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KOMPOZYTY CERAMICZNO-POLIMEROWE
STOSOWANE NA STALE WYPELNIENIA STOMATOLOGICZNE
- WPLYW CZASTEK WYPELNIACZA NA WELASCIWOSCI MECHANICZNE

Celem niniejszej pracy bylo opracowanie materialow kompozytowych ceramiczno-polimerowych przeznaczonych na stale
wypelnienia stomatologiczne oraz badania wplywu rodzaju, ilo$ci oraz wielkosci ziarna wypelniacza ceramicznego na wlasciwosci
uzytkowe kompozytu. Przedstawione wyniki badan pokazaly mozliwo$¢ uzyskania jednorodnych pod wzgledem mikrostruktury i
wihasciwosci kompozytéw ceramiczno-polimerowych z przeznaczeniem na stale wypelnienia stomatologiczne. Wykazano wplyw
udzialu objetoSciowego oraz wielkosci czastek wypelniacza na ich wlasciwos$ci, ktére dominuje nad wplywem skladu chemiczne-
go. Wlasciwosci kompozytéw wytworzonych byly zblizone do wlasciwo$ci kompozytu dostepnego w handlu, co daje punkt wyjscia
do dalszych prac nad wprowadzeniem oryginalnego polskiego materialu na wypelnienia stomatologiczne.

Stowa kluczowe: kompozyty ceramiczno-polimerowe, wypelnienia stomatologiczne, mikrostruktura, wlasciwo$ci mechaniczne

CERAMIC-POLYMER COMPOSITES FOR PERMANENT FILLINGS
- INFLUENCE OF CERAMIC PARTICLES ON MECHANICAL PROPERTIES

Until quite lately, an amalgam was the main material used for permanent fillings in dentistry because of its good mechanical
characteristics and good adhesion to the tooth tissue. However, its disadvantages e.g. toxicity of mercury vapour, high thermal
conductivity, as well as unsatisfied colour of fillings, motivate to widespread investigations of new materials which could replace
the amalgam. In the group of various materials the composites seems the most perspective. The aim of this work was to develop
ceramic-polymer composites for permanent fillings in dentistry and in particular to study the influence of ceramic particles on
their mechanical properties. Bis-GMA resin was used as polymer matrix. Ceramic glasses with different chemical compositions,
shown in Table 1, were used as composite fillers. They differ in particle size distributions (Table 2), what is important in the con-
text of their effect on mechanical properties of composites. Examples of the microstructures of the fabricated composites con-
taining 60 vol.% of fillers are shown in Figure 1. They are homogenous that was confirmed also by the results of microhardness
measurements. Microhardness distribution of the fabricated composite (Fig. 2) was similar to that of commercial composites.
The mean values of microhardness of the composites with various fillers are shown in Figure 3. The composite with ceramic
glass containing La,0; has exhibited the highest microhardness. However, the chemical composition of the filler has a minor ef-
fect on material properties. The strong correlation between the microhardness and the size of particles (Fig. 4) and the micro-
hardness and the volume fraction of filler particles (Fig. 5) have been found.

Key words: ceramic-polymer composites, dental fillings, microstructure, mechanical properties

WPROWADZENIE

Problemy z préchnica, najbardziej rozpowszechniona
choroba narzadu zucia, spowodowaty dynamiczny roz-
woj materialow stosowanych w technice medycznej jako
state wypelnienia stomatologiczne. Na rynku stomatolo-
gicznym szeroko stosowane sa amalgamaty, poniewaz
posiadaja wiele zalet, tj. dobre wlasciwosci mechaniczne
i fizykochemiczne, dobre przyleganie brzezne, znaczna
trwato$¢, tatwos¢ opracowania, niska ceng oraz dobry
kontrast na zdjeciu rentgenowskim. Jednak oprocz tych
niezaprzeczalnych  zalet posiadaja one  wady
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- toksyczno$¢ par rteci i metaliczng barwe decydujaca
o niezadowalajacej estetyce oraz duza przewodnosc
cieplna, powodujaca wrazliwos¢ tkanek na zmiany tem-
peratury w jamie ustnej [1]. Uzasadnia to coraz szersze
poszukiwania nowych materialow na wypekienia sto-
matologicznie - zamiennikdw amalgamatow.

Dobrym zamiennikiem amalgamatéw moga by¢ ma-
teriaty kompozytowe. Ich struktura jest podobna do tka-
nek zeba, zawieraja bowiem faz¢ organiczna (zywica),
faze nieorganiczna (wypelniacze ceramiczne) oraz faze
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wiazaca. Podstawowym wymaganiem w stosunku do
osnowy polimerowej jest niski skurcz polimeryzacyjny.
Rola wypetiacza ceramicznego jest zapewnienie wyso-
kich wlasciwosci mechanicznych (tj. wytrzymalosci na
Sciskanie i zginanie), wprowadzenie kontrastu radio-
logicznego, zmniejszenie skurczu polimeryzacyjnego
osnowy, polepszenie prze§wiecalnosci i uzyskanie wy-
gladu wypehien ubytkow zblizonych do otaczajacych
tkanek zgbowych [2]. Dawniej jako wypetniacz stoso-
wa- ny byt kwarc krystaliczny, obecnie sg to szkta i
krzemionka koloidalna. Jednak dotychczas opracowane
kom- pozyty na stale wypelnienia stomatologiczne nie
doréwnuja wiasciwosciami mechanicznymi amalgama-
towi. Uzasadnia to wigc badania nad nowa generacja
tworzyw kompozytowych.

Materiaty kompozytowe cechuje ztozona mikrostruk-
tura. Najczg$ciej stosowana osnowg polimerowa
w kompozytach przeznaczonych na stale wypelnienia
stomatologiczne jest zywica Bis-GMA, ktora charakte-
ryzuje sig dobrymi wilasciwosciami mechanicznymi
i mala $cieralno$cia. Drugim waznymi czynnikiem decy-
dujacym o wilasciwosciach kompozytow jest rodzaj,
ilo$¢ 1 posta¢ wypetniacza ceramicznego. Celem niniej-
szej pracy bylo opracowanie materialow kompozyto-
wych ceramiczno-polimerowych przeznaczonych na sta-
te wy-
petnienia stomatologiczne oraz badania wptywu rodzaju,
ilosci oraz wielkosci ziarna wypetniacza ceramicznego
na wlasciwosci uzytkowe kompozytu.

MATERIAL | METODYKA BADAN

W niniejszej pracy wytworzono szereg kompozytow,
w ktérych osnowe stanowita standardowa zywica na
bazie Bis-GMA. Jako wypehiaczy uzyto szkiet o r6z-
nym skladzie chemicznym. Wszystkie szkla zostaty
opra- cowane 1 wytworzone w Instytucie Szkta i Cera-
miki
w Warszawie. Sktady chemiczne opracowanych szkiet
zestawiono w tabeli 1. Wszystkie szkla zawieraja
w swoim sktadzie krzemionke SiO, oraz znaczne iloSci
tlenkow metali cigzkich (BaO, SrO, La,0;), zwigkszaja-
cych kontrast radiologiczny wytworzonych kompozytow.
Waznym sktadnikiem wigkszoSci szkiet jest fluor, ktore-
go uwalnianie z wypehienia stomatologicznego chroni
przed dalsza prochnica zebow.

Wytworzone szkta poddano procesowi wstepnego
rozdrobnienia oraz dwu- Iub tréjstopniowemu mieleniu z
klasyfikacja ziarnowa. Pomiary rozktadéw wielkosSci
ziarna wykonano z uzyciem laserowego analizatora
uziarnienia firmy Malvern. Badanie przeprowadzono
w wodzie z dodatkiem odpowiedniego dyspergatora,
a do uzyskania optymalnej dyspersji proszku zastosowa-
no mieszadlo obrotowe i przeprowadzono rozbijanie
aglomeratow za pomoca sondy ultradzwigkowej. Anali-

za wynikow zostata opracowana za pomocg programu
Mastersizer 2000.

TABELA 1. Sklady chemiczne szkiel zastosowanych jako
wypel- niacze
TABLE 1. Chemical compositions of glasses used as composite

fillers
Symbol Rodzaj tlenku i jego udziat w % wag.

S22\ 50, | B,Os | P10s | ALOs | BaO | SrO [LaxOs|NaxO| F
K-5 22 5 19 34 2 17
K-3M 50 9 8 33
K-4M 22 5 19 | 25 | 17 2 9
II-La 21 5 18 | 21 17 5 2 10

W celu polepszenia adhezji pomigdzy polimerem
a wypetniaczem zastosowano obrobke powierzchniowa
czastek wypetniacza. Do obrobki tej uzyto krzemoorga-
nicznego $rodka sprzggajacego. Wykonano kompozyty o
udziale fazy ceramicznej 45+68%. Podczas wytwarza-
nia kompozytu zwracano szczegdlna uwagg na uzyska-
nie jak najwigkszej jednorodno$ci materiatu, pamigtajac,
iz wszelkie niejednorodnosci struktury wptywaja na ob-
nizenie jako$ci wytworzonego kompozytu. Kompozyty
utwardzano lampa rteciowa.

Probki przygotowanych kompozytéw miaty postaé
walca o $rednicy 4 mm i wysokosci 8 mm. Na probkach
tych przeprowadzono obserwacje mikrostruktury na ska-
ningowym mikroskopie elektronowym oraz wykonano
pomiary mikrotwardosci HV0,2 w celu poréwnania wia-
sciwosci kompozytow i okreslenia jednorodnosci ich mi-
krostruktury. Dla poréwnania te same badania wykona-

no na materiale handlowym o nazwie Tetric
Ceram.
WYNIKI BADAN

Jednym z podstawowych czynnikéw wptywajacych
na whasciwosci kompozytoéw jest wielko$¢ ziarna wypet-
niacza. W zwiazku z powyzszym przygotowano szkla
o réznych rozktadach wielkoSci ziarna: (i) makrowypet-
niacze o maksymalnych ziarnach ponizej 30 pum; (ii)
wypelniacze drobnoziarniste o maksymalnych ziarnach
ponizej 10 pum. Rozklady ziarnowe badanych szkiet
przedstawiono w tabeli 2.

Przyktadowe mikrostruktury wytworzonych kompo-
zytow z 60% udziatem wypetniacza o oznaczeniu K-3M
przedstawiono na rysunku 1. We wszystkich przypad-
kach obserwowane mikrostruktury byly jednorodne.
W celu potwierdzenia tej obserwacji wykonano pomiary
mikrotwardosci HV0,2. Rysunek 2 prezentuje przykta-
dowy rozktad mikrotwardosci dla kompozytu z wypet-
niaczem K-5. Nastgpnie porownano parametry rozkta-
dow, takie jak wartosci $rednie 1 wspotczynnik zmienno-
$ci CV definiowany jako CV = SD/E dla kompozytow
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wykonanych w ramach niniejszej pracy oraz dla kompo-
zytu handlowego Tetric Ceram.

TABELA 2. Rozklady ziarnowe zastosowanych szkiel
TABLE 2. Grain size distributions of the filer glasses

Symbol Uziarnienie, pm
szkla d(v,0,1)" d(v,0,5)" d(v,0,9)"
1,354 3,088 7,101
K-3M
0,972 4,678 16,880
1,259 3,203 8,526
K-4M
0,884 5,078 10,600
1,668 3,856 8,043
K-5
1,258 5,201 24,042
1,341 3,660 8,095
I-La
1,034 7,002 24,337

T d(v,0,1) - wymiar czastki, ponizej ktorej wystgpuje 10% obj. popu-
lacji badanej probki; d(v,0,5) - wymiar czastki, ponizej ktorej wyste-
puj;le? 50% obj. populacji badanej probki; d(v,0,9) - wymiar czastki,
ponizej ktorej wystgpuje 90% obj. populacji badanej probki

Rys. 1. Mikrostruktura kompozytu z 60% udzialem wypetiacza ceramicz-
nego: a) S$rednia wielko$¢ czastek wypelniacza ok. 3 pm,
b) $rednia wielko$¢ czastek wypetniacza ok. 5 um

Fig. 1. Microstructure of composite containing fillers of 60% volume frac-
tion: a) mean size of filler particles 3 um, b) mean size of filler parti-
cles 5 um

Rysunek 3 przedstawia $rednie warto$ci mikrotwar-
dosci w zalezno$ci od rodzaju zastosowanego wypetnia-
cza. Wszystkie probki kompozytéw przygotowane byly
z uzyciem wypetniaczy o $redniej wielkosci czastek oko-

o 3 um, a udziat objgtosciowy wypelniacza wynosit
60%. Badane kompozyty wykazywaly zblizo-ne wia-
sciwosci  wytrzymatoSciowe do materiatu Tetric
Ceram uzywanego w stomatologii na wypehienia state.
Najwyzsza mikrotwardos¢ wykazywat kompozyt z wy-
pel- niaczem zawierajacym tlenek lantanu La,Os nato-
miast najnizsza kompozyt z wypetniaczem K-3M o naj-
wyzszej zawartosci krzemionki Si0,. Wytworzone w
ramach

niniejszej pracy kompozyty charakteryzuja si¢ podob-
nymi parametrami rozkladu jak material handlowy, co
$wiadczy o dobrej jednorodnos$ci mikrostrukturalnej tych
kompozytéw. Parametry rozktadu dla kompozytu han-
dlowego Tetric Ceram wynosza: E = 61 HV0,2, CV =
=0,07.
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Rys. 2. Rozktad mikrotwardosci dla kompozytu K-5
Fig. 2. Microhardness distribution for the composite K-5
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Rys. 3. Wptyw rodzaju wypelniacza na mikrotwardo$¢ kompozytow
Fig. 3. Influence of filler types on the microhardness of composites
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Rys. 4. Wptyw wielkosci czastki wypelniacza na mikrotwardo$¢ kompozytu
0 60% udziale wypehiacza

Fig. 4. Influence of the size of particles on the microhardness of compo-
sites (volume fraction of particles - 60%)
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Badane kompozyty (rys. 2) wykazuja pewne niewiel-
kie réznice w mikrotwardo$ci, co moze by¢ wynikiem
roéznic w uzyskanych rozktadach wielkosci czastek po-
szczegolnych szkiet (tab. 2). W celu pokazania wptywu
wielko$ci czastek na wlasciwosci kompozytéw wykona-
no kompozyty o tym samym udziale objgtoscio-
wym wypetniacza, lecz roznigce si¢ wielkoscia czastek.
Otrzymane wyniki pomiaréw mikrotwardosci przed-
stawiono na rysunku 4. Zwigkszenie sredniej wielkoSci
czastki 0 2+4 um spowodowato wzrost mikrotwardosci o
okoto 5+8%.
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Rys. 5. Wptyw udziatu objgtosciowego wypetniacza (Srednica czastek
3 um) na mikrotwardo$¢ kompozytow

Fig. 5. Influence of the volume fraction of ceramic particles (of the mean
size of 3 um) on the microhardness of composites

Kolejnym czynnikiem majacym wplyw na wlasciwo-
$ci kompozytow jest udziat objetosciowy fazy ceramicz-
nej. Wykonano probki kompozytow rézniacych sig¢ za-
warto$cia fazy ceramicznej i ich wlasciwosci odniesio-
no do wlasciwosci czystej zywicy. Zalezno$¢ mikrotwar-
dosci w funkcji udzialu objgtosciowego wypetniacza
przedstawiono na rysunku 5. Zgodnie z przewidywania-
mi, Srednia mikrotwardo$¢ wzrasta wraz ze wzrostem
udziatu fazy ceramicznej. Nalezy zaznaczy¢, ze w nie-

ktorych przypadkach nie udato si¢ uzyska¢ kompozy-

tow o zawartosci wypehiacza wigkszej niz 60%. Byto
to mozliwe jedynie dla szkiet o wigkszej wielkosci ziar-
na. Prace w tym zakresie beda kontynuowane.

PODSUMOWANIE

Przedstawione wyniki badan pokazaly mozliwo$é
uzyskania jednorodnych pod wzgledem mikrostruktury i
wilasciwosci  kompozytdow  ceramiczno-polimerowych
z przeznaczeniem na state wypetnienia stomatologiczne.
Wykazano wptyw udzialu objgtosciowego oraz wielko-
$ci czastek wypelniacza na wilasciwosci kompozytow.
Sktad chemiczny wypetniacza miat drugorzedne znacze-
nie w tym wzgledzie. Mikrotwardo$¢ wytworzonych
kompozytéw byla zblizona do mikrotwardo$ci kompozy-
tu handlowego.

Praca naukowa sfinansowana ze srodkow KBN
w latach 2002-2004 jako zadanie badawcze zamawiane
21/PBZ-KBN-082/T08/2002.
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