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Dental composite materials are an important group of
materials applied in restorative dentistry. Their formulation
is based on the fact that the addition of inert fillers to resins
can significantly improve certain properties. The materials
consist of continuous resin matrix with dispersed fillers. The
resin matrix usually comprises a blend of monomers of high
molecular weight with at least two non saturated carbon-
carbon bonds in the molecule and small quantities of initia-
tor, activator, inhibitor, stabilizer and pigments.

Wprowadzenie

Stomatologiczne materiaty kompozytowe stanowig waz-
ng grupe materiatéw do odbudowy ubytkéw w stomatologii.
Ich formuta opiera sie na fakcie, ze dodanie wypetniaczy
do zywicy znaczaco poprawia pewne witasciwosci kompo-
zytow. Te materialy sktadajg sie z ciagtej fazy polimerowe;j
Z rozproszonymi w niej wypetniaczami.
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Matryca polimerowa zwykle sktada sie z mieszaniny mo-
nomerow o wzglednie duzym ciezarze czgsteczkowym za-
wierajgcych co najmniej dwa wigzania nienasycone wegiel-
wegiel w czasteczce i matych ilosci inicjatora, aktywatora ,
inhibitora, stabilizatora oraz barwnikéw.

Nieorganiczne wypetniacze modyfikowane srodkami
sprzegajacymi dodawane sg do matrycy dla zmniejszenia
skurczu polimeryzacyjnego kompozytu i nadania produkto-
wi pozgdanych wiasciwosci uzytkowych.

Celem obecnych badan byta ocena wptywu mikro- i na-
nometrowych czgstek jako wypetniaczy na wybrane wta-
$ciwosci fizyczne opracowanych kompozytéw przeznaczo-
nych na state wypetnienia stomatologiczne.

Zakres pracy obejmowat badania wytrzymatosci na zgi-
nanie i porownanie wspotczynnika nieprzezroczystosci C,
badanych kompozytéw z wartosciami otrzymanymi dla ce-
mentow szkto-jonomerowych.

Materialy

Wytworzone kompozyty sktadaty sie z mieszaniny swia-
ttoutwardzalnych monomeréw bis-GMA, TEG DMA z BHT,
CQ, DEA EMA. Jako mikrowypetniacz zastosowano otrzy-
mane w ISiC szkto o wysokim kontrascie radiologicznym i
$rednim ziarnie 3 um natomiast jako nanowypetniacza uzy-
to krzemionki koloidalnej o wielkosci ziarn 7 nm. Wypetnia-
cze poddano silanizacji stosujac 3-metakryloksypropyltri-
metoksysilan (MPTMS) jako czynnik sprzegajacy oraz n-
propylamine jako katalizator.

Metody badan
Wytrzymatos¢ na zginanie

Z wytworzonych kompozytéw przygotowano w formie ze
stali nierdzewnej belki o wymiarach (3x3x25) mm. Na me-
talowej ptytce przykrytej folig poliestrowg umieszczano for-
me, napetiano kompozytem i przykrywano drugim arku-
szem folii oraz drugg metalowg ptytkg. Cato$¢ umieszczo-
no w zacisku, aby usung¢ nadmiar materiatu. Nastepnie
gorng metalowa ptytke zastgpiono szkietkiem nakrywkowym
i naswietlano przy uzyciu lampy Heliolux Il firmy Vivadent.
Okienko wyjsciowe zrédta sSwiatta umieszczano naprzeciw
szklanej ptytki. Naswietlanie rozpoczynano od $rodka probeki.
Po czasie ekspozycji przesuwano okienko o pét Srednicy w
kierunku brzegu proébki, tak aby naswietlany obszar nakta-
dat sie czesciowo z wczesniej naswietlang czescia. Nastep-
nie w ten sam sposéb naswietlano czes¢ po drugiej stronie
srodka. Procedure naswietlania powtarzano po odwréce-
niu formy. Po utwardzeniu obydwu stron, forme wraz z préb-
ka wktadano do naczynia z wodg umieszczonego w suszar-
ce utrzymujacej temperature (37+1)°C. Po 15 minutach
delikatnie szlifowano papierem $ciernym o ziarnie 320, aby
usuna¢ nadmiar kompozytu i wyjmowano prébke z formy.
Wyjete probki zanurzano w wodzie i kondycjonowano przez
24h w temperaturze (37+1)°C. Tréjpunktowe zginanie wy-
konano przy uzyciu maszyny wytrzymatosciowej Lloyd In-

Udziat
Weight fraction [wt%]

Matryca Szkto Krzemionka

Matrix Glass Silica

TABELA 1. Sktady badanych kompozytow.
TABLE 1. Compositions of the composites.

Non organic fillers modified with coupling agent were
added to the matrix in order to decrease contraction of po-
lymerisation and to reach desirable properties of the prod-
uct.

The aim of the present study was to assess the influ-
ence of micrometric and nanometric particles used as fill-
ers on selected physical properties of composites for den-
tal restoratives.

The scope of study included flexural strength tests and
comparison of opacity coefficient C, ;, of tested composites
and the values obtained for glass ionomer cements.

Materials

The experimental composites were composed of visible
light curing monomer mixture: bis-GMA, TEG DMA with
BHT, CQ, DEA EMA. Glass obtained in ISiC - of high radio
opacity and mean particle size of 3 um was used as micro-
metric filler, and colloidal silica of particle size of 7 nm was
used and as nanometric filler. The fillers were modified by
silanisation with the use of 3-metacryloxypropyl-
trimetoxysilane (MPTMS) as a coupling agent and n-
propylamine as a catalyst.

Test methods
Flexural strength

Test samples of composite materials (25x2x2 mm) were
prepared in stainless steel mould. The composite material
was placed in a mould positioned on a metal plate covered
by a polyester film. The second piece of polyester film was
placed on to the material in the mould and covered with the
second metal plate. The mass in the mould was pressured
in order to remove the excess of the material. One of the
metal plates was replaced with a glass slide and the sam-
ple was cured with the blue light lamp Heliolux Il (Vivadent).
The exit window of the light source was placed against the
glass plate. The irradiation started in the centre of the sam-

struments LR 10K z predkoscig posuwu trawersy 0,5 mm/ ple. After the recommended exposure time the exit window
min. of the lamp was moved to the section adjacent to the centre

Wytrzymatos¢ na zginanie, ¢, obliczono w megapaska- in the way in which light overlapped the previous section by
lach, z réwnania: half the diameter of the exit window. Next the section on the
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other side of the centre was irradiated in the same way.

o= 3Fl The irradiation procedure was repeated on the other side of |.|_|<

2 bh? the sample. The sample was placed into the cabinet where —_—

. . the temperature of (37+1)°C was maintained. After 15 min- -z

W kiorym: utes the samples were removed from the mould and gently LLl
F jest mak I iazeni iataj 5bk . . .

wfiitézzc?/ma nym obciazeniem dziatajacym na probke, abraded with the 320 grit abrasive paper. Then they were Zl—

stored in distilled water at (37+1)°C for 24 hours. The three
point loading test was carried out with the use of testing
machine Lloyd Instruments LR 10K with a constant

| jest odlegtoscig miedzy podporami, w milimetrach,
b jest szerokoscig probki zmierzong bezposrednio przed
badaniem, w milimetrach;
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h jest wysokoscig probki zmierzong bezposrednio przed
badaniem, w milimetrach
Nieprzezroczystos¢ C,,

Oznaczenie nieprzezroczystosci C, ,, dla wytworzonych
kompozytéw wykonano przy pomocy spektrofotometru Lab-
Scan XE o geometrii 45°/0 z zastosowaniem szczeliny po-
miarowej 0,25" w oswietleniu Dy i w warunkach obserwac;ji
10°. Probki w formie krgzkéw o $rednicy 15mm i wysokosci
1mm przygotowywano w formie z PTFE umieszczonej na
metalowej ptytce przykrytej folig poliestrowa. Przygotowa-
ng forme napetniano kompozytem i przykrywano drugim
arkuszem folii oraz drugg metalowa ptytkg. Cato$¢ umiesz-
czano w zacisku, aby usung¢ nadmiar materiatu. Nastep-
nie gorng metalowg ptytke zastgpiono szkietkiem nakryw-
kowym i naswietlano przy uzyciu lampy Heliolux Il firmy Vi-
vadent. Naswietlanie rozpoczynano od srodka probki
umieszczajac okienko wyjsciowe zrodia Swiatta naprzeciw
szklanej ptytki. Po czasie ekspozycji przesuwano okienko
wzdtuz obwodu prébki o pét srednicy dopoki cata probka
nie zostata naswietlona. Drugg strone probki naswietlano
w taki sam sposob jak pierwszg. Niezwtocznie po zakon-
czeniu ekspozycji forme wraz z prébka przenoszono do
suszarki utrzymujacej temperature (37+1)°C. Po uptywie 15
minut probki wyjmowano z formy, wktadano do wody de-
stylowanej i kondycjonowano w (37+1)°C przez 7 dni.
Nieprzezroczysto$¢ C, ,, obliczono z réwnania:

w ktorym:

Rjg - wspofczynnik odbicia na czarnym tle

Ry,70 - wspodtczynnik odbicia na biatym tle o wspdtczynniku
odbicia 70%

Wyniki badan

Wytrzymatosci na zginanie otrzymanych kompozytow
przy udziale od 45,7%wag. do 66,5%wag. szkta o symbolu
K4M oraz przy udziale od 0,0% do 15% wag. krzemionki
koloidalnej przedstawia RYS. 1.

Na podstawie otrzymanych wynikéw mozna stwierdzi¢,
ze wprowadzenie mikrowypeniacza jak i nanowypetniacza
wywiera istotny wptyw na wiasciwosci mechaniczne kom-
pozytéw. Wraz ze wzrostem udziatu wagowego mikrowy-
petniacza mozna otrzymac kompozyty o wyzszej wytrzy-
matosci na zginanie. Wprowadzenie 5,0 % wag. krzemion-
ki koloidalnej wydaje sie by¢ optymalne, poniewaz wszyst-
kie kompozyty z takim jej udziatem niezaleznie od iloci szkta
posiadajg najwyzszg wytrzymatos¢ na zginanie. Wieksza
niz 5,0 % wag. ilos¢ krzemionki koloidalnej powoduje obni-
zenie wytrzymatosci na zginanie kompozytéw prawdopo-
dobnie z powodu powstawania aglomeratéw.

Najwyzszg wytrzymatosé na zginanie (104,5 MPa) za-
notowano dla kompozytu z udziatem 66,5% szkta i 5,0 %
wag. krzemionki koloidalnej, co znacznie przekracza usta-
nowione odpowiednig normg wymaganie (80 MPA) dla kom-
pozytéw odpowiednich do odbudowy ubytkéw na powierzch-
ni zwarciowej. To oznacza, ze otrzymane kompozyty mogq
by¢ stosowane w warunkach ekstremalnych.

Oznaczone warto$ci nieprzezroczystosci C,,, opraco-
wanych kompozytéw przedstawia TABELA 2.

Z przedstawionych danych wynika, ze warto$¢ wspot-
czynnika nieprzezroczystosci C, ;, zalezy od udziatu wypet-
niaczy. Uzyskane wartosci dla kompozytéw o maksymal-
nej zawartosci wypetniaczy sg porownywalne z wartoscia-

crosshead speed of 0,5 mm/min.
The flexural strength -owas calculated in megapascals, from
the following equation:

3 FI

Yy

where:

F is the maximum load applied to the sample, in newtons;
lis the distance between the supports, in millimetres;

b is the width of the sample measured prior to testing, in
millimetres;

h is the height of the sample measured prior to testing, in
millimetres.

Opacity Cy,

The opacity test was carried out for fabricated compos-
ite materials using the photometric instrument LabScan XE
with geometry 45°/0 and measuring gap 0,25" with lighting
D¢ and observation conditions 10°. The samples in the
shape of roundels of diameter of 15 mm and height of 1 mm
were fabricated in the PTFE mould positioned on the metal
plate covered by a polyester film. The composite material
was placed into the mould and covered with the second
piece of polyester film and with the second metal plate.
Sample was pressured in order to remove the excess of the
material. One of the metal plates was replaced with a glass
slide and cured using the blue light lamp Heliolux Il
(Vivadent). The irradiation started at the centre of the sam-
ple. The exit window of the source light was placed against
the glass plate. After the recommended exposure time the
exit window of lamp was moved to the next section overlap-
ping the previous section by half the diameter of the exit
window. The second side of the specimen was irradiated in
the same way as the first side.

Immediately after irradiation the mould with specimen was
placed into the cabinet where the temperature of (37+1)°C
was maintained. After 15 minutes the sample was removed
from the mould and stored in distilled water at (37+1)°C for

7 days.
The opacity C,,, was calculated, from the equation:
Ry
C0,70 =
0,70
where:

R; - the reflectance of the black background
Ro7 - the reflectance of the white background with the re-
flectance 70%

Results

The flexural strength of the obtained composites con-
taining from 45,7wt% to 66,5%wt% glass with symbol K4M
and from 0,0wt% to 15,0wt% colloidal silica is shown on
FIG.1.

On the base of our studies it is possible to ascertain that
the addition of microfiller and nanofiller improves mechani-
cal properties of composites. With the increase of microfiller
weight fraction composites with higher flexural strength can
be obtained. Addition of 5,0wt% of colloidal silica seems to
be optimal because all the composites samples containing
it, independently from the amount of glass applied, had the
highest flexural strength. But the proportion of more then
5,0wt% colloidal silica reduced the flexural strength of com-
posites probably due to the formation of agglomerates.

The extreme flexural strength (104,5 MPa) was noted
for composite with fraction of 66,5wt% glass and 5,0wt%
colloidal silica, that considerably exceed the established

mi w zakresie od 0,704 do 0,766 dla cementow szkto-jono-

oM



llo& szkta, llo& krzemionki, Nieprzezroczystog

[%wag] [%wag] Coo
Weight fraction of ~ Weight fraction of Opacity
silica, [wt%] Co.70

glass, [wt%]

TABELA 2. Wspétczynniki nieprzezroczystosci
C0,70 opracowanych kompozytow.

TABLE 2. The opacity coefficient C,, of obtained
composites.

O composites without silica 120
Bcorposites with 5% siica | p 5 °9
DOcomposites with 95 %siica | & 100177 . 2mg
DOcomposite with 15% siica | £ 801 =
Boompositewith 122%siica | 8 g |
"
T 40 =
3
x
T 20 —
04
1 2 3

RYS. 1. Wytrzymatosé na zginanie kompozytow
przy réznej ilosci wypetniaczy.

FIG. 1. The flexural strength of composites
containing different amounts of fillers.

merowych GJW Chemadent. Z tego tez punktu widzenia
mozna wyciggna¢ wniosek, ze optymalny udziat makro- i
mikrowypetniaczy nie powinien przekroczy¢ 71,5% wag.

Najnizszy wspotczynnik nieprzezroczystosci C, ,, zano-
towano dla prébki zawierajacej 45,7% wag. szkia, podczas
gdy najwyzsza warto$¢ zostata oznaczona dla probek za-
wierajacych 66,5% wag szkfa i 5,0 % wag. krzemionki kolo-
idalnej.

Probka o najwyzszym wspétczynniku nieprzezroczysto-
$ci C,,, wykazata ciemniejszg barwe w poréwnaniu z prob-
ka o najnizszym wspdtczynniku C, ;, co nalezatoby bra¢ pod
uwage przy opracowywaniu kolornika materiatéw kompo-
zytowych wg skali Vita.

Whioski

1. Przez optymalizacje wagowego udziatu mikro- i nanowy-
petniaczy uzyskano kompozyty posiadajgce wysoka wytrzy-
matos¢ na zginanie. Dlatego moga by¢ stosowane jako sto-
matologiczne materiaty odpowiednie do odbudowy ubytkow
zebow potozonych na powierzchni zwarciowe;.

2. Wzrost udziatu wagowego wypetniaczy w kompozytach
wplywa na podwyzszanie ich wspotczynnika nieprzezroczy-
stosci C .

3. Kompozyt o optymalnych wtasciwosciach takich jak wy-
trzymato$¢ na zginanie jak i nieprzezroczysto$¢ powinien
zawiera¢ maksymalnie 66,5 % wag. mikrowypetniacza i 5,0
% wag. nanowypetniacza.

4. Wspotczynnik nieprzezroczystosci C, 7, koreluje z barwg
kompozytu w uktadzie L*a*b*.

Podziekowania

—
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RYS. 2. Potozenie kompozytéw o najnizszym i
najwyzszym wspéifczynniku C ., w uktadzie L*a*b*
(prébka 1-C . =0,520; prébka 2-C, =0,743).

FIG. 2. The position of composites with lowest and
highest values of opacity coefficient C ., in the
L*a*b* system (Sample 1-C ,=0,520; Sample 2-
C,,,=0,743.

norm requirement (80 MPa) for composites suitable for the
restoration of occlusal surfaces. It means that the obtained
composite could be used in extreme conditions.

The determined values of opacity C, ;, of obtained com-
posites are show in the TABLE 2.

he results show that the value of opacity coefficient
C,.70 depends on the fraction of fillers. The obtained values
of composites with the maximal amount of fillers are com-
parable with the values ranging from 0,704 to 0,766 ob-
tained for the glass-ionomer cements GJW Chemadent.

At that point it is possible to conclude that the optimal
amount of micro- and nanofiller can not be higher than
71,5%wt.

The lowest value of opacity coefficient C,,, was noted
for samples that contained 45,7%wt. glass, whereas the
highest value was noted for the samples containing 66,5%wt.
glass and 5,0%wt. colloidal silica.

The sample with the highest value of the opacity coeffi-
cient C,,, demonstrated a darker colour in comparison with
the sample which has the lowest opacity coefficient C, .
Elaboration of the colour scale of composite materials in
accordance with the Vita scale should be taken in consid-
eration.

Conclusions

1. By optimization of the weight fraction of micro- and
nanofiller, composite materials of high flexural strength were
obtained. Therefore, they can be applied as restorative den-
tal materials suitable for restorations of cavities in the teeth
involving occlusal surface.

2. The weight fraction of fillers in composite materials influ-
ences on the material's opacity coefficient ¢ ;.

3. The composite material with optimal properties such as
flexural strength and opacity should consist of maximum
66,5wt% of microfiller and 5,0wt% of nanofiller.

4. The opacity coefficient C,,, correlates with colour of the
composite in L*a*b* system.
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