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de dentaduras por cromatogr afia de gases

Residual monomer determination in three different brands
of denture base resin by means of gas chromatograph
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RESUMEN

Entre las técnicas de procesado de las resinas acrilicas para uso
dental en México, se ha observado que no se ha determinado com-
parativamente el contenido de mondmero residual. Mientras que el
procesado apropiado mantiene el monémero residual en rangos de
concentraciones tolerables; para muchos pacientes, el tejido irritado
y las reacciones alérgicas se deben a los altos niveles de mono-
mero residual que existen en técnicas alternativas y éstas pueden
ser de consentimiento clinico. Se determiné el contenido de mono-
mero residual de resinas acrilicas termopolimerizadas, por medio
de cromatografia de gases para tres diferentes marcas comercia-
les para base de dentaduras. Los materiales evaluados son: SR
lvocap® Plus High Impact (lvoclar Vivadent), Palaxpress® (Heraeus
Kulzer) y ProBase Hot Trial Kit® (lvoclar Vivadent). Cada espéci-
men fue procesado bajo las normas y especificaciones del fabri-
cante. Para llevar a cabo este estudio se procesaron 9 muestras,
las cuales fueron disueltas en tetrahidrofurano (THF), para ser
analizadas en el cromatografo de gases. SR-Ivocap es el material
que mostro tener la mayor cantidad de monémero residual con un
porcentaje de 0.203% y desviacion estandar de 0.0697, ProBase
Hot obtuvo un porcentaje de 0.068% con una desviacion estandar
de 0.0180, por otra parte, PalaXpress es el material que cuenta con
la menor cantidad de mondémero residual (0.047%), con una des-
viacion estandar de 0.0167. Todos los materiales cumplieron con el
requisito de la 1ISO 1567-1999 teniendo un valor inferior al 2.2% de
monoémero residual, siendo SR Ivocap® Plus High Impact el que re-
portd los valores més altos de monémero residual (0.203%).

ABSTRACT

Among the processing techniques of the acrylic resin for dental
use in Mexico, it has not been seen the comparative determina-
tion of the residual monomer. Whereas the proper processing
having the residual monomer in tolerable concentration ranks,
for many patients the irritated tissue and the allergic reaction are
consequences of the high levels of residual monomer that exist
in alternative techniques and this can be of clinical consent. We
determined the residual monomer of the heat-polymerized acryl-
ic resin using the gas chromatography for three different regis-
tered trademark for denture base. The evaluated materials are:
SR Ivocap® Plus High Impact (lvoclar Vivadent), Palaxpress®
(Heraeus Kulzer) y ProBase Hot Trial Kit® (lvoclar Vivadent).
Each specimen was processed with the norms and the specifica-
tion of the manufacturer. In order to carry out this Study nine
samples were processed, which were dissolved in tetrahydrofu-
ran (THF) to be analyzed in the gas chromatograph. Given the
results that were obtained, all the materials fulfilled the require-
ments that ISO 1567-1999 establishes having a lower value than
2.2% of residual monomer, among the materials tested the high-
est value reported was 0.203%.
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INTRODUCCION

El sistema estomatognético es un conjunto de es-
tructuras anatomicas que conforman una unidad morfo-
I6gica responsable de las relaciones maxilomandibula-
res y sus funciones como la masticacion, la fonacion y
la deglucion. La pérdida de dientes produce alteracio-
nes tanto en la vida social y de relacion personal, asi
como en las funciones del sistema estomatognatico.

* Laboratorio Interdisciplinario #4. Facultad de Odontologia,
UNAM.

§ Laboratorio de Cromatografia del Departamento de Reologia
y Mecéanica de Materiales. Instituto de Investigaciones en
Materiales, UNAM.
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A lo largo de la historia, en la fabricacion de bases
para dentaduras se han empleado diversos materiales,
entre ellos: madera, hueso, marfil, metales y numero-
sos polimeros (polimetilmetacrilato, poliestireno, polia-
mida, resina epodxica, policarbonato y vulcanita). La se-
leccion de los distintos materiales especificos se basa
en la disponibilidad, costo, propiedades fisicas, cuali-
dades estéticas y caracteristicas de manipulacion.

De todos los materiales empleados, el que mostro
mejores propiedades fue el polimetilmetacrilato, y como
resultado, este ultimo ha dominado el terreno de las ba-
ses en las dentaduras durante los ultimos tiempos.*

Hay varias condiciones en el proceso de polimeriza-
cion que hacen que el producto final tenga diferentes
propiedades fisicas, mecénicas y estéticas. Por ejem-
plo, la temperatura de procesado, la relacion monémero
— polimero, el tiempo de polimerizacién, etc. ademas,
la naturaleza fisica del polimero depende del monémero
y de la combinacién de monémeros usados.

En la actualidad, los materiales para base de den-
taduras de polimetilmetacrilato se suministran en for-
ma de dos componentes fisicos, el monémero liquido
(metacrilato de metilo) que al mezclarse con el poli-
mero que se presenta en forma de polvo (polimetacrila-
to de metilo) da como resultado el polimetilmetacrilato
deseado para las bases de dentaduras.?

El metacrilato de metilo es un liquido transparente y
claro a temperatura ambiente, consta de las siguien-
tes propiedades fisicas: punto de fusién de — 48 °C,
punto de ebullicion de 100.8 °C, densidad de 0.945g/mL
a 20 °C y calor de polimerizaciéon de 12.9 kcal/mol.
Tiene presion elevada de vapor y es un solvente organi-
co excelente.®

El monémero (en fase liquida) disuelve parcialmente
al polimero (en fase sélida-polvo) dando una masa plasti-
ca. Esta masa plastica se coloca dentro de un molde,
donde se produce el mecanismo de polimerizacion.?

La manipulacién se lleva a cabo por la mezcla pol-
vo-liquido donde el liquido empieza a combinarse con
el polvo, después el liquido comienza a disolver al
polvo formando una masa pegajosa, cuando se ha
producido la total disolucién del polvo, la mezcla se
convierte en una masa plastica, que comienza a en-
durecer muy lentamente debido a la reaccion de poli-
merizacion, la energia desprendida se elimina en for-
ma de calor, de ahi que se produce un calentamiento
en el acrilico, al final hay una contraccién del mismo.?

Desde el punto de vista tedrico, tanto el polimero,
como el monémero residual, asi como el peréxido de
benzoilo, la hidroquinona y los colorantes son facto-
res que pueden desencadenar una reaccion o irritacion
guimica en la cavidad bucal, la cual se produce por al-
guno de los componentes mencionados anteriormente

para la base de la prétesis de dentadura antes cita-
dos. Cabe sefialar que el mondmero es el que se en-
cuentra en mucha mayor cantidad, en comparacion
con los deméas componentes.

El monémero residual que se encuentra en una prote-
sis bien procesada es cerca de 0.5% y es el principal
componente que provoca una irritacion. Si el contenido
de mondmero se mide después de conservar la protesis
en agua durante 17 horas o més, se elimina, principal-
mente el que se halla libre en la superficie de la prétesis.
El resto del mondmero no se extrae con facilidad, ya que
se encuentra en la estructura interna del material y éste
se va liberando con el paso del tiempo.*

De esta manera, si el monémero residual es el cau-
sante de las irritaciones que se producen en la boca,
su efecto es previsible y se manifiesta con rapidez.
Pero casi todos los casos clinicos que presentan irri-
tacion bajo la protesis surgen en meses o incluso
afios después de su instalacion.

La alergia verdadera se reconoce por una prueba de
parche. En odontologia se observa un efecto biol6gico
diferente que produce el monémero, como lo son pun-
tos eritematosos, areas hiperémicas localizadas vy le-
siones de aspecto papilomatoso.

El contacto directo con éste durante un periodo
continuo produce reacciones alérgicas.

La técnica de cromatografia de gases fue introdu-
cida desde los afios 50, siendo éste el mejor de los
métodos quimicos para determinar la concentracién
de mondmero residual en las resinas acrilicas para
base de dentaduras, gracias a su simplicidad, rapi-
dez y precision.

Se ha definido a la cromatografia como un método
fisico de separacion, en el cual los componentes se
distribuyen entre dos fases, una de las cuales consti-
tuye la fase estacionaria, de gran area superficial y la
otra es un fluido (fase movil) que pasa a través o a lo
largo de la fase estacionaria.>®

La cromatografia de gases tiene dos importantes
campos de aplicacion. Por una parte, su capacidad
para separar mezclas organicas complejas y como
método para determinar cuantitativa y cualitativamen-
te los componentes de una muestra.

Los componentes de interés en la muestra, son pri-
meramente extraidos con un disolvente, para poste-
riormente ser inyectada y volatilizada en la cabeza de
una columna cromatografica. La elucién se produce
por el flujo de la fase movil, esto es un gas inerte (ni-
trégeno, helio o argén). A diferencia de los otros tipos
de cromatografia, la fase movil no interacciona con
las moléculas del analito (componente de interés); su
Unica funcion es la de transportar al analito a través
de la columna.
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La cromatografia se lleva a cabo en un cromatogra-
fo de gases. Este consta de diversos componentes
tales como: el gas portador, el sistema de inyeccion
de muestra, la columna (generalmente dentro de un
horno), y el detector.

El principal objetivo de realizar un estudio a tres
marcas comerciales de resinas acrilicas, que son em-
pleadas para la elaboracion de dentaduras en la Fa-
cultad de Odontologia, es el determinar la cantidad de
mondmero residual que genera cada tipo de marca co-
mercial, al ser procesadas con las especificaciones
del fabricante. Dicha cantidad no debe de exceder los
valores establecidos por la Norma ISO 1567:1999, te-
niendo un valor maximo permitido de 2.2% de mon6-
mero residual.

MATERIAL Y METODOS

Las muestras fueron preparadas de acuerdo con los
requerimientos que indica la Norma I1SO 1567:1999.
Para la determinacion de monomero residual de meta-
crilato de metilo, se realizaron 9 muestras de polime-
tilmetacrilato; esto es, tres diferentes muestras por
cada una de las marcas comerciales que se investiga,

Figura 1. Patrén de cera 50 + 1 mm de didmetro.

las cuales fueron caracterizadas, a partir de discos de
cera de 50 £1 mm de didmetroy 0.5 + 0.1 mm de gro-
sor’ (Figuras 1 y 2), elaboradas con las especificacio-
nes del fabricante®*° (Cuadro ).

Se utilizaron las muflas indicadas para cada sis-
tema de polimerizacion, correspondiente a los mate-
riales utilizados, esta muestra se enmufl6 utilizando
yeso tipo Il (yeso piedra alta resistencia «<MAGNUM»,
Manufacturera Dental Continental S. A. de C. V.,
México).

Después del fraguado del yeso, se precalienta la
mufla al menos durante 5 minutos en agua hirviendo.
Posteriormente, se elimina la cera y se lava bien con
agua jabonosa. A continuacién, dejar enfriar ambas
mitades de la mufla a temperatura ambiente, las su-
perficies de yeso todavia hUmedas se aislan dos ve-
ces con separador yeso-acrilico (Separating Fluid, Ivo-
clar Vivadent, Schaan-Liechtenstein para las resinas
acrilicas SR Ivocap® Plus High Impact, y ProBase
Hot Trial Kit® y para la resina acrilica Palaxpress® se

Figura 2. Patrén de cera 0.5 + 0.1 mm de grosor.

Cuadro I. Relacién monomero-polimero, tiempo y temperatura de procesado indicados por el fabricante.

Material Mondémero Polimero Tiempo de procesado Temperatura de procesado
(A) SR-Ivocap® 30 mL 209 35 min 92 °C

(B) PalaXpress® 15 mL 309 30 min 55 °C

(C) ProBase®HOT 10 mL 225¢g 45 min 22°Ca92°C
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utiliza Aislar® Heraeus Kulzer, Alemania) sobre toda la
superficie de yeso.

POLIMERIZADO DE LASRESINASACRILICAS

Se empacd la resina acrilica manipulada de acuer-
do con las instrucciones de cada fabricante.

Para la resina acrilica SR Ivocap® Plus High Im-
pact, se introdujo la mufla en una brida, se coloc6 en
una prensa hidraulica y se cargé a 80 bares de pre-
sion, se inyecto la resina acrilica a 6 bares de presion
durante 5 minutos antes de sumergir la brida en agua
caliente. El tiempo de polimerizacion una vez que em-
pieza a hervir (esto es 92°C), es exactamente de 35
minutos, manteniendo la presion de inyeccién durante
todo el proceso de polimerizacién. Transcurrido el
tiempo de polimerizacién se coloca la mufla directa-
mente en agua a 23 £ 10 °C durante 30 min antes de
desenmuflar la muestra.

Las muestras de resina acrilica PalaXpress® es in-
yectada durante 5 min a 4 bar de presion, 30 min a
55°C manteniendo una presion constante de 2 bar du-
rante todo el proceso de polimerizacién. Dejar enfriar a
temperatura ambiente de 30 — 60 minutos para poder
desenmuflar la muestra.

Para las muestras de la resina acrilica ProBase®
Hot Trial Kit se empaqueta la masa de resina con ex-
ceso en la mufla. Cerrar con cuidado, colocar en la
prensa a 80 bar de presion y fijar con la brida. Mante-
ner la presion de prensado. La polimerizacion se
realiza por método estandar, introduciendo la mufla
cerrada en agua fria y calentar hasta llegar a ebulli-
cion (92°C), mantener el agua en ebullicion durante 45
minutos. Pasado el tiempo de polimerizacién, mante-
ner la mufla durante 30 minutos a temperatura am-
biente y terminar de enfriar con agua fria.

El cuadro I muestra la relacién mondémero — polime-
ro, tiempo y temperatura de procesado que indica
cada fabricante.

DETERMINACION POR CROMATOGRAFIA
DE GASES

La cantidad de monémero de MMA en la polimeriza-
cién de los materiales para la base de dentaduras es ob-
tenido para ser cuantificada por analisis cromatografico.

Se fragmenta cada disco de acrilico en piezas sufi-
cientemente pequefas, la masa de la muestra es
aproximadamente de 650 mg y es introducida en un
matraz volumétrico, se incorporan 10 mL de disolven-
te tetrahidrofurano (THF), se agita la muestra durante
72 + 2 horas a temperatura ambiente, empleando un
agitador magnético.

Para cuantificar la cantidad de monomero residual y
precipitar al polimero disuelto, transferir 2 mL de ali-
cuota de la solucién muestra en un matraz volumeétri-
co de 10 mL, se agrega 100 pL de estandar interno
(Decano) y se incorpora metanol hasta obtener un vo-
lumen total de 10 mL. Se deja reposar la solucion ob-
tenida por 24 horas hasta que ésta se observe com-
pletamente transparente (Figura 3).

La cuantificacién y analisis se lleva a cabo en un
Cromatografo de Gases GC-2010 Shimadzu®, Res-
tek® USA con una columna capilar Stabilwax de
Carbowax-polietilenglicol entrecruzado, con longitud
de 30 metros (Figura 4). Cada una de las 9 mues-
tras se inyecta por triplicado o mas inyecciones si

Figura 3. Solucion reposada.

Figura 4. Cromatégrafo de gases GC-2010 Shimadzu®.
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asi se requiere, se toman 1.3 uL de muestra con
ayuda de una microjeringa de 10 uL; la cual es in-
yectada en el cromatdgrafo de gases; éste debera
tener una rampa de temperatura con las siguientes
caracteristicas:

Las condiciones de temperatura en el cromatégrafo
de gases ser4; inicialmente de 0 °C, hasta alcanzar
una temperatura de 40 °C, ésta se mantendré por 4
minutos, posteriormente se incrementa la temperatura
a una razon de 30 °C por minuto hasta alcanzar una
temperatura de 220 °C en donde se mantendré duran-
te 2 minutos. El tiempo total de corrida por cada
muestra es de 12 minutos.

Los valores exactos varian de acuerdo a los para-
metros de la cromatografia de gases.

Los picos son integrados para obtener el &rea bajo
la curva de MMA, la cual seré determinada por un re-
gistro electronico.

Célculo y expresion de resultados de la curva de
calibracion gréfica:

Determinacién del porcentaje del MMA:

Determine el porcentaje de MMA usando las ecua-
ciones correspondientes:

_%i Instituto de Investigaciones en Materiales

A'MMA
A El

DONDE:

A’'MMA: Es el &rea del pico de monémero de MMA
en la solucion muestra.

A’ El: Es el &rea del pico del estandar interno en la
solucion muestra.

Se usa la curva de calibracion para determinar la
concentracion, en microgramos de MMA (cMMA) por
mililitro de solucién muestra.

La cantidad total de MMA en la solucion muestra
(mMMA en ug), es calculada por la ecuacion:

CMMA (ug/mL) X 10 (mL)® x 10 (mL)®

MMMA = 2 (mL)

El mondmero residual (% fracciéon de masa) =

mMMA
———x1
mMuestra 00

Donde mMuestra = es la masa de la muestra dada

en microgramos.

Informacién muestra

Fecha y hora de andlisis 1 2/26/2008 7:27:26 PM
Analista : Salvador LM

Nombre de la muestra 2 Ivocap Fab C 02
Identificacion de la muestra : Ivocap Fab

Tipo de muestra : Control

Nombre en la base de datos : C:\GCsolution\Data\Project1\Styrene_Toluene\Odontologia\Fernando\lvocap Fab C 02.gcd

Nombre del método

: C:\GCsolution\Data\Project1\Styrene_Toluene\Odontologia\Monémero Residual PMMA Cu

Cromatograma monoémero residual metilmetacrilato (MMA)

Intensity _ F’
1500000—3 N N 7
1250000;
1000000—3
750000—5
500000—5
250000—5 }
2 3 4

Figura 5. Cromatograma correspon-
min diente a la muestra de SR. Ivocap®.
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El nimero total de muestras evaluadas son reporta-
das y se aplica el analisis de varianza de una via con
una tolerancia o margen de variacion de P < 0.05,
ademds se realiza una prueba de comparacion de gru-
pos (Tukey) con un intervalo de confianza de P <
0.001, para analizar si el material esta dentro de los
estandares de cuantificacion.

RESULTADOS

La figura 5 muestra un ejemplo del cromatograma
obtenido, en donde se observan los picos correspon-
dientes al monémero residual (metacrilato de metilo) y
al estdndar interno (Decano), en los cuales el area
bajo la curva nos indica la concentracion de cada
componente, de los datos analizados de la muestra.

En el cuadro Il y figura 6 se muestran los porcenta-
jes y las desviaciones estandar obtenidos de la prue-
ba de determinacién de monomero de metacrilato de
metilo, donde podemos observar que la marca comer-
cial SR-lvocap es el material que mostr6 tener la ma-
yor cantidad de monémero residual con un porcentaje
de 0.203% y desviacién estandar de 0.0697, lo cual
nos indica que la cantidad de mondmero residual aun-
gue es alta en comparacion con las demas marcas
comerciales, aln se encuentra dentro del limite maxi-
mo permitido, que es del 2.2% de acuerdo a la Norma
ISO 1567-1999. Por otra parte, PalaXpress es el ma-
terial que cuenta con la menor cantidad de monémero
residual (0.047%), con una desviacion estandar de
0.0167. Al realizar un comparativo de las tres marcas
comerciales, se puede observar que existe una dife-
rencia significativa entre los grupos SR-Ivocap vs Pa-
laXpress y Probase Hot, pero no crucial para ocasio-

nar irritacion en la cavidad bucal de los pacientes. Sin
embargo, hay que tomar en cuenta que no en todos
los laboratorios donde se procesan este tipo de resi-
nas no se siguen al pie de la letra dichas especificacio-
nes. Y en el presente trabajo se sigue con exactitud las
especificaciones del fabricante, para la elaboracion de
las resinas dentales.

DISCUSION

En este estudio se realizé la determinacion de mo-
nomero residual que se indica en la ISO 1567:1999,
ya que se contaba con el equipo, materiales, y espe-
cificaciones del fabricante.

McCabe y Basker?® en 1976, divulgaron los dos pri-
meros casos de sensibilidad al acrilico, lo cual fue li-
gado a los niveles de monémero residual que queda
sin reaccionar (0.233% y 0.186%, analizado por cro-
matografia de gas).

Kalipgilar® en 1991 demostré con sus resultados
que no existia alguna diferencia significativa entre los
dos grupos de acrilico utilizados en su estudio, ya que
determind un porcentaje del 0.22% para la resina que
procesoé bajo la técnica de inyeccion y un porcentaje
del 0.23% para la resina procesada por el método con-
vencional.

Miettinen y Vallittu?® comparan el contenido del mo-
noémero residual que se genera al llevar a cabo una au-
topolimerizacién y/o termopolimerizables de los mate-
riales a base de dentadura, y concluyeron que en la
autopolimerizacion se libera considerablemente mayor
cantidad de MMA comparado con los materiales ter-
mopolimerizables (1 — 2%). Por otra parte, demostra-
ron que el monémero residual contenido puede ser re-
ducido cuando el tiempo de polimerizacion se
incrementa.

0.25 Lassila y Vallittu?” en el 2001 confirmaron el conte-
nido de mondémero residual del material Sinomer. El
0.20 material cumpliria con los requerimientos de la ISO
1567:1999 si el fabricante hubiera indicado el conteni-
do de monoémero residual, pero la compafiia manifes-
0.15 taba que el material no contenia monémero, sin em-
%
0.10
Cuadro Il. Resultados de porcentaje de monomero
residual y desviacion estandar.
0.05
% de mondmero  Desviacion
Marca comercial residual estandar
0 T T
SR-Ivocap PalaXpress ProBase H SR-Ivocap High Impact (A) 0.203 0.0697
PalaXpress (B) 0.047 0.0167
Figura 6. Valores promedio del porcentaje de monémero ProBase Hot (C) 0.068 0.0180

residual.
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bargo los valores obtenidos fueron entre 0.3% y
0.31%. Mientras que, Paladon 65, representante de
materiales termopolimerizables cumplié con los reque-
rimientos del ISO 1567. Hubo diferencias significativas
en el contenido de monémero residual MMA de Pala-
don 65 y otros materiales examinados. Los materiales
alternos exhibieron un significante contenido de mono-
mero residual MMA.

Asi mismo, en el afio 2006 Gongalves,* report6 en
su estudio que el contenido de mondmero residual se
encontraba entre 0.745y 0.78% y éste tampoco exce-
dia los valores del estandar internacional para este
material.

En el presente estudio los porcentajes de monéme-
ro residual que se reportaron tampoco exceden el ni-
vel que marca el estandar internacional.

Algunos autores reportan que la composicién y me-
todologia de procesado de la resina para base de den-
tadura influye en la relacion del monémero residual. Si
se toma en cuenta, las variaciones en el tiempo y la
temperatura del procesado, asi como la relacion de la
mezcla polimero y metacrilato de metilo pueden tener
efectos relacionados, tanto con la cantidad de mono-
mero residual, asi como influir en las caracteristicas
mecanicas y fisicas de los materiales para base de
dentadura examinados. Estos efectos deben y seran
examinados en trabajos a futuros.

CONCLUSION

Se cuantific6 el mondmero residual en los materia-
les SR. Ivocap® Plus High Impact, PalaXpress®y Pro-
base® Hot que son empleadas para la elaboraciéon de
dentaduras, siendo SR. Ivocap® Plus High Impact el
gue mostré tener mayor contenido de monémero resi-
dual.

Dados los resultados que se obtuvieron con la prue-
ba de cuantificacion de mondémero residual, todos los
materiales cumplieron con el requisito de la ISO 1567-
1999 teniendo un valor inferior al 2.2% de mondmero
residual.
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