltracdo por

15 minutos; (b) Infiltracéo por 180 minutos; (c) Infiltracdo por 360 minutos.

A Tabela 3 mostra as alturas de infiltracdo, as fases cristalinas e dureza das
amostras infiltradas. A parte dos substratos de alumina que nao foram infiltradas,
apresentaram aproximadamente, a dureza de 3 GPa, valor bastante distinto de cerdmicas
de alumina densa, de 11-15 GPa ®®. Mas quando estes substratos s&o infiltrados, os
resultados de dureza sdo de aproximadamente 11 GPa, que é um valor pr6ximo a alumina
densa, s6 que com a vantagem de estar mais tenaz e com microestrutura mais adequada

mecanicamente para aplicacées odontolégicas.

Tabela 3 — Resultados de EDS, DRX, dureza e alturas de infiltrac&o.

Amostras Dureza Alturas de
infiltradas EDS DRX (GPa) infiltracdo (mm)
15 min. Al, Si, Ca, O a AlbOsz, LaoO3; 10,54 + 0,86 -

180 min. Al, Si, Ca, O a Al,O3, La,O3 10,89 + 0,62 3,95

360 min. Al, Si, Ca, O a Al,O3, La;O; 10,76 + 1,50 2,87




O vidro néo infiltrou completamente o substrato de alumina, embora tivesse massa
suficiente para isso, indicando que o sistema alcanca o equilibrio para no maximo 4 mm
de altura de infiltracdo (sem considerar a regido de descarte — 5 mm). Considerando que
0os sistemas vidro/alumina sao utilizados para coroas de protese dentaria, que

normalmente possui no maximo 2 mm de espessura, a altura de infiltracdo obtida € mais

gue suficiente para atender essa aplicacgéo.

Os difractrogramas dos infiltrados, Figura 5, apresentam além da fase [J-alumina, a

cristalizacdo da lantania. Pode-se observar que as inflexdes referentes a fase lantania sao

maiores para maiores tempos de infiltracao.

substrato de alumina

A -a - Alumina A
L-La,0,

15 minutos

A

180 minutos

A

Intensidade (u. a.)

360 minutos

A

10 20 30 40 50 60 70 80
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Figura 5 — Difractograma de raios X do substrato de alumina e das amostras infiltradas por
15, 180 e 360 minutos.

A cristalizacdo pode ter acontecido durante o resfriamento, ou por estabilizacdo de
fase ocorrida durante a isoterma de infiltragdo. Embora a primeira hipétese seja bastante
provavel, a segunda levaria um efeito muito significativo nos mecanismos de infiltracao,

pois a cristalizacdo implica no aumento da viscosidade do liquido, e portanto em menor



grau de infiltracdo. Para tentar minimizar a cristalizacdo durante o processo, talvez fosse
interessante alterar os parametros de infiltracdo: diminuir o tamanho de poros do
substrato, aquecimento rapido durante a infiltracdo, tempos menores de isoterma e

resfriamento lento apds infiltracao.

A Figura 6 mostra as micrografias das amostras infiltradas por 15, 180 e 360 minutos.
Pode-se observar que 15 minutos é pouco tempo para o vidro preencher a porosidade do
substrato de alumina. Com 180 e 360 minutos, ocorre infiltragdo homogénea do vidro no

substrato de alumina, porém diferindo na altura de infiltracéo e crescimento de graos.

15 minutos

Figura 6 — Micrografias das amostras infiltradas por 15, 180 e 360 minutos.

CONCLUSAO

O vidro LA infiltra até 4 mm no substrato de alumina, em aproximadamente 180
minutos, ou seja, o0 sistema entra em equilibrio hidrostatico antes de consumir todo o liquido.
Durante o processo de infiltragdo por tempos superiores a 15 minutos, o liquido comeca a
difundir de forma homogénea pelo cadinho denso. Isto indica que o tempo do processo
convencional de infiltracdo (6 h), utilizando vidro de composicdo semelhante ao presente
trabalho, talvez seja exagerado. Faz-se necessario um melhor ajuste quanto aos tamanhos
de poros dos substratos ou alterar a composi¢céo do vidro para tentar melhorar o grau de
infiltrac&o.



O meétodo de infiltracdo indireta unidirecional pode ser utilizado para obtencdo de

ceramicas odontoldgicas de infra-estrutura, pois para essa aplicacdo ndo se exige elevadas

espessuras.

Os valores de dureza do infiltrados sao semelhantes as ceramicas de alumina densa,

indicando que o processo de infiltracdo por vidro € promissor para obter ceramicas com boas

propriedades mecéanicas.
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STUDY OF INFILTRATION GLASS IN ALUMINA CERAMICS USE D IN
DENTAL IMPLANTS.

ABSTRACT

This work studies the infiltration of a lanthanium oxide- glasses denoted LA glass,
composed by Al,O3/SiO,/B,03/TiO,/La03/Ce0,/Cal/ZrO,/Y,03, in a porous ceramic
matrix of AI203. The objective of study infiltration is to obtain ceramics with high
mechanics and aesthetics properties and more viable that the current ceramics obtained
by conventional processes for the production of crowns used in dental prosthesis. Al,O3
samples were pre-sintered at 1000C and 1100C and machined in the predetermined
format for indirect and unidimensional infiltration. The substrate infiltrate was characterized
as the relative density, porosity, microstructure and crystalline phases. The glasses
lanthanium oxide-rich was characterized on crystalline phases and microstructure. The
infiltration tests were performed for 15, 180 and 30 minutes, in air, at 1280C. After
infiltration the samples were cut in longitudinal section, rubbed, polished, and assessed

the degree of infiltration, microstructure and composition.

Key-words: bioceramics, dental prosthesis, alumina, infiltration.



