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1 Introduction

La dentisterie restauratrice moderne connait depuis plusieurs décennies une évolution
majeure, marquée par la transition progressive vers des approches minimalement invasives et
adhésives.

Cette évolution s’est récemment accentuée dans un contexte réglementaire et
environnemental plus contraignant, avec la restriction puis l'interdiction progressive de
I'utilisation des amalgames dentaires dans plusieurs pays européens depuis janvier 2025 [1].
Cette décision, motivée par des considérations environnementales et sanitaires, renforce la
place centrale des restaurations collées a base de résines composites dans la pratique clinique
guotidienne.

Dans ce contexte, la fiabilité et la durabilité des systemes adhésifs deviennent un enjeu
fondamental. Si I'adhésion a I'’émail repose sur des mécanismes relativement bien maitrisés,
notamment grace a sa forte minéralisation et a |'efficacité du mordancage acide, I’'adhésion a
la dentine demeure nettement plus complexe.

La dentine est un tissu vivant, hydraté, hétérogene et riche en composants organiques, ce qui
la rend particulierement sensible aux variations environnementales et aux agressions
mécaniques, chimiques et biologiques.

Bien que la dentisterie minimalement invasive tende a privilégier la préservation de I’émail,
I'adhésion a la dentine reste incontournable dans de nombreuses situations cliniques, telles
qgue les restaurations profondes, les reprises de restaurations ou les pertes tissulaires
étendues. La durabilité de 'interface dentine—résine adhésive conditionne alors directement
la longévité des restaurations et leur succes clinique a long terme.

L'interface dentine—résine repose sur la formation de la couche hybride, structure clé résultant
de l'infiltration de monomeres résineux au sein du réseau collagénique dentinaire. Toutefois,
cette interface est intrinsequement fragile et exposée a divers mécanismes de dégradation.
Les phénomenes chimiques, biologiques et physiques interagissent et se potentialisent,
conduisant a une altération progressive de la couche hybride et a une diminution des
performances adhésives.

Face a ces défis, les systemes adhésifs ont évolué vers des formulations plus polyvalentes et
des protocoles simplifiés. Les adhésifs universels, capables d’étre utilisés selon différentes
stratégies d’application, représentent une étape récente de cette évolution. Leur conception
vise a améliorer la stabilité de l'interface dentine-résine, notamment par l'intégration de
monomeres fonctionnels capables d’interagir chimiquement avec I’hydroxyapatite dentinaire.

L'objectif de ce travail est d’analyser les mécanismes de formation et de dégradation de
I'interface dentine—résine adhésive, en s’appuyant sur les données actuelles de la littérature
scientifique, et d’évaluer dans quelle mesure les adhésifs universels peuvent contribuer a
améliorer la durabilité de cette interface dans un contexte clinique contemporain.
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2 Interface dentine-résine adhésive : une structure complexe

2.1 Dentine

La dentine est un tissu conjonctif minéralisé qui représente la majeure partie de la structure
de la dent. Elle entoure la pulpe dentaire, qu’elle protége, et se trouve elle-méme recouverte
par I’émail au niveau de la couronne et par le cément au niveau de la racine. Moins minéralisée
gue I'’émail, la dentine associe rigidité et élasticité, propriétés qui lui permettent d’absorber et
de dissiper les forces masticatoires.

C’est un tissu non vascularisé et caractérisé par la présence d’un réseau dense de tubuli
dentinaires. Ces fins conduits renferment les prolongements odontoblastiques issus des
cellules pulpaires périphériques, créant une interface directe entre la dentine et la pulpe.
Cette particularité morphologique confere a la dentine un role a la fois mécanique et sensoriel,
puisqu’elle contribue a la transmission des signaux thermiques, mécaniques et chimiques
jusqu’a la pulpe.

2.1.1 Composition
Elle est composée :

- d’une phase minérale (70%) ;
- d’une phase organique (20%) ;
- d’eau (10%) [2].

La phase minérale est constituée en majorité de cristaux d’hydroxyapatite (liés au calcium,
phosphate, sodium et au magnésium). Elle contient également de I'apatite et du whitlockite.
C’est elle qui confere a la dentine sa dureté.

La phase organique est divisée en protéines collagéniques et non collagéniques.

Parmi les protéines collagéniques, on retrouve en grande majorité le collagéne de type | qui
représente 90% de la phase organique, les 10% restants étant représentés par d’autres types
de collagenes dont le type lll, V et les protéines non collagéniques [3].

Le collagene forme I'armature de la matrice dentinaire et est support du minéral dentinaire
(I'hydroxyapatite).

Parmi les protéines non collagéniques, on retrouve en majorité la famille des SIBLINGs : la
sialophosphoprotéine dentinaire (DSPP), la phosphoprotéine matricielle dentinaire, la
sialoprotéine osseuse, I'ostéopontine, la phosphoglycoprotéine extracellulaire matricielle.

On trouve également des protéoglycanes associés a des glycosaminoglycanes sulfatés, des
glycoprotéines, des facteurs de croissances, des enzymes (dont les Métalloprotéinases
Matricielles ou MMPs). Toutes ces protéines ont un role dans le processus de minéralisation
de la dentine (en régulant positivement ou négativement celle-ci) ainsi que dans le maintien
de la structure du collagéne.
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2.1.2 Structure

Lors de I"éruption, il existe deux types de dentines : la dentine du manteau et la dentine
circumpulpaire.

2.1.2.1 Ladentine du manteau

La dentine du manteau correspond a la couche la plus externe de la dentine, située en
continuité directe avec la jonction amélo-dentinaire. Son épaisseur est d’environ 15 a 30 um.
Il s’agit d’une dentine atubulaire, formée précocement, avant la différenciation terminale des
odontoblastes. Sa composition se distingue de celle de la dentine circumpulpaire par une
minéralisation plus faible et par une phase organique particulierement riche en fibres de
collagéne de type lll. Cette organisation spécifique lui confére une certaine capacité a
amortir et a dissiper les contraintes mécaniques, notamment les forces occlusales transmises
ala dent [2,4].

2.1.2.2 La dentine circumpulpaire

La dentine circumpulpaire a une structure poreuse formée par des milliers de tubules ce qui
la rendent perméable. Ces tubules contiennent les prolongements odontoblastiques.

Elle est structurée en trois parties (figures 1 et 2) :

- la dentine intercanaliculaire située entre les tubuli dentinaires. C’est la composante
principale de la dentine circumpulpaire, sa part organique est majoritairement compo-
sée de collagene de type | ;

- la dentine péricanaliculaire entourant la paroi des tubuli dentinaires. Elle présente une
phase minérale plus importante que la dentine intercanaliculaire de par sa proximité
immédiate avec les prolongements odontoblastiques et sa phase organique est dé-
pourvue de collagéne ;

- la prédentine est située sous la dentine intercanaliculaire (dont elle est I'origine) sépa-
rée de celle-ci par le front de minéralisation. Elle est beaucoup moins minéralisée et a
une épaisseur de 15 a 20um [2].
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Figure 1 : Schéma d'une coupe de dentine représentant la dentine circumpulpaire. PD : Prédentine, OB : Odontoblastes, PTD :
Dentine Péritubulaire [5].
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Figure 2 : Schéma d'une coupe de dent représentant la dentine circumpulpaire [3].

2.1.3 Physiologie

Contrairement a I'émail, la dentine est un tissu vivant doté de capacités de remodelage et de
réparation. Ceci est permis par la présence des odontoblastes qui forment une couche de
cellules autour de la pulpe.

Durant la dentinogénése, les odontoblastes sécrétent la matrice de la prédentine qui sera
progressivement minéralisée par I'apport de composants non collagéniques apportés par les
prolongements odontoblastiques. Ces composants (notamment la phosphoprotéine
dentinaire) agissent comme agents de nucléation des cristaux d’hydroxyapatite en s’associant
avec le collagéne de type | et forment la dentine minéralisée.

Contrairement a la plupart des ostéoblastes, les odontoblastes ne finissent pas encapsulés
dans la matrice dentinaire, mais continuent de progresser en direction pulpaire, laissant sur
leur passage leur prolongement odontoblastique au sein de tubules dentinaires. Ces cellules
sont ainsi présentes tout au long de la vie, et sont ainsi capables de s’adapter a leur
environnement [6].
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Il existe différents types de dentine en fonction de la période et du contexte de sa formation.
On parle de dentine primaire pour désigner celle qui est sécrétée avant I’éruption de la dent.
Elle se forme a un rythme de 4 a 8 um/j [6]. Ensuite, la dentine secondaire est celle qui
s’appose physiologiquement et de maniére continue apres |’éruption de la dent au dépend du
volume pulpaire (figure 3). Seul le rythme de formation la differe par rapport a la dentine
primaire puisqu’il est beaucoup plus lent a 0,5um/j. Leur composition et structure histologique
sont quasiment identiques [6].

««— Dentine Primaire

-«—Dentine Secondaire

Figure 3 : Schéma d'une coupe de dent représentant la dentine primaire et secondaire [3].

Enfin, la dentine tertiaire est quant a elle formée dans un contexte pathologique, en réaction
a agression, ou dans un contexte de vieillissement du tissu. Il en existe la aussi différents types
(figure 4).

Tout d’abord, la dentine réactionnelle, sécrétée en réponse a une agression modérée, sans
altération de la couche odontoblastique. Les odontoblastes se mettent a sécréter a un rythme
plus soutenu. Le calibre des canalicules diminue et la dentine péricanaliculaire augmente [3].

La dentine réparatrice est apposée en cas d’agression sévere avec rupture de la palissade
odontoblastique. Les cellules souches pulpaires environnantes se différencient alors en
odontoblastes-like et sécrétent dans un premier temps la fibrodentine qui est atubulaire et
moins minéralisée que la dentine saine puis I'orthodentine qui contient des tubuli plus espacés
et ayant un trajet plus tourmenté que la dentine normale [3].
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Figure 4 : Schéma d'une coupe de dent représentant la dentine tertiaire (réactionnelle et réparatrice) [3].

2.2 Résines adhésives

2.2.1 Composition

Il existe une multitude de systémes adhésifs aux propriétés diverses. Leur composition
commune est la suivante [7] :

- monomeres fonctionnels ;

- monomeres ou oligomeéres de réticulation ;
- solvants (éthanol, acétone, eau) ;

- initiateurs de polymérisation ;

- charges inorganiques.

Les monomeres sont les principaux éléments des résines adhésives. lls permettent I'union
avec les résines composites, elles-mémes composées de monomeéres méthacrylates. Une
copolymérisation a donc lieu entre le composite et I'adhésif. Il en existe deux types.

D’un coté, les monomeéres ou oligoméres de réticulation. Il s’agit de monomeres de
méthacrylates, notamment le Bisphénol A-glycidyl-Méthacrylate (Bis GMA) et l'urétane-
diméthacrylate (UDMA) que I'on retrouve dans la composition des résines composites. Ces
monomeres présentent un caractere hydrophobe [8].

De l'autre, les monomeres fonctionnels, qui présentent un groupement méthacrylate, site de
polymérisation et un groupement hydrophile, se liant au collagéne ou a I'"hydroxyapatite.
Autrement dit, il s’agit d’un agent de couplage entre les monomeres de la résine adhésive et
la surface dentaire. Ces monomeéres présentent un caractére hydrophile.

Les plus courants sont I’hydroxy-éthyl-méthacrylate (HEMA) ou le 10-Methacryloyloxydecyl
dihydrogen phosphate (10-MDP) [8].

Les résines adhésives sont parfois composées de charges inorganiques afin de renforcer leurs
propriétés mécaniques [7].
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2.2.2  Structure et physiologie

La polymérisation désigne la réaction chimique permettant I'union de plusieurs monomeres
en un polymere de masse plus élevée. Elle est composée de plusieurs phases (figure 5) [9] :

- phase d’initiation : décomposition d’un amorceur par un activateur de polymérisa-
tion en radicaux libres. Il peut s’agir d'une photopolymérisation ou d’une
chémopolymérisation ;

- phase de propagation : les radicaux libres formés induisent I’ouverture des liaisons
vinyliqgues des monomeres et I’élongation du polymére, essentiellement par des
liaisons ester ;

- phase de terminaison : fin de la réaction.
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Figure 5 : Schéma illustrant les principales étapes de la polymérisation [10].

La liaison de plusieurs monomeres en un polymeére s’accompagne d’un retrait volumique du
matériau responsable de contraintes de contraction [11]. La nature et la masse des
monomeres au sein de la chaine polymérique aura une influence sur la qualité de la
polymérisation, le retrait volumique, le degré de conversion et la résistance de I'adhésif [11].

2.3 Formation de la couche hybride et des brides résineuses

La couche hydride est I'interface entre le composite et la dent. Elle résulte du processus
d’hybridation de la dentine qui correspond a l'infiltration du réseau collagénique de la dentine
par les monomeres de résine. Cette couche ainsi formée modifie les propriétés physico-
chimiques de la surface dentinaire [12,13].

La mise en place de la couche hybride est possible selon deux protocoles de collage :
- les systémes mordancage et rincage (M&R) ;
- les systémes auto-mordancgants (SAM).

Ces deux protocoles se distinguent par la présence ou non de I’étape de ringage de I'agent de

mordancgage ainsi que du traitement de la boue dentinaire. Les systéemes adhésifs universels
enfin peuvent s’utiliser selon les deux protocoles de collage.
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2.3.1 Préparation de la surface dentaire

Historiguement, la formation de la couche hybride se fait en trois étapes.

La premiére étape correspond a la déminéralisation de la surface dentinaire sur quelques
microns permettant un accés au réseau collagénique grace a un mordancage acide.
L'application d’un agent mordancant permettra d’une part I'élimination de la boue
dentinaire créée suite au fraisage ; et d’autre part la déminéralisation de la couche externe
de la dentine, afin de dénuder le réseau de fibres collagéniques.

Une surface rugueuse est ainsi créée (figure 6) [12,14].

- 3 - :"'m.kl‘.\l = ‘ - (‘. «

Figure 6 : Aspect de la dentine déminéralisée apreés ringage et avant séchage [15].

2.3.2 Infiltration du réseau collagénique / hybridation

Une fois la couche superficielle de la dentine déminéralisée, celle-ci présente deux types de
porosités (figure 7) :
- une porosité « naturelle » qui correspond aux tubules dentinaires élargis aprés démi-
néralisation ;
- une porosité « thérapeutique » qui correspond a la mise a nu du réseau de fibres de
collagene [8,12].
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Figure 7 : Image électronique des deux porosités de la dentine déminéralisée [8].
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Le réseau de collagene dénudé est alors susceptible de s’effondrer par la formation de liaisons
hydrogénes entre ses fibrilles [16] (figure 8).

- Toy

Figure 8 : Aspect de la dentine mordancée apreés ringage et séchage. L'eau contenue dans les espaces inter-fibrillaires est
évaporée, ce qui conduit au collapsus du collagene [15].

L’application d’un primaire est donc essentielle pour maintenir ce réseau. |l permettra de le
maintenir suffisamment poreux mais aussi de le réorganiser si celui-ci a été collapsé lors du
séchage [15]. Celui-ci est composé d’eau, de monomeres hydrophiles et de solvants
organiques. Le monomeére principalement utilisé est I'HEMA (hydroxy-éthyl méthacrylate)
pour sa capacité a étre soluble dans I'eau. |l présente une extrémité hydrophile se liant au
réseau collagénique et une extrémité hydrophobe permettant l'infiltration de la résine
adhésive dans la dentine déminéralisée [15,17].

Enfin, les monomeres de résine adhésive vont pouvoir pénétrer le systeme poreux. L'interface
résine adhésive-dent est ainsi formée d’un c6té par une couche hybride qui correspond a
I'infiltration du réseau collagénique au sein de la dentine inter- et péritubulaire par la résine
adhésive ; et de I'autre par des brides résineuses (tags) qui correspondent a la pénétration de
la résine au sein des tubules dentinaires élargis [8,12,13] (figures 9 et 10).

Résine adhésive et dentine sont alors liées par un véritable ancrage micromécanique.
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Figure 9 : lllustration schématique de la formation de la couche hybride dans le cas d’un systeme M&R [8].

1¥m Fi W
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Figure 10 : Interface dentine-adhésif observée en Microscopie électronique a balayage d'un systeme M&R3. A : Adhésif; H :
Couche hybride; D : Dentine; T : Bride d'ancrage [15].

3 Les différents systémes adhésifs

On distingue plusieurs systemes adhésifs classés en plusieurs générations en fonction du
nombre d’étape au protocole mais aussi en fonction du traitement de la boue dentinaire
[15,18].

3.1 Les systemes mordancage et rincage (M&R) (figure 11)
Les systemes de mordancage et rincage consistent en [I'application d’un acide
orthophosphorique, suivi d’'une étape de ringage. Celui-ci est appliqué 15 secondes sur la

dentine et 30 secondes sur I’émail [15]. Ce systeme est basé sur I’élimination de la boue
dentinaire.
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On distingue les systémes M&R3 en trois étapes, chaque étape constituant un flacon :

- mordangage/rincage ;

- application d’un primaire ;

- mise en place de I'adhésif.
Il s’agit du systeme comprenant le plus d’étapes au protocole et par conséquent le plus
complexe d’utilisation mais il aboutit aux forces d’adhérence les plus élevées [17].

Et les systemes M&R2 en deux étapes :

- mordangage/rincage ;

- application du primaire et de I'adhésif.
Pour ce type de systéme, le primaire et I’adhésif sont contenus dans le méme flacon. Ces
systemes sont plus sensibles a la dégradation hydrolytique de par la différence de polarité
entre le primaire (hydrophile) et I’adhésif (hydrophobe) [17].

ADHESIFS AVEC MORDANCAGE
PREALABLE ET RINCAGE (M&R)

ScotchBond MP
All Bond 2
Optibond FL
Syntac Classic

—— ——

: Primaire Résine
1 Ringage Séchage Polymérisation
Mordangage Monomeéres Monoméres
(H3PO4 35% hydrophiles hydrophobes
-15 sec.) + solvants

A A

Primaire
Ringage + Polymérisation
Résine
* Solvants Alcool * Solvants Acétone * Solvants Eau
Optibond Solo + One Step Plus One-Coat
Scotchbond One XT, Excite ~ Prime&Bond NT James 2
Gluma Comfort, Permaquick1  Gluma One Bond Syntac Sprint

Tenure Quick, STAE
Definitive B, Solist

Figure 11 : Schéma synthétisant le protocole de collage des systemes M&R [15]
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3.2 Les systéemes automordancgants (SAM) (figure 13)

Pour les systemes automordancants, I’étape de rincage est éliminée. lls contiennent des
monomeres acides qui déminéralisent et infiltrent la dentine de maniére simultanée. Ainsi,
I'’étape de mordancage et d’application du primaire sont conjointes [15].

Ce systéme est basé sur la conservation de la boue dentinaire, celle-ci sera infiltrée. La zone
hybride contient donc a la fois les protéines de la boue et de la dentine.

On distingue les SAM2 en deux étapes :

- application d’un primaire acide ;

- mise en place de I'adhésif.
Et les SAM1 en une seule étape (figure 12). Ceci permet de simplifier le protocole clinique et
ainsi de limiter les erreurs de manipulation. Cependant, la coexistence d’eau, des monomeres
hydrophobes, hydrophiles, des solvants dans un seul flacon pourra induire des séparations de
phase au sein du matériau [15]. De plus, la présence importante d’eau favorise la dégradation
hydrolytique au cours du temps [17].

XEND ITI DENTINE

-

Bride d’ancrage [15].
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SYSTEMES AUTO-MORDANGCANTS (SAM)

Clearfil SE Bond
Clearfil Liner B 2V
NRC + P&B NT
! ! ! i Mac Bond I
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Aclde | ringage Tt Bond
Tenure Uni-Bond
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Protect Bond
Apol Bond
G Bond
Futura Bond
! : Etch&Prime 3
e Adper Prompt L Pop
Primaire  poj mérisation  Hybrid Bond
Acide One Up Bond
- Adhésifs dits Tenure No-efch
Résine «toutenun»  Xenolll
I Bond
S3Bond

Figure 13 : Schéma synthétisant le protocole de collage des systéemes auto-mordangants [15].

3.3 Les adhésifs universels

Les adhésifs universels sont ainsi nommés car ils peuvent étre utilisés selon différentes
stratégies opératoires : en mode auto-mordangant (AM), en technique mordangage et ringage
(M&R) ou en mordancgage sélectif de I’émail (MSE), ce qui les distingue des systémes auto-
mordangants en une étape (SAM1), qui reposent sur un protocole unique sans étape de
mordancage préalable. Cette polyvalence constitue I'un de leurs principaux atouts cliniques et
leur confere une plus grande adaptabilité aux situations opératoires.

Comme les SAM1, les adhésifs universels contiennent des monomeres acides fonctionnels
assurant simultanément le conditionnement et l'infiltration du substrat dentinaire. Toutefois,
ils se caractérisent par l'intégration de monomeres fonctionnels spécifiques, tels que le 10-
MDP (10-Methacryloyloxydecyl Dihydrogen Phosphate), reconnu pour sa capacité a établir des
interactions chimiques stables avec I’hydroxyapatite résiduelle. Ce monomeére permet non
seulement une infiltration micromécanique au sein du réseau collagénique, mais également la
formation de sels de calcium MDP relativement insolubles, participant a une liaison chimique
plus durable [17,19].

Par ailleurs, la formulation des adhésifs universels est généralement optimisée par rapport aux
SAM1, avec une meilleure maitrise de I’hydrophilie, de la composition en solvants et parfois
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I'incorporation de charges nanométriques, ce qui contribue a améliorer leurs propriétés
physico-chimiques et leur comportement clinique [20]. Ainsi, bien qu’ils puissent étre utilisés
selon une approche auto-mordancante similaire aux SAM1, les adhésifs universels
représentent une évolution plus polyvalente et plus aboutie des systemes adhésifs

contemporains.

La figure 14 résume les différents systemes adhésifs décrits précédemment ainsi que les
différentes étapes du protocole de collage.

échoge 3. Adhésif

Photopolymeérisation
Séchage
Photopolymérisation
) Séchage
5 E’)Ph ﬂ mp g ‘ym o
Séchoge
Phatopalymérisation
Rincage séchoge
Séchage Photopolymérisation

Séchage
Photopolymérisation

Figure 14 : Récapitulatif des différents systemes adhésifs
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4  Mécanismes de dégradation a I'interface résine adhésive / dent

L'adhésion dentine-résine constitue aujourd’hui un pilier fondamental de la dentisterie
restauratrice moderne. La capacité d’une résine adhésive a se lier durablement a la dentine
repose sur la formation d’une couche hybride, zone d’interpénétration entre le réseau
collagénique déminéralisé et la résine polymérisée. Cette interface joue un role central dans
la stabilité mécanique, la résistance a la microinfiltration et la durabilité globale des
restaurations.

Cependant, malgré les progrés considérables des systémes adhésifs, I'interface dentine—résine
reste un maillon faible dans la longévité des restaurations. Exposée a un environnement buccal
complexe, humide et soumis a des sollicitations mécaniques et thermiques répétées, elle subit
une dégradation progressive qui compromet sa cohésion et son intégrité. Les mécanismes
responsables de cette détérioration sont multiples, souvent interdépendants, et peuvent étre
classés en trois grandes catégories :

- La dégradation chimique, impliguant principalement I’action de 'eau, I’hydrolyse des
polymeres et du collagene, la plasticisation, ainsi que la solubilisation et la lixiviation
des monomeres résiduels et additifs. Ces phénomenes affaiblissent progressivement
la couche hybride et favorisent I'apparition de microfissures et de zones poreuses.

- La dégradation biologique (biodégradation), due a l'action d’enzymes endogénes
(MMPs, cathepsines) et exogenes (enzymes salivaires et bactériennes), ainsi que des
neutrophiles présents dans le fluide gingival. Ces acteurs enzymatiques hydrolysent les
composants organiques de l'interface, accélérant la perte de cohésion mécanique et
augmentant le risque de micro-infiltrations et de récidive carieuse.

- La dégradation physique, résultant des contraintes mécaniques et thermiques subies
par la restauration. La contraction de polymérisation, la fatigue masticatoire et le vieil-
lissement thermique provoquent des microfissures, des décollements marginaux et
des zones vulnérables, préparant le terrain a I’action conjointe des mécanismes chi-
miques et biologiques.

Comprendre ces processus est essentiel pour optimiser les protocoles adhésifs, améliorer la
formulation des résines et développer des stratégies visant a prolonger la durabilité des
restaurations. Les sections suivantes détaillent ces différents mécanismes, en mettant en
évidence leurs causes, leurs conséquences et les interactions complexes qui compromettent
I'intégrité de I'interface dentine—résine.

4.1 Dégradation chimique

La durabilité de I’'adhésion dentine-résine repose sur la stabilité chimique de la couche
hybride. Or, cette interface est soumise a un environnement humide et dynamique ou I'eau
joue un roéle central dans la dégradation progressive des composants organiques et
polymériques.
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Les phénomenes de diffusion d’eau, d’hydrolyse, de plasticisation, de solubilisation et de
lixiviation sont étroitement liés et contribuent a I'affaiblissement de la couche hybride. L’eau
agit a la fois comme réactif chimique, comme plastifiant du réseau polymérique, et comme
vecteur pour la migration des monomeres résiduels.

Ainsi, la dégradation chimique apparait comme un mécanisme complexe, multifactoriel et
auto-entretenu, responsable de la diminution de la performance et de la longévité des
restaurations adhésives.

4.1.1 Hydrolyse

4.1.1.1 Des polyméres résineux

L’hydrolyse est considérée comme le principal facteur de dégradation de la résine au sein de
la couche hybride [21].

Apres polymérisation, la matrice de résine forme un réseau tridimensionnel en apparence
stable. Les monomeéres méthacrylates sont reliés entre eux principalement par des liaisons
ester, or celles-ci sont particulierement sensibles a I’eau et subissent une hydrolyse selon la
réaction :

R-C(=0)-0-R'+H20->R-C(=0)-OH+R'-OH

Cette réaction entraine la rupture des liaisons ester. La liaison entre la chaine polymérique et
les groupements latéraux se brise et forme des acides carboxyliques et des alcools [22].

La conséquence principale est une fragilisation du réseau polymérique se traduisant par une
perte de cohésion de la matrice résineuse. La rupture des liaisons ester réduit la densité
réticulaire et provoque un ramollissement de la résine ce qui aboutit a une diminution de la
résistance mécanique globale.

Hashimoto et al. (2003) décrivent I'hydrolyse de la résine contenue dans les espaces
interfibrillaires au sein de la couche hybride, se caractérisant par une diminution des valeurs
d’adhérence dentine/adhésif [23].

Cette fragilisation facilitera I"apparition de microfissures au sein du réseau augmentant la
pénétration d’eau et d’enzymes.

Par ailleurs, la nature des monoméres et notamment leur caractére plus ou moins hydrophile
aura une influence sur leur sensibilité a I’hydrolyse. Les adhésifs de type SAM contiennent une
plus grande quantité de monoméres hydrophiles, tels que 'HEMA, par rapport aux adhésifs
type M&R. lls absorbent davantage d’eau et subissent donc une hydrolyse plus prononcée, ce
qui peut accentuer la dégradation mécanique de I'interface résine/dentine [24].

4.1.1.2 Des fibrilles de collagene
Lors du collage, la phase de mordangage acide entraine la déminéralisation partielle de la

dentine intertubulaire et expose le réseau de fibrilles de collagene. Idéalement, ces fibrilles
devraient étre entierement imprégnées par la résine adhésive, formant ainsi la couche
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hybride. Cependant, de nombreuses études ont montré que cette imprégnation est rarement
complete : des zones de collagene restent partiellement ou totalement non infiltrées par la
résine [25]. Ces régions, pauvres en résine et riches en eau, représentent des points de
vulnérabilité au sein de I'interface.

En I’'absence de protection polymérique, le collagéne déminéralisé demeure en contact direct
avec I'eau provenant des tubules dentinaires ou du milieu buccal. Cette exposition prolongée
conduit a une hydrolyse lente des liaisons peptidiques du collagéne. Ce processus provoque
progressivement une désorganisation du réseau fibrillaire et une perte de cohésion de la
matrice collagénique [16,26].

Hashimoto et al. (2010) ont montré, par microscopie électronique, que les fibrilles non
infiltrées présentaient une altération structurale progressive lors d’un vieillissement prolongé
en milieu aqueux, confirmant I’existence d’une dégradation hydrique indépendante de toute
activité enzymatique [25] (figure 15).
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Figure 15 : Images MEB d'une coupe de dent au niveau de la couche hybride. (a) : Echantillon test in vitro aprés 24H de col-
lage. (c) : Echantillon placé in vivo dans un environnent buccal humain pendant 2 ans, montrant 'altération structurale des
fibrilles de collagéne. H : couche hybride; B : Résine adhésive [25].

L'importance de cette hydrolyse dépend étroitement de la qualité de I'infiltration initiale de la
résine. Plus la zone de dentine déminéralisée est large et mal imprégnée, plus la proportion
de collagéne non exposé a l'eau augmente, favorisant la diffusion des fluides et la
déstructuration progressive des fibrilles. Cette désorganisation affaiblit la cohésion de la
couche hybride et entraine, a long terme, une réduction de la force d’adhésion entre la dentine
et la résine [27].

4.1.2 Diffusion et plasticisation par |'eau

Les résines adhésives sont sensibles a la pénétration de I'eau dans leur réseau polymérique.
Cette diffusion est facilitée par la présence de monomeéres hydrophiles, de microfissures
initiées par I’hydrolyse des liaisons ester, ou encore par des zones présentant des défauts de
polymérisation.

En présence d’eau, un phénomeéne de plasticisation peut alors se produire, entrainant
plusieurs effets déléteres.
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D’abord, une diminution de la rigidité du matériau. Les molécules d’eau s’intercalent entre les
chaines de polymeéres et interagissent avec les groupements polaires, réduisant ainsi les forces
d’interactions inter-chaine et entrainant une augmentation de la mobilité des chaines
polymériques [28]. Cette eau dite « liée » forme des liaisons hydrogéne avec les groupements
hydrophiles du polymere, provoquant une plasticisation interne sans nécessairement
provoquer une perte de matiére [29].

L’absorption d’eau provoque également un gonflement ou « swelling » de la matrice
entrainant une diminution de la rigidité et la dureté du matériau se traduisant par une baisse
du module d’élasticité [26].

Ito et al. (2005) rapportent qu’un échantillon tres hydrophile (12,8% en poids d’eau absorbée)
perd environ 73 % de son module d’élasticité aprés 3 jours d’'immersion, alors qu’un matériau
peu hydrophile (0,55% en poids d’eau absorbée) ne perd que 15 % sur la méme période ; les
résines commerciales étudiées ont présenté des pertes de module d’élasticité comprises entre
19 et 42 % [30].

Malacarne et al. (2006) ont montré que la quantité d’eau absorbée varie selon la formulation
adhésive et notamment de |'hydrophilie des monomeres qui les composent. Le taux
d’absorption d’eau était plus faible pour les adhésifs les moins hydrophiles [29].

Ces modifications se traduisent par une baisse de la résistance mécanique (résistance au
cisaillement et a la traction) de I’ensemble.

Abdalla et al. ont montré une réduction significative de la résistance a la microtraction apres
4 ans de stockage dans I'eau par rapport a 24 heures [31].

La plasticisation modifie également les propriétés thermomécaniques du polymere. La
température de transition vitreuse diminue, ce qui signifie que le polymere devient plus
flexible a température ambiante. Cette diminution de la température de transition vitreuse
s’accompagne d’une augmentation de la déformation plastique sous charge, rendant le
matériau plus susceptible de se déformer de fagon permanente lors d’efforts mécaniques [28].
De plus, la résistance viscoélastique du polymeére diminue, traduisant une perte de rigidité et
une altération de la capacité du matériau a résister aux contraintes cycliques en milieu humide
[30][32].

4.1.3 Solubilisation et lixiviation des monomeres résiduels, charges et additifs

Méme apres polymérisation, les résines adhésives contiennent des monomeres résiduels non
réticulés, des charges et divers additifs (agents de remplissage, stabilisants, initiateurs)
susceptibles de subir un processus de solubilisation et de lixiviation lorsqu’ils sont exposés a
I'eau ou a la salive.

Le phénoméne commence par la solubilisation, qui correspond a la dissolution partielle de
composants de la résine directement dans le milieu aqueux, sans nécessairement migrer vers
I'extérieur de la matrice. Les monomeéres hydrophiles résiduels, comme le HEMA ou le
TEGDMA, présentent une forte affinité pour I'eau et peuvent se dissoudre a l'intérieur du
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polymere [33]. Contrairement a la plasticisation, ou I’eau intercale les chaines polymériques
et réduit directement la rigidité, la solubilisation entraine une modification progressive de la
structure interne de la matrice par perte de matiéere et création de zones de porosité. On parle
d’eau « libre » [29].

La lixiviation est I’étape suivante : il s’agit de la migration physique de ces molécules dissoutes
hors de la résine, dans la dentine ou le milieu environnant. Cette diffusion est facilitée par la
plasticisation du polymere, par les microfissures et I’'eau libre présente dans la matrice. Les
composants susceptibles d’étre lixiviés comprennent les monomeres résiduels, certaines
charges ou additifs.

Cette fuite progressive de composants hydrosolubles se traduit par une baisse mesurable de
la masse du matériau.

Malacarne et al. (2006) observent une baisse progressive de la masse des résines adhésives
testées les plus hydrophiles dés le 2¢ jour d’immersion dans |'eau. Cette perte de masse
correspondait a I’élution de monomeéres non polymérisés (HEMA, TEGDMA, Bis-GMA) et a la
dissolution d’additifs hydrophiles [29].

La solubilisation et la lixiviation des composants non réticulés entrainent une création de
microcavités et de porosités au sein de la couche hybride, réduisant la cohésion mécanique et
favorisant les phénomenes d’hydrolyse secondaire.
Elles participent également a la biodégradation enzymatique et bactérienne en libérant dans
le milieu des substrats organiques favorables a I’activité des MMPs et des bactéries cariogénes
[34].

4.1.4 Nanofuites et gradient hydrique

Le nanoleakage correspond a la pénétration de petites molécules ou ions dans la couche
hybride entre la résine et la dent, méme lorsqu’aucune fissure n’est visible. Il traduit
I'existence de microzones poreuses ol |’eau ou d’autres substances peuvent circuler, révélant
une perméabilité de I'interface.

Dans les systémes adhésifs « mordangage et ringage », le nanoleakage survient souvent
lorsque la résine n’infiltre pas complétement la dentine déminéralisée, laissant des zones
partiellement imprégnées. Avec les adhésifs auto-mordangants, bien que la résine
déminéralise et infiltre simultanément, des couches trés hydrophiles peuvent retenir de I’eau
résiduelle, ce qui peut conduire a une polymérisation incompléte et a la formation de
microzones perméables dans la résine [35].

Ainsi, le nanoleakage révéle que les adhésifs ne pénétrent jamais complétement le réseau de
collagéne, et que la perméabilité de la couche hybride varie du haut vers le bas, contribuant a
la dégradation a long terme de l'interface résine-dentine.

Ce phénomene peut étre mis en évidence en microscopie électronique apres imprégnation au
nitrate d’argent, révélant les canaux nanométriques empruntés par les fluides au sein de la
couche hybride. Ces structures caractéristiques sont décrites sous le terme de “water trees”
[36] (figure 16).

34



Figure 16 : Photomicrographies MEB obtenues par tomographie FIB aprés alignement, segmentation et reconstruction du
modéle (volume total d’environ 25 x 25 x 25 um?3), illustrant les water trees (en rouge) et I'enveloppe externe de la dentine
non affectée et des tubules dentinaires (en jaune). Ag(s) : Nitrate d’argent ; Hy : Couche hybride ; T(s) : Tubules dentinaires ;
M : Matrice adhésive ; F : charges adhésives ; Ud : Dentine non affectée [36].

Les molécules d’eau peuvent pénétrer dans l'interface adhésive via le nanoleakage, et la
dégradation hydrolytique qui en découle entraine I’élargissement des voies de nanoleakage
[37]. Ce phénomene illustre ainsi l'interdépendance des différents mécanismes de
dégradation de l'interface.

Au-dela du nanoleakage, un autre mécanisme de mouvement hydrique contribue a la dégra-
dation de la couche hybride : le gradient hydrique. La dentine, particulierement la dentine
intertubulaire, est hydrophile en raison de sa matrice collagénique riche en groupements po-
laires et de sa présence d’eau libre dans les tubules. A Iinverse, la résine polymérisée est
relativement hydrophobe, surtout dans les zones riches en monomeéres hydrophobes comme
le Bis-GMA ou 'UDMA. Cette différence de polarité crée un gradient chimique et osmotiques
au sein de la couche hybride [38].

Ce phénomene est particulierement significatif dans les adhésifs de type SAM ou la couche
hybride présente un gradient de polarité marqué de la dentine profonde (trés hydrophile) vers
la résine superficielle (plus hydrophobe) [39].

L’eau circule ainsi en réponse a ce gradient, ou elle agit comme vecteur de dégradation : elle
favorise les réactions d’hydrolyse, la lixiviation des composants résiduels ou encore la
plasticisation du réseau polymérique, initiant ainsi un processus de détérioration progressive
de lI'interface adhésive [38].
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Tableau 1 : Tableau récapitulatif des différents modes de dégradation chimique de I'interface dentine-résine adhésive.

Conséquences sur I'interface dentine —

Mécanisme . . . .
.. Processus résine adhésive
chimique
. - Fragilisation du réseau polymérique
Hydrolyse des - Rupture des liaisons ester du . g. . p y q
R R , . , - Diminution de la densité réticulaire
polyméres polymeére de résine en pré- , . L.
- , - Perte de cohésion mécanique
résineux sence d’eau " . .
- Apparition de microfissures
- Rupture des liaisons pepti- - Altération de la structure du colla-
Hydrolyse du . . R
. diques du collagéne en géne
collagéne i , , . , .
présence d’eau - Perte de cohésion mécanique

- Gonflement de la matrice
- Augmentation de la déformabilité,

. - Intercalation d’eau entre ramollissement du matériau
Plasticisation . L. . . L . .
chaines polymériques - Réduction de la résistance méca-
nique

- Fatigue prématurée

. . . - Perte de matiere, création de zones
- Dissolution des monomeres hy-

drophiles résiduels, charges et poreuses
Solubilisation et addFi)tifs ! & - Libération de mono-
lixiviation meéres/charges/additifs

- Migration de ces molécules

. - Diminution de la résistance méca-
hors de la matrice

nique

. . , - Persistance de zones perméables,
- Circulation d’eau et autres T .
. . pénétration de fluides
fluides au sein de la couche hy- e
Nanoleakage . . . - Catalyse et amplification des autres
bride via des microzones , . ..
phénomeénes (hydrolyse, plasticisa-
poreuses . o
tion, lixiviation)

. . - Persistance de zones perméables,
- Différence de pression osmo- e .
fiaue entre |a dentine pénétration de fluides
Gradient hydrique d - Catalyse et amplification des autres

hydrophile et la résine adhésive phénomenes (hydrolyse, plasticisa-
hydrophobe . L
tion, lixiviation)
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4.2 Dégradation biologique (biodégradation)

La dégradation biologique, ou biodégradation, désigne I’ensemble des processus
enzymatiques endogénes et exogenes qui altérent les constituants organiques de la couche
hybride et de la matrice résineuse.
Contrairement a la dégradation chimique, principalement liée a I’eau et aux phénomeénes
d’hydrolyse, la biodégradation implique I’action d’enzymes d’origine dentinaire, salivaire ou
bactérienne, capables d’hydrolyser les liaisons peptidiques et estérifiées des composants de
I'interface.

Ces mécanismes, étroitement interdépendants, contribuent a la perte de cohésion mécanique
de linterface dentine-résine adhésive, a la réduction de la résistance adhésive, a la
réinfiltration bactérienne et la récidive carieuse [38].

4.2.1 Dégradation enzymatique de la matrice collagénique

4.2.1.1 Parles Métalloprotéases matricielles

Les métalloprotéinases matricielles (MMPs) sont des endopeptidases dépendantes du zinc,
naturellement présentes dans la dentine, ol elles participent au remodelage physiologique de
la matrice extracellulaire, a la maturation de la dentine et aux mécanismes de défense
pulpaire.

Les MMPs principales impliquées dans la biodégradation de la couche hybride sont la
collagénase (MMP-8) et les gélatinases (MMP-2 et MMP-9), synthétisées par les odontoblastes
et intégrées dans la dentine minéralisée sous forme latente. Leur activité est régulée par les
TIMPs (Tissue Inhibitors of Metalloproteinases) [40].

La latence des MMPs est assurée par un mécanisme appelé “cysteine switch” : un résidu
cystéine du propeptide de I’'enzyme se lie au zinc catalytique, empéchant ainsi I'acces de I'eau
au site actif et bloquant I’hydrolyse du collagene (figure 17).

Lors du protocole de collage, I'acidification de la dentine (par mordangage ou auto-
mordancage) entraine une déminéralisation partielle et expose les fibrilles de collagéne. Le
changement de pH, combiné a d’autres facteurs tels que le stress oxydatif ou I’action des
cathepsines cystéines, rompt le cysteine switch, libérant le zinc et activant le site catalytique
des MMPs [40,41].
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Figure 17 : Schéma explicatif du "Cysteine Switch" [41].

Une fois activées, les MMPs hydrolysent directement les liaisons peptidiques du collagene
exposé dans les zones non infiltrées par la résine, entrainant progressivement la perte de
cohésion de la couche hybride. Ce mécanisme enzymatique se distingue de I’hydrolyse
chimique passive par 'eau, qui agit lentement et de maniére non spécifique, tandis que les
MMPs ciblent sélectivement la triple hélice et les régions vulnérables du collagéne.

De nombreuses études montrent I'aspect microscopique de cette dégradation enzymatique
de la matrice collagénique.

Pashley et al. (2004) montrent dans leur étude la dégradation protéolytique du collagene dans
les échantillons de dentine déminéralisée a I'acide orthophosphorique conservés pendant
250j dans I’huile pure par rapport aux échantillons conservés 250j dans de la salive artificielle
contenant des inhibiteurs de protéases. Les figures 18 et 19 montrent que la matrice de
collagéne déminéralisée (CM) a été dissoute dans I’échantillon vieilli dans la salive artificielle
(fleche) et a été préservée dans I'échantillon vieilli dans la salive artificielle contenant des
inhibiteurs de protéases. De plus, des dépots de cristallites sont observé le long de la surface
de coupe de la dentine et le long du front de déminéralisation [42].
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Figure 18 : Image MET de dentine mordancée a l'acide incubée dans la salive artificielle pendant 250 jours. CM : Collagéne
déminéralisée ; D : Dentine. E : Résine époxy. [42].

Figure 19 : Image MET de dentine mordancée a l'acide incubée dans de la salive artificielle contenant des inhibiteurs de pro-
téases pendant 250 jours. CM : Collagéne déminéralisée ; D : Dentine ; E : résine époxy ; T : Tubule dentinaire. [42].

Carrilho et al. (2007) ont démontré, dans leur étude, I'importance du phénomeéne de
dégradation enzymatique de la matrice collagénique dans linterface adhésive. Des
échantillons de troisiemes molaires ont été restaurés selon un protocole adhésif « mordancage
& ringage », puis conservés pendant 6 mois dans de la salive artificielle avec ou sans inhibiteurs
de protéases.

La figure 20 illustre clairement la différence entre les deux conditions :

- Sans inhibiteurs de protéases (A) : les tubules dentinaires sont majoritairement expo-
sés, et le collagene intertubulaire est partiellement dégradé (*), témoignant de
I'activité enzymatique endogene (MMPs et cathepsines).

- Avec inhibiteurs de protéases (B) : les tubules sont entierement obstrués par la résine
(fleches noires) et la dentine intertubulaire est uniformément recouverte d’adhésif (*),
signe d’une préservation de la matrice collagénique et d’une meilleure stabilité de la
couche hybride [43].
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. 10 pm
Figure 20 : Image MEB représentant une coupe au niveau de la couche hybride aprés 6mois de conservation dans la salive
artificielle sans (A) et avec inhibiteur de protéases (B) [43].

De méme, Hebling et al. (2005) ont étudié le comportement in vivo de molaires primaires
lactéales restaurées 6 mois auparavant selon un protocole adhésif M&R et un composite avec
et sans pré-traitement a la Chlorhexidine 2%, un inhibiteur de protéases.

Aprés coloration a I'acide phosphotungtique et a I'acétate d’uranyle, ils observent dans le
groupe témoin (A) une couche hybride presque completement dégénérée et des zones de vide
(astérisque). Dans le groupe ayant subi le pré-traitement a la Chlorhexidine 2% (B), la couche
hybride apparait normale (figure 21).

40



Figure 21 : Analyse TEM de la couche hybr/de de molaires primaires restaurées 6 mois auparavant, sans (groupe témoin) et
avec pré-traitement a la Chlorhexidine 2% apres coloration a I'acide phosphotungstique et ¢ I’acétate d’uranyle. H : Couche
Hybride. D : Dentine. C : Composite. A : Adhésif. [44].

Apres imprégnation au nitrate d’argent, ils observent dans le groupe témoin (C) de
nombreuses infiltrations sous forme de dépdts de nitrate d’argent noirs qui remplissent
presque complétement la couche hybride. L'argent a comblé les espaces remplis d'eau qui ont
remplacé les fibrilles de collagene. Dans le groupe ayant subi le pré-traitement a la
Chlorhexidine 2% (D), ils observent des dép6ts de nitrate d’argent en quantité beaucoup plus
faible et plus éparpillés dans la couche hybride (pointeur) (figure 22).

Figure 22 : Analyse TE de la couche hybr/de demola/res primaires restaurees 6 mois auparavant sans (groupe témoin) et
avec pré-traitement a la Chlorhexidine 2% aprés imprégnation au nitrate d’argent. A : Adhésif ; H : Couche hybride ; D : Den-
tien ; C : résine composite ; P : Copolymeres d’acide polyalcénoique. [44].

Cette dégradation enzymatique la matrice collagénique entraine |'apparition de zones
poreuses qui fragilisent I'interface dentine - résine adhésive et entrainent une baisse des
propriétés mécaniques et une perte de rigidité de I'ensemble.
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Carriho et al. (2009) montrent dans leur étude de 2009 une baisse significative du module
d’élasticité ainsi qu’une solubilisation du collagéne dans les échantillons de dentine
déminéralisée incubés dans la salive artificielle sans pré-traitement a la Chlorhexidine 2% par
rapport aux échantillons prétraités a la Chlorhexidine 2% [45].

4.2.1.2 Parles Cathepsines cystéines

Les cathepsines cystéines constituent une seconde famille d’enzymes protéolytiques
présentes dans la dentine, en particulier les cathepsines B, K et L. Produites par les
odontoblastes, elles sont capables de diffuser dans les tubules dentinaires via le fluide
dentinaire et participent au remodelage physiologique des tissus [40].

La figure 23 montre la présence de la cathepsine B dans les tubules dentinaire visualisée par
contraste interférentiel différentiel aprés immunomarquage a l'aide d’anticorps anti-
cathepsine B.

Figure 23 : Cathepsine B dans les tubules dentinaires. Coupe transversale du tissu dentinaire visualisée par contraste interfé-
rentiel différentiel (DIC) (A). La cathepsine B intratubulaire a été immunomarquée a l'aide d'un anticorps primaire anti-
cathepsine B humaine de lapin et d’un anticorps secondaire anti-IgG de lapin de souris conjugué a I'Alexa Fluor 594°® dans le
canal rouge (B). Images fusionnées (C). T : Tubules. [40]

Les cathepsines cystéines agissent préférentiellement en milieu légérement acide (pH 5-6),
correspondant aux conditions retrouvées dans la dentine déminéralisée apres mordangage ou
sous une restauration adhésive exposée a I’"humidité [40].

Leur action sur la matrice collagénique est double :

D’une part, elles dégradent directement certaines régions du collagene, notamment les
télopeptides, c’est-a-dire les extrémités libres et flexibles des chaines polypeptidiques qui ne
participent pas a la formation de la triple hélice (figure 24). Ces zones plus accessibles servent
de points d’attaque privilégiés, et leur hydrolyse fragilise les extrémités des fibrilles, facilitant
la désorganisation du réseau collagénique. Cette action directe est particulierement
importante dans les zones ou la résine n’a pas complétement infiltré le collagéne,
contrairement a I’hydrolyse chimique par I’eau, qui agit plus lentement et de maniére non
spécifique sur les liaisons peptidiques du collagene exposé.
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Figure 24 : Schéma représentant la triple hélice du collagéne et ses extrémités appelées télopeptides [46].

D’autre part, les cathepsines cystéines contribuent a I'activation indirecte des MMPs. Elles
clivent le propeptide contenant le résidu cystéine responsable du “cysteine switch” (figure 17),
levant ainsi I'inhibition du site catalytique des MMPs latentes. De plus, elles peuvent dégrader
les TIMPs (inhibiteurs naturels des MMPs), amplifiant encore I’activité des MMPs.

Cette synergie enzymatique crée un cercle vicieux : les cathepsines fragilisent les télopeptides,
activent les MMPs, qui a leur tour dégradent la triple hélice du collagéne exposé, accélérant
considérablement la biodégradation de la matrice organique [40].

4.2.2 Dégradation enzymatique de la matrice résineuse

La résine adhésive utilisée pour restaurer la dentine est exposée a un environnement
biologique complexe comprenant la salive, les enzymes tissulaires endogénes et les bactéries
buccales. Ces facteurs interagissent avec la résine et le collagene de la couche hybride,
entrainant une biodégradation progressive qui fragilise I'interface dentine-résine et favorise
I'apparition de caries secondaires.

4.2.2.1 Par les enzymes salivaires
La salive contient a la fois des éléments inorganiques, comme le calcium et le magnésium, et
des éléments organiques, principalement des protéines.

Certaines de ces protéines possedent une activité estérasique, impliquée dans la dégradation
des matériaux dentaires a base de résine.
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Parmi elles, I'estérase salivaire humaine (HSDE) se distingue par sa capacité a hydrolyser
efficacement le Bis-GMA, un monomere largement utilisé dans les composites et les adhésifs
dentaires. Par ailleurs, des activités proches de celles de la cholestérol estérase (CE) et de la
pseudocholinestérase (PCE) ont été détectées dans la salive [47]. Des études ont montré que
les enzymes commerciales CE et PCE peuvent rompre les liaisons ester présentes dans la
matrice de résine, et que I'HSDE, présentant des propriétés similaires, exerce un effet
comparable sur ces monomeres [48,49].

D’autres protéines salivaires participent a la dégradation de la matrice résineuse. L’albumine
salivaire posséde également une activité de type CE et PCE particulierement lorsqu’elle est liée
au zinc-alpha2-glycoprotéine (ZAG). Le complexe ainsi formé participe a la dégradation
enzymatique de la matrice résineuse en milieu alcalin [50].

Les propriétés mécaniques de la résine sont diminuées par cette activité estérase.

Oskoe et al. montrent dans leur étude de 2019 une diminution de la traction diamétrale et du
module d’élasticité des résines composites incubées dans un milieu contenant de la salive
artificielle et des enzymes estérases par rapport a celles incubées dans de la salive artificielle
seule [51].

De plus, Kermanshahi et al. (2010) montrent que cette activité enzymatique est responsable
de micro-infiltrations bactériennes a l'interface de collage entre la dent et la résine [52].

4.2.2.2 Parles enzymes bactériennes

Au sein du biofilm cariogéne, plusieurs bactéries peuvent étre responsables d’une dégradation
de l'interface adhésive par infiltration marginale. Streptococcus Mutans (S. Mutans) constitue
la principale espece bactérienne responsable du processus de biodégradation.

Ces bactéries ont une plus grande affinité pour les résines composites par rapport a d’autres
surfaces comme I'’émail, les céramiques ou les amalgames [53].

De plus, elles sécrétent des enzymes estérases capables de dégrader les polymeres
méthacrylates présents dans les résines adhésives et composites. Ces enzymes hydrolysent
spécifiquement les liaisons ester des monomeres polymérisés comme le Bis-GMA, le TEGDMA
ou 'UDMA, entrainant une fragmentation de la matrice organique du polymere [54].

Bourbia et al. (2013) ont démontré que l'incubation de résines adhésives a base de Bis-GMA
pendant 30 jours dans un milieu contenant des S. Mutans entrainait une augmentation
considérable de la rugosité de surface des résines par rapport au groupe témoin [54] (figure
25).
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Figure 25 : Micrographies électroniques a balayage d'adhésif M&R (SB) et auto-mordangant (EB) au jour 0 (d, g), aprés 30
jours d'incubation dans des flacons stériles contenant une infusion cerveau-coeur (e, h) et contenant des S.Mutans (f, i) [54].

La dégradation enzymatique conduit a la libération de produits de dégradation hydrosolubles,
notamment le Bis-HPPP (bis-hydroxypropoxyphényl propane) issu de I’hydrolyse du Bis-GMA,
le TEG (triéthylene glycol) issu de I’hydrolyse du TEGMA, ainsi que de I’acide méthacrylique
[52].

Finer et al. (2004) ont démontré que I'exposition des résines a une estérase bactérienne
provoquait une augmentation significative de I'élution de ces composés, traduisant une
rupture progressive du réseau polymérique [48].

La libération de ces sous-produits de dégradation ne se limite pas a une altération physico-
chimique du réseau polymérique : elle influence également le comportement métabolique des
bactéries présentes au niveau de la limite marginale. Plusieurs études ont montré que le Bis-
HPPP et le TEG agissent comme substrats métaboliques pour S. Mutans, stimulent son
adhésion et augmentent sa virulence [55-57].

Sadeghinejad et al. (2017) ont montré que le Bis-HPPP stimule I'expression des génes codant
pour les glucosyltransférases (gtfB, gtfC), enzymes essentielles a la synthése du biofilm
cariogene. Parallelement, I'exposition au Bis-HPPP augmente la production d’estérases
bactériennes, qui hydrolysent davantage les méthacrylates du réseau polymérique,
contribuant ainsi a un cercle auto-entretenu de biodégradation [55].
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De la méme maniere, Khalichi et al. (2004) ont observé que le TEG favorise la croissance et
I'adhésion de Streptococcus Mutans ainsi que sa production d’acides. En renforcant
I'expression des genes codant pour les glucosyltransférases, le TEG contribue a la formation
d’un biofilm plus dense et plus cariogene. Cette stimulation bactérienne facilite I’accumulation
du biofilm sur la restauration, amplifiant I'attaque acide et le risque de carie secondaire au
niveau des marges restauratrices [56,57].

Ce mécanisme enzymatique est amplifié en environnement acide (pH < 5), comme c’est le cas
dans le biofilm cariogéne riche en acides organiques issus du métabolisme bactérien. Le
changement de pH augmente la perméabilité de la couche hybride, facilitant I'acces des
enzymes a la matrice résineuse, et accélere simultanément I’hydrolyse chimique des liaisons
ester [47].

Par ailleurs, bien que Streptococcus Mutans soit I'espéce la plus souvent étudiée dans le cadre
de la biodégradation des matrices résineuses, d’autres micro-organismes présentent
également une activité enzymatique significative.

Par exemple, Enterococcus faecalis a été identifiée comme capable d’hydrolyser des
composites méthacrylates et d’exprimer une activité de type estérase ainsi que des activités
« MMP-like » [47,58] ; cette capacité I'associe non seulement a la détérioration de la résine
mais également a la progression de la dégradation de l'interface dentine-résine.

De plus, des études ont suggéré que le Streptococcus Gordonii peut également contribuer a la
modification des propriétés mécaniques des matériaux résineux (par exemple réduction de la
résistance a la flexion, modification de la rugosité de surface) et a une adhésion accrue sur ces
matériaux, ce qui en fait un acteur potentiel de la biodégradation [59].

Cette diversification des espéces implique que I'attaque enzymatique de I'interface adhésive
ne se limite pas seulement a S. Mutans, mais que le biofilm buccal dans son ensemble, avec sa
richesse microbienne, peut participer a cette dégradation. Elle renforce ainsi I'idée que la
durabilité des restaurations dépend non seulement de la qualité de la résine mais aussi de la
gestion microbiologique de l'interface.

Par ailleurs, les acides organiques produits par le métabolisme bactérien, et en particulier
I'acide lactique, contribuent également a la biodégradation de linterface dentine-résine
adhésive. L’acide lactique n’agit pas seulement en déminéralisant la dentine, comme dans le
processus carieux classique, mais il influence aussi directement la résine adhésive. En raison
de ses groupements polaires, il favorise I'absorption d’eau par la matrice polymérique,
entrainant un gonflement localisé, la formation de micro-porosités et une plasticisation
accrue. Ce phénomeéne facilite la pénétration d’eau et I'installation de microfissures dans la
couche hybride, fragilisant progressivement 'interface [47,60].

De plus, des modeles expérimentaux simulant I’exposition d’un biofilm par une solution
d’acide lactique ont montré une accélération de la fatigue de la dentine et une altération de
Iinterface dentine/composite, confirmant que cet acide constitue un facteur chimique et
biologique aggravant la dégradation de la résine [61].

Ainsi, dans un environnement buccal cariogéne, ol la production d’acide lactique est
importante, la couche hybride est exposée simultanément a des enzymes estérasiques et a
une attaque acide chronique. Cette double contrainte favorise I'augmentation de la porosité,
la pénétration d’eau et la vulnérabilité de linterface aux infiltrations bactériennes,
compromettant la durabilité des restaurations adhésives.
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4.2.3 Dégradation par les neutrophiles subgingivaux

Les neutrophiles sont des cellules immunitaires clés de la réponse innée, dont le role principal
est de phagocyter les bactéries et de réguler I'inflammation pour protéger les tissus buccaux.
Dans les zones sous-gingivales, l'interface dentine-résine est exposée a ces cellules,
particulierement en présence d’un biofilm persistant.

Lorsqu’ils sont activés, les neutrophiles libérent des enzymes, notamment des estérases
capables de dégrader les monomeéres méthacrylates polymérisés présents dans les résines

adhésives et composites.

Gitalis et al. (2019) ont montré que cette activité estérasique induit la libération de Bis-HPPP
a partir du Bis-GMA et entraine la dégradation du composite résineux aprées seulement 24 a
48 h d’incubation [62]. Parallelement, ces cellules possedent une activité de type MMP,
responsable de I'hydrolyse de la matrice collagénique dentinaire, comme le montre la
libération significative d’hydroxyproline a partir de dentine déminéralisée.

De plus, les neutrophiles sécretent des protéases supplémentaires, telles que la cathepsine G,
ainsi que des agents oxydants comme la myéloperoxydase et |I’"hypochlorite, capables de
rompre certaines liaisons du réseau polymérique (par exemple les liaisons vinyle éther) [63].

La figure 26 résume cette combinaison d’activités (estérases attaquant le polymére résineux
et MMP-like/protéases attaquant le collagéne) qui fragilise 'interface dentine-résine et crée
des microcavités favorables a l'infiltration bactérienne. Ceci participe a participe a une
diminution des propriétés mécaniques de l'interface adhésive.
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Figure 26 : Schéma illustrant la dégradation de l'interface dentine-résine adhésive par les neutrophiles du sillon subgingival
[62].

Gitalis et al. (2020) ont montré que les échantillons incubés avec des neutrophiles présentaient
une ténacité a la fracture significativement réduite par rapport aux échantillons témoins,
démontrant I'impact mécanique direct de ces cellules sur I'interface résine-dentine [63].

Enfin, I'activité des neutrophiles peut étre stimulée par l'inflammation locale, elle-méme

exacerbée par la présence de monomeres et de produits de dégradation tels que le Bis-HPPP
et le TEG. Ces molécules irritent le tissu gingival et favorisent la sécrétion enzymatique,
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établissant un cercle auto-entretenu de dégradation ou neutrophiles et bactéries contribuent
conjointement a I’affaiblissement de I'interface adhésive [47].

Ainsi, bien qu’essentiels a la défense immunitaire, les neutrophiles peuvent paradoxalement
participer a la biodégradation des restaurations dentaires, compromettant l'intégrité des
marges sous-gingivales et favorisant la formation de micro-fuites et la progression de caries
secondaires.

La figure 27 illustre les principaux mécanismes de dégradation biologique affectant I'interface
dentine—résine adhésive.

D’une part, la dégradation exogene résulte de I'action des enzymes salivaires et bactériennes,
dont 'activité estérasique hydrolyse la matrice résineuse du composite (a) et de I’adhésif (b).
Cette hydrolyse libére des sous-produits tels que le Bis-HPPP, dérivé du Bis-GMA, qui stimulent
la croissance et la virulence bactérienne (c).

D’autre part, la dégradation endogene est liée a I'activation des métalloprotéinases
matricielles (MMPs) et des cathepsines cystéines présentes dans la dentine. L’acidification
induite par le mordangage ou l’activité bactérienne déclenche leur activation (d), entrainant
la dégradation progressive du réseau collagénique au sein de la couche hybride.
Enfin, dans les zones sous-gingivales, les neutrophiles du fluide créviculaire contribuent
également a la biodégradation par la libération d’estérases, de cathepsines et d’agents
oxydants capables de dégrader a la fois la matrice résineuse et la matrice collagénique de
I'interface adhésive (e).

Bis-GMA

Dentin

Figure 27 : Schéma synthétisant le processus de biodégradation. CTs : Cathepsines [47].
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Tableau 2 : Tableau récapitulatif des différents modes de dégradation biologique de I'interface dentine- résine adhésive.

Mécanisme biologique

Processus

Conséquences sur l'interface
dentine-résine adhésive

MMPs
(Collagénases et
gélatinases : MMP-2,
MMP-8, MMP-9)

- Activation du site cataly-
tigue par acidification ou
clivage des inhibiteurs
(TIMPs)

- Hydrolyse des liaisons pep-

tidiques du collagene
exposé

Perte progressive de cohésion du
réseau collagénique

Apparition de zones poreuses
Diminution de la résistance mé-
canique de la couche hybride

Cathepsines cystéines
(B, K, L)

- Hydrolyse ciblée des télo-
peptides du collagene

- Activation indirecte des
MMPs via clivage du cys-
teine switch et des TIMPs

Fragilisation des extrémités fi-
brillaires

Accélération de la dégradation
du collagéne

Amplification de I’activité MMP
Augmentation de la perméabilité
de la couche hybride

Enzymes salivaires
(Estérases humaines :
HSDE, CE, PCE, albumine
associée a ZAG)

- Hydrolyse des liaisons es-

ter des polymeéres résineux

(Bis-GMA, TEGDMA)

Fragmentation progressive de la
matrice polymérique

Formation de microcavités et po-
rosités

Baisse de la résistance méca-
nique

Favorise l'infiltration de fluides
et microfissures

Enzymes bactériennes
(Streptococcus mutans,
Enterococcus faecalis,
autres bactéries buccales)

- Sécrétion d’estérases hy-
drolysant les polymeéres
méthacrylates

- Libération de sous-pro-
duits de dégradation
augmentant la virulence
bactérienne

- Production d’acides orga-
niques (lactique)

Augmentation de la rugosité de
surface

Infiltration marginale
Dégradation accrue de la résine
et du collagéne

Stimulation du biofilm cariogéne
et cercle auto-entretenu de bio-
dégradation

Neutrophiles
subgingivaux

- Libération d’estérases qui
dégrade la matrice rési-
neuse

- Libération de MMPs-like,
cathepsines et agents oxy-
dants (myéloperoxydase,
hypochlorite) qui dégra-
dent la matrice
collagénique

Microcavités dans la couche hy-
bride et fragilisation de
I'interface dentine—résine

Baisse de la ténacité a la fracture
Exacerbation de I'inflammation
locale
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4.3 Dégradation physique

L'interface dentine-résine adhésive est soumise, dés la mise en service clinique, a un
ensemble de sollicitations mécaniques et thermiques qui, au fil du temps, compromettent sa
stabilité. Contrairement aux mécanismes chimiques ou biologiques, la dégradation physique
résulte principalement de contraintes externes appliquées de maniére répétée a la
restauration, entrainant la formation de microfissures, la propagation de défauts internes et
une perte progressive de cohésion au sein de la couche hybride.

Ces phénomenes jouent un role majeur dans l'affaiblissement tardif des restaurations
adhésives, et agissent en synergie avec les dégradations hydrolytiques et enzymatiques
décrites précédemment.

4.3.1 Contraction de polymérisation et contraintes résiduelles

La contraction de polymérisation constitue I'un des premiers phénomenes mécaniques
responsables de la fragilisation de I'interface dentine—résine. Lors de la photopolymérisation,
les monomeres méthacrylates se lient pour former un réseau polymérique tridimensionnel.
Ce processus s’accompagne d’un raccourcissement des distances intermoléculaires et d’un
rétrécissement volumique global, généralement compris entre 1,5 % et 5 % selon la
composition du matériau (charge, viscosité, nature du monomeére) [11,64].

Lorsque cette contraction se produit dans un espace confiné tel qu’une cavité dentinaire, les
déplacements du matériau sont limités par les parois rigides de la dent. L’énergie générée ne
peut étre dissipée librement et se transforme en contraintes résiduelles de polymérisation
(polymerization shrinkage stress), susceptibles d’atteindre plusieurs mégapascals. Ces
contraintes s’exercent directement au niveau de la marge adhésive, zone la plus vulnérable de
la restauration [64].

Le niveau de contrainte dépend notamment du rapport de configuration cavitaire (facteur C),
défini comme le rapport entre les surfaces liées et non liées du composite. Dans les cavités a
facteur C élevé (classes | et Il de Black), la mobilité du matériau est fortement restreinte, ce
qui accentue les tensions transmises a I'interface adhésive. Lorsque la résistance de I'adhésif
et de la couche hybride est inférieure a la contrainte générée, il peut se produire une rupture
partielle du joint de collage [65,66].

Il dépend également du module d’élasticité du composite et de I'adhésif. Les matériaux ayant
un module d’élasticité élevé (plus rigides) transmettent plus directement les contraintes a
I'interface, tandis que les composites plus flexibles peuvent absorber partiellement les
tensions, réduisant le risque de microfissures ou de décollement marginal. Ainsi, le choix du
matériau et la compatibilité de rigidité entre le composite et I'adhésif sont essentiels pour
limiter les dommages initiaux de la couche hybride [66,67].

Des études expérimentales, notamment celles de Kurokawa et al. (2007) [67] et de Peutzfeldt
& Asmussen (2004) [68] ont montré que l’adaptation marginale des restaurations est
directement liée au retrait volumique et aux contraintes de polymérisation.

Au niveau de l'interface adhésive, ces contraintes résiduelles ont plusieurs conséquences
déléteres.
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Borkowski et al. (2007) expliquent dans leur étude que l'augmentation du retrait volumique
entraine une augmentation des contraintes interfaciales et, par conséquent, du risque de
rupture interfaciale [69].

Ces contraintes peuvent provoquer la formation de microfissures (figure 28) dans la couche
hybride, le décollement marginal ou I'apparition de gaps, facilitant I'infiltration d’eau et de
fluides buccaux [69,70].

Calheiros et al. (2004) ont démontré une relation directe entre les valeurs de contraintes de
contractions et les micro-infiltrations [71].

Ces micro-infiltrations établissent un terrain favorable a la dégradation progressive de
I'interface, en facilitant I’action conjointe des mécanismes chimiques et enzymatiques.

( X860 14Km WD22
Figure 28 : Image MEB montrant une micro-fissure entre la dentine et un systéme adhésif Clearfil Tri-S Bond (SAM 1) et un
composite Clearfil Majesty [72].

4.3.2 Fatigue mécanique sous la fonction masticatoire

La fatigue mécanique de l'interface dentine—résine résulte de I’exposition répétée aux charges
cycliques générées lors de la mastication. Méme lorsque les contraintes appliquées a chaque
cycle restent inférieures a la résistance ultime de I’adhésif ou du composite, I'accumulation de
micro-dommages peut entrainer la propagation progressive de fissures et la détérioration de
I'interface [73].

De plus, la mastication quotidienne correspond a des centaines de milliers de cycles par an et
certaines habitudes, comme le bruxisme, peuvent accentuer ces contraintes répétées et
accélérer le processus de fatigue.

Mutluay et al. (2013) ont développé une méthode expérimentale particulierement
intéressante pour étudier cette fatigue : un dispositif de flexion quatre points appliqué a un
spécimen comportant deux interfaces collées identiques. Cette configuration permet non
seulement de mesurer la résistance en fatigue, mais aussi d’observer directement les zones
d’endommagement au sein de |'interface apres chargement.

Grace a cette approche, les auteurs ont montré que I’endurance apparente de l'interface
résine—dentine n’est que d’environ 13 MPa, une valeur plus de 70 % inférieure a celle de la
dentine coronaire et du composite commercial étudié. Ces résultats confirment que l'interface
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est bien le maillon faible du systeme adhésif lorsqu’elle est soumise a des sollicitations
répétées [74].

La figure 29 représente les interfaces résine-dentine étudiées par observation sous
microscopie électronique a balayage. L'image d correspond a un échantillon non soumis a un
chargement cyclique, l'interface y est intacte. L'image e présente l'interface d’échantillons
soumis a un chargement cyclique ayant rompu par fatigue. Des signes de dégradation y sont
visibles, notamment des microfissures au sein de la couche hybride et de I’adhésif (fleches)
[74].

—
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Figure 29 : Images MEB d’échantillons de dentine coronaire collée a un composite de résine commercial aprés rupture par

fatigue. (d) : Interface collée d'un échantillon témoin (non soumis a une charge cyclique). Aucun signe de dégradation n’est

visible. (e) : Interface collée restante d'un échantillon soumis a la fatigue, montrant des microfissures dans la couche adhé-
sive et la couche hybride (fleches) [74].

Par ailleurs, I'imagerie nano-dynamique (NanoDMA) a montré que les cycles de charge
entrainent une déformation viscoélastique locale a travers I’adhésif et la couche hybride, en
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particulier dans les zones soumises a tension. Cette déformation répétée pourrait faciliter
I'infiltration d’eau, augmenter la dégradation hydrolytique de la couche hybride et contribuer
a la baisse de durabilité de I'interface [74].

Zhang et al. (2017) ont observé des phénomeénes similaires, montrant que I'interface dentine—
adhésif présente des microfissures et des zones de dégradation apres stockage prolongé et
cycles répétés, confirmant que la fatigue mécanique contribue a la détérioration progressive
de l'interface collée [75].

Figure 30 : Images MEB a fort grossissement des surfaces de fracture résultant de la propagation des fissures de fatigue
aprés 6 mois de vieillissement. (a) : échantillon SB (Single Bond, M&R2). (b) échantillon SBMP (ScotchBond Multipur-pose,
M&R3) [75].

La figure 30 illustre |'état de I'interface dentine—adhésif aprés stockage prolongé et exposition
a des cycles de charge répétés. On y observe clairement I'apparition de microfissures au sein
de la couche hybride et de I’adhésif, ainsi que des zones de décollement partiel au niveau des
tags résineux. Ces défauts sont localisés principalement dans les zones de transition entre la
résine et le collagéne et correspondent a des points de concentration de contrainte [75].

Ainsi, la fatigue mécanique apparait comme un facteur majeur de dégradation différée des
restaurations collées, créant des microfissures et des zones vulnérables dans l’interface
dentine—résine qui peuvent ensuite favoriser linfiltration d’eau, de fluides buccaux et
d’enzymes, préparant le terrain a d’autres mécanismes de dégradation chimique et
biologique.

4.3.3 Vieillissement thermique de 'interface collée
La cavité buccale est un environnement soumis a des variations thermiques importantes,
généralement comprises entre environ 5 °C et 55 °C. A chaque changement de température,

les matériaux dentaires subissent des variations dimensionnelles : ils se dilatent lorsqu’ils sont
chauffés et se contractent lorsqu’ils sont refroidis.
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Cependant, la dentine, I'adhésif et le composite présentent des coefficients de dilatation
thermique différents, c’est-a-dire des capacités distinctes a se dilater ou se contracter.
Lorsqu’ils sont solidarisés au sein d’un systeme restaurateur, ces différences de comportement
thermique géneérent des contraintes répétées au niveau de linterface dentine—résine
favorisant I'apparition ou I'accentuation de microfissures au sein de l'interface adhésive, ce
qui fragilise progressivement la couche hybride.

Le thermocyclage est ainsi utilisé comme un modele expérimental standardisé pour reproduire
ce type de vieillissement.

Huang et al. (2004) ont montré que 3000 cycles thermiques entre 5 °C et 55 °C entrainaient
une dégradation marquée de la résistance au collage : pour les échantillons testés, la dentine
mordancée a I'acide perdait environ 50 % de sa résistance, tandis que la dentine traitée avec
un adhésif automordancant en perdait 38 %.

De plus, le mode de rupture évoluait vers des défaillances presque exclusivement adhésives,
alors que pres de 15 % des échantillons non thermocyclés présentaient initialement des
ruptures cohésives [76].

El Araby et al. (2007) confirment également ces conclusions dans leur étude expérimentale. IlIs
observent en effet une baisse significative de la résistance au cisaillement des systémes
adhésifs testés apres thermocyclage avec une variabilité selon les échantillons testés [77].

Le thermocyclage affecte la durabilité des interfaces dentine—adhésif en provoquant a la fois
une diminution de la résistance collée et une augmentation de la perméabilité de la couche
hybride.

Dans I'étude de Sangwichit et al. (2016), les cycles thermiques simulant les fluctuations
buccales (5-55 °C) ont entrainé une dégradation significative de I'adhérence pour la majorité
des systemes adhésifs testés, avec des microfissures et des zones de décollement observables
au niveau de la couche hybride. L’accumulation d’ions argent a mis en évidence une infiltration
de l'interface, traduisant une augmentation du nanoleakage apres thermocyclage [78].

Les figures 31 et 32 illustrent parfaitement cette accumulation d’ions argent au sein de la
couche hybride aprés thermocyclage, confirmant visuellement I'impact de ces cycles
thermiques sur la dégradation de l'interface [78].

Cette observation souligne que les cycles thermiques répétés provoquent une dégradation
progressive des interfaces dentine—adhésif, aggravant les microfissures existantes et favorisant
I'infiltration de fluides, ce qui peut préparer le terrain pour d’autres mécanismes de
dégradation chimique et biologique, tout comme pour la fatigue mécanique.
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Figure 31 : Images MEB (x 1000) des interfaces résine-dentine des adhésifs de mordangage et de ringage avec et sans ther-
mocyclage (La structure entre les fleches représente les couches hybrides) [78].
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Figure 32 : Images MEB (x 3500) des interfaces résine-dentine des adhésifs auto-mordangants avec et sans thermocyclage
(La structure entre les fleches représente les couches hybrides) [78].
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Tableau 3 : Tableau récapitulatif des différents modes de dégradation physique de I'interface dentine-résine adhésive.

Meécanisme de
dégradation

Description

Facteurs influents

Conséquences sur
I'interface dentine—résine

Contraction de
polymérisation
et contraintes

Rétrécissement
volumique du
composite lors de la

- Facteur C

- Module d’élasticité
du composite et de
I'adhésif

Formation de microfis-
sures

Décollement marginal
- Gaps

Infiltration d’eau

sous la fonction
masticatoire

I'accumulation de
micro-dommages

- Rigidité de I'adhé-
sif/composite

résiduelles ||photopolymérisation|| - tCéorri’r{;Eos,l‘rlon du ma- _ Affaiblissement de |a
couche hybride
- Propagation progressive
Fatigue Charges cycliques || - Fréquence et ampli- de.ﬁss%lres
. (o ax R - Microfissures dans la
mécanique || répétées entrainant tude des cycles

couche hybride
- Décollement partiel
- Infiltration d’eau et
fluides buccaux

Vieillissement
thermique

Dilatation et
contraction
différentielles de la
dentine, adhésif et
composite sous
variations de
température (5—
55 °C)

- Coefficient de dilata-
tion thermique des
matériaux

- Nombre de cycles
thermiques

- Microfissures

- Décollement

- Diminution de la résis-
tance collée

- Augmentation du nano-
leakage et infiltration de
fluides
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5 Role des adhésifs universels dans la durabilité de I’interface dentine—résine adhésive
5.1 Introduction aux adhésifs universels

L’évolution des systémes adhésifs en dentisterie restauratrice s’inscrit dans une recherche
constante d’un équilibre entre efficacité adhésive, durabilité de l'interface dentine-résine et
simplification des protocoles cliniques. Si I'adhésion a I’émail mordancé est aujourd’hui
considérée comme fiable et prédictible, I'adhésion a la dentine demeure un défi biologique et
technique, en raison de la nature hydratée, hétérogéene et vivante de ce substrat.

Les générations successives de systémes adhésifs ont permis des avancées majeures dans la
compréhension et la maitrise de I’adhésion dentinaire, mais souvent au prix de protocoles
cliniques complexes et fortement opérateur-dépendants, en particulier pour les systemes
mordancage-rincage multi-étapes. Ces contraintes ont motivé le développement de systémes
plus simplifiés, conduisant a I’émergence des adhésifs universels, considérés comme la 8¢
génération de systemes adhésifs [20].

Les adhésifs universels ont été concus pour répondre a un besoin clinique concret : disposer
d’un systéme unique, polyvalent et simplifié, capable de s’adapter a différentes situations
cliniques sans multiplier les produits ni les protocoles. Ils se distinguent par leur polyvalence
d’utilisation, puisqu’ils peuvent étre appliqués selon trois stratégies distinctes : en mode
mordancage-rincage, en mode automordancant ou en mordancgage sélectif de I’émail [79].
Cette flexibilité représente I'un des principaux facteurs expliquant leur adoption rapide en
dentisterie adhésive moderne.

La littérature récente souligne que ces systémes représentent un progrés majeur, mais que
leur durabilité n’est pas garantie de facon systématique et nécessite une compréhension
approfondie de leurs mécanismes d’adhésion et de leurs limites potentielles [80,81].

5.1.1 Composition et monomeres fonctionnels

Sur le plan compositionnel, les adhésifs universels reposent sur des formulations complexes
associant monomeres fonctionnels, solvants et systemes d’initiation de polymérisation. Les
monomeres fonctionnels jouent un réle central dans I'adhésion a la dentine, en assurant a la
fois une interaction micromécanique avec le réseau collagénique et, pour certains d’entre eux,
une liaison chimique avec I’hydroxyapatite résiduelle [79,82].

Plusieurs monomeres fonctionnels peuvent étre retrouvés dans les adhésifs universels,
notamment le 10-méthacryloyloxydecyldihydrogénophosphate (10-MDP), le 4-META (4-
méthacryloxyéthyl trimellitate anhydride), le GPDM (glycérophosphate diméthacrylate), ainsi
gue divers monomeres phosphoniques ou carboxyliques [19,83].

Parmi ceux-ci, le 10-MDP est le monomere le plus largement documenté dans la littérature
scientifique. Il présente la particularité de former des complexes ioniques stables avec le
calcium de I’hydroxyapatite, tout en conservant une hydrophilie suffisante pour diffuser au
sein de la dentine partiellement déminéralisée. Cette capacité a combiner adhésion
micromécanique et liaison chimique explique I'intérét particulier porté a ce monomeére dans
le développement des adhésifs universels contemporains [78,84].
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Les formulations contiennent également des solvants, tels que |'eau et I'éthanol,
indispensables pour assurer le transport des monomeres a travers la smear layer et le réseau
collagénique [79].

Certains systémes integrent aussi des charges nanométriques, dont la présence permet
d’augmenter I'épaisseur du film adhésif et d’améliorer ses propriétés mécaniques apres
polymérisation [17].

5.1.2 Classification des adhésifs universels selon leur acidité

Les adhésifs universels ne constituent pas une catégorie homogeéne sur le plan chimique. lls
peuvent étre classés selon leur niveau d’acidité, exprimé par le pH, parametre déterminant de
leur pouvoir de déminéralisation et de leur interaction avec la dentine. On distingue
classiquement : les adhésifs ultra-doux (pH > 2,5), les adhésifs doux (pH = 2—-2,5) et les adhésifs
intermédiairement forts (pH < 1,5) [19,85].

Cette classification refléte leur capacité a modifier la smear layer et a déminéraliser la surface
dentinaire. Les systemes les plus acides induisent une déminéralisation plus profonde, tandis
qgue les adhésifs plus doux préservent davantage d’hydroxyapatite autour des fibrilles de
collagéne, favorisant ainsi les interactions chimiques avec des monomeéres fonctionnels tels
gue le 10-MDP. Ces différences de pH influencent directement la qualité de la couche hybride
formée et auront des implications majeures sur la stabilité de I'interface collée au cours du
temps [85]. La figure 33 résume les principaux adhésifs universels présents sur le marché en
fonction de leur acidité.
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Figure 33 : Schéma de la majorité des adhésifs universels présents sur le marché en fonction de leur acidité [86].

5.1.3 Place des adhésifs universels en dentisterie adhésive moderne

L'ensemble de ces caractéristiques vise un objectif clair : offrir un systeme unique, simple a
utiliser, mais suffisamment performant pour répondre a une grande variété de situations
cliniques.

Les revues systématiques récentes indiquent que les adhésifs universels présentent des
performances de collage globalement comparables a celles des systémes adhésifs classiques,

58



bien que leurs résultats varient en fonction de la formulation chimique, du pH, de la présence
de monomeéres fonctionnels spécifiques et du protocole d’application [87].

Ainsi, bien qu’ils constituent une avancée majeure correspondant a la 8¢ génération de
systemes adhésifs, les adhésifs universels ne garantissent pas intrinsequement une durabilité
supérieure de linterface dentine-résine. Leur utilisation optimale repose sur une
compréhension approfondie de leurs mécanismes d’adhésion, de leurs limites et de I'influence
des stratégies cliniques employées.

5.2 Mécanismes d’adhésion a la dentine

L'adhésion a la dentine repose sur une combinaison de phénoménes micromécaniques et
chimiques, rendus complexes par la nature intrinseque du substrat dentinaire : humidité
permanente, proportion élevée de matiére organique, présence de tubuli et d’une smear layer
variable selon les procédés de préparation.

Les adhésifs universels doivent donc composer avec ces contraintes pour générer une interface
stable.

5.2.1 Formation de la couche hybride

La couche hybride résulte de I'interaction entre la dentine déminéralisée et les monoméres
hydrophiles des adhésifs, qui pénétrent dans le réseau collagénique et polymérisent pour
former un réseau intégré, cohésif et interconnecté. Cette interface combine adhésion
micromécanique, grace a linfiltration des monomeéres dans les fibrilles de collagene, et
adhésion chimique, via les monomeéres fonctionnels capables de se lier a I’hydroxyapatite
résiduelle.

La profondeur et I'organisation de la couche hybride varient selon le mode d’application.

5.2.1.1 En mode automordan¢ant

En mode automordancgant, les monomeres acides contenus dans I'adhésif déminéralisent la
dentine de fagon progressive et superficielle, généralement sur moins de 1 um [20].

Cette déminéralisation contrélée permet au réseau collagénique de rester partiellement
minéralisé et stable, favorisant une infiltration homogene des monomeéres hydrophiles et
limitant la formation de zones non imprégnées. Une partie de I’"hydroxyapatite est conservée
autour des fibrilles de collagene, offrant la possibilité d’établir des liaisons chimiques avec les
monomeres fonctionnels [88].

5.2.1.2 En mode mordancage et ringcage
En mode mordancage et rincage, l'application d’acide phosphorique entraine une

déminéralisation plus profonde (=3-5um), exposant un réseau collagénique largement
dépourvu d’hydroxyapatite [20].
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Cette profondeur accrue de déminéralisation modifie la dynamique d’infiltration des
monomeres. L'ensemble de la zone déminéralisée doit étre imprégné par les composants de
I'adhésif pour assurer la formation d’une couche hybride cohésive, ce qui rend le protocole
particulierement dépendant du contréle de I’humidité dentinaire [89]. Une dentine trop seche
favorise le collapsus du collagéne, tandis qu’un excés d’eau peut altérer la diffusion des
monomeres et la polymérisation.

La couche hybride obtenue est plus épaisse, mais cette épaisseur n’est pas nécessairement
synonyme de meilleure qualité de l'interface. L’absence d’hydroxyapatite autour des fibrilles
de collagene limite la possibilité d’interactions chimiques avec les monomeres fonctionnels et
expose davantage la matrice organique aux phénomenes de dégradation enzymatique [19,88].

5.2.1.3 Mordancage sélectif de I’émail : un compromis clinique

Le protocole de mordancage sélectif de I’émail combine ces deux approches pour adapter la
déminéralisation a chaque substrat. Il consiste a appliquer I'acide phosphorique uniquement
sur I’émail, tandis que la dentine est traitée directement par I’adhésif universel en mode
automordancant.

Ce protocole permet de préserver I’hydroxyapatite dentinaire et le collagéne tout en formant
un relief micromécanique optimal sur I’émail. La nécessité de cette technique s’explique par
les limitations du mode automordancant sur I’émail : I'acidité relativement faible des adhésifs
universels n’induit qu’une déminéralisation superficielle de I'’émail, insuffisante pour générer
un microrelief étendu et une infiltration optimale des monomeres [19,85,87].

Rosa et al. (2015) concluent d’ailleurs dans leur méta-analyse que le mordancage sélectif de
I’émail pourrait étre la meilleure stratégie pour optimiser le collage des adhésifs universels
doux [90].

Ainsi, le mordancgage sélectif permet de créer une couche hybride différenciée, adaptée a la
fois a I'’émail et a la dentine. C'est devenu le protocole recommandé dans la dentisterie
adhésive moderne, car il maximise la sécurité et la longévité des restaurations sans sacrifier la
performance sur aucun substrat [85,87,90,91].

5.2.2 Liaison chimique via le 10-MDP : un pilier de la stabilité
Au-dela de la rétention micromécanique assurée par la couche hybride, I’adhésion chimique

joue un réle déterminant dans la stabilité de I'interface dentine-résine adhésive. Le monomere
fonctionnel le plus étudié dans les adhésifs universels est le 10-MDP (figure 34).
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Figure 34 : Formule chimique du monomeére fonctionnel 10-MDP (partie rouge : groupement fonctionnel phosphate ; partie
bleue : groupement espaceur, partie verte : groupement méthacrylate) [19].

Sa spécificité réside dans sa capacité a former des complexes stables avec le calcium de
I’hydroxyapatite, appelés sels MDP—Ca. Ces complexes s’organisent en nanocouches auto-
assemblées a la surface du collagene (figure 35) [20]. Ces liens chimiques offrent une adhésion
durable, plus résistante a I’hydrolyse que la simple rétention micromécanique [92].

Mécanisme Organisation
du nano-assemblage dans l'interphase collée

10-MDP Ca*

Adhésif universel

Dentine

Figure 35 : Mécanisme de nano-assemblage du 10-MDP avec le calcium [93]

Le 10-MDP est également hydrophile de facon contrélée, ce qui lui permet de pénétrer
efficacement la dentine déminéralisée tout en limitant I'excés d’eau qui pourrait
compromettre la polymérisation. Ces propriétés lui permettent de compléter la rétention
micromécanique et de renforcer la cohésion de la couche hybride. L’efficacité de cette liaison
chimique dépend directement de la quantité d’hydroxyapatite préservée, ce qui explique
pourquoi les zones dentinaires déminéralisées superficiellement, comme dans les modes
automordancant ou de mordancage sélectif, sont particulierement favorables a I’action du 10-
MDP [19,79,88].
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Par ailleurs, le 10-MDP présente également une affinité pour certains substrats métalliques,
notamment les oxydes métalliques, ce qui lui confere la capacité d’établir des interactions
chimiques avec des surfaces telles que les alliages non précieux ou le zirconium. Cette
propriété élargit le champ d’application des adhésifs universels au-dela des tissus dentaires,
notamment en dentisterie restauratrice indirecte [79].

D’autres monomeéres fonctionnels, tels que GPDM, 4-META et divers monoméres
phosphoniques ou carboxyliques, sont également présents dans certains adhésifs universels.
Bien qu’ils soient moins étudiés et documentés que le 10-MDP, ils contribuent de maniere
complémentaire a la liaison chimique et a la cohésion de la couche hybride, renforcant
I'interface dentine-résine adhésive [19,79].

En combinant infiltration micromécanique et liaison chimique, les adhésifs universels
modernes parviennent a former une interface intégrée, cohésive et adaptable aux différents
modes d’application, constituant ainsi la base structurale et chimique de la durabilité future
de la restauration.

5.3 Avantages cliniques et impact des adhésifs universels sur la durabilité de I’interface den-
tine-résine adhésive

Les mécanismes d’adhésion spécifiques aux adhésifs universels décrits précédemment se tra-
duisent, sur le plan expérimental et clinique, par des performances variables selon le mode
d’application, la formulation du matériau et les conditions de vieillissement. La durabilité de
I'interface dentine-résine adhésive constitue en effet un enjeu majeur, la majorité des échecs
adhésifs étant liés a une dégradation progressive de cette interface plutot qu’a une défaillance
immédiate du collage.

5.3.1 Performances d’adhésion immédiates a la dentine

Les performances d’adhésion initiales constituent un indicateur essentiel pour évaluer I'effi-
cacité des systémes adhésifs universels a la dentine. A ce stade, les phénomeénes de
vieillissement n’ont pas encore eu le temps d’altérer significativement I'interface, ce qui per-
met d’apprécier essentiellement la qualité de I'adhésion immédiate.

Ces performances initiales sont fortement influencées par le mode d’application choisi. Plu-
sieurs études ont montré que l'utilisation des adhésifs universels en mode mordancage-
rincage peut conduire a des valeurs de résistance au collage immédiates légérement supé-
rieures sur la dentine, en comparaison avec le mode automordancant. Maciel Pires et al.
(2022) ont notamment observé des valeurs de résistance a la microtraction (RMT) initiales
plus élevées lorsque les adhésifs universels étaient appliqués aprés mordancgage et ringage
[91].

Des résultats similaires sont rapportés dans la revue systématique de Cuevas-Suarez et al.
(2019). La technigue de mordancage-rincage semble donner les valeurs d’adhérence immé-
diate les plus élevées par rapport a 'automordancgage pour les systemes adhésifs universels
[85]. Ceci s’expliquerait notamment par une déminéralisation plus profonde et une rétention
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micromécanique accrue au sein de la couche hybride plus épaisse formée aprés application
de I'acide phosphorique [85,91].

Sur la figure 36, on voit que les systemes adhésifs universels M&R figurent parmiles meilleures
valeurs d’adhérence immédiates a la dentine.
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Figure 36 : Classement des différent adhésifs universels en fonction de leur valeur d'adhérence immédiate [94].

Ces observations expliquent en partie pourquoi le mode mordancgage et ringage reste large-
ment utilisé en pratique clinique, en particulier lorsque I'évaluation se limite aux
performances immédiates. Néanmoins, cette supériorité initiale observée en mode mordan-
cage et rincage doit étre interprétée avec prudence. Une résistance initiale importante ne
reflete pas nécessairement la qualité réelle de I'interface dentine-résine adhésive, ni sa capa-
cité a résister aux mécanismes de dégradation qui s’installent progressivement avec le temps.
Plusieurs auteurs soulignent que les tests de résistance initiale favorisent parfois des inter-
faces profondément déminéralisées, sans prendre en compte la stabilité structurale et
chimique de la couche hybride dans le temps.

A l'inverse, les adhésifs universels appliqués en mode automordancant présentent souvent
des valeurs de résistance initiales légerement inférieures ou équivalentes, mais associées a
une interface plus homogéne et moins dépendante du contrdle strict de I’lhumidité dentinaire.
Nonato et al. (2022) montrent que ces systémes offrent des performances initiales plus repro-
ductibles, avec une variabilité moindre liée aux conditions opératoires (notamment des
conditions d’humidité dentinaire), ce qui constitue un avantage clinique non négligeable [95].

De plus, dans I’étude d’Hanabusa et al. (2012), malgré aucune différence significative d’adhé-
rence entre les modes mordancage et rincage et automordancant, I'analyse MET (microscopie
électronique a transmission) montre qu’au niveau ultrastructural, le mode mordancage et rin-
cage a révélé des signes d’hybridation de faible qualité, sous la forme d’un réseau de collagéne
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poreux et peu infiltré par la résine, révélant une interface plus vulnérable a la biodégradation
[82].

Ainsi, les différences observées entre les modes mordancage et rincage et automordancage
suggerent que la résistance initiale ne peut étre considérée comme un critére suffisant pour
juger de la performance globale d’un systéme adhésif. En effet, une adhésion immédiate éle-
vée ne garantit pas la stabilité a long terme de la couche hybride ni la résistance aux
phénomenes de dégradation hydrolytique, enzymatique ou mécanique qui s’installent pro-
gressivement. L'épaisseur de la couche hybride et I'exposition excessive des fibrilles de
collagéne dans le mode mordancage et rincage peuvent favoriser la formation de zones non
infiltrées, le nanoleakage et la vulnérabilité aux protéases dentinaires telles que les métallo-
protéinases matricielles (MMPs), compromettant la durabilité de I'interface.

5.3.2 Comportement au vieillissement et stabilité de I'interface

La stabilité de I'interface dentine-résine adhésive au cours du temps dépend de sa résistance
aux mécanismes de dégradation chimique, biologique, physique. Dans ce contexte, le
comportement au vieillissement des adhésifs universels a été largement étudié, notamment
via des tests de microtraction, de thermocyclage et de vieillissement en milieu aqueux.

De nombreuses études montrent une diminution significative de la résistance au collage des
adhésifs universels avec le temps, indépendamment du mode d’application (M&R ou AM)
[85,91]. Par exemple, dans leur étude, Zhang et al. (2016) montrent qu’aprés 12 mois de
stockage en eau, la RMT diminue pour la majorité des adhésifs testés, avec des caractéristiques
ultrastructurales de dégradation du collagéne au sein de la couche hybride. Cette diminution
de la RMT est plus marquée pour le mode mordancage et ringage par rapport au mode
automordancgant pour la majorité des adhésifs testés [84].

De plus, Stape et al. (2018) concluent dans leur étude que les adhésifs universels utilisés en
mode automordangant produisent une adhésion a la dentine a long terme supérieure a celle
obtenue en mode mordancgage et ringage [96].

Enfin, Maciel Pires et al. (2022) montrent dans leur étude une baisse significative de la RMT
des adhésifs universels testés aprés 10 mois de vieillissement en salive artificielle quel que soit
le mode d’utilisation. En revanche, le mode automordangant tend a offrir une meilleure
stabilité de I'adhésion a la dentine sur le long terme que le mordancgage et ringcage. En effet,
les analyses par MEB témoignent d’une dégradation moindre au vieillissement pour le mode
automordancgant [91].
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Figure 37 : Analayse fractographique MEB des échantillons testés aprés 10 mois de vieillissement en salive artificielle. A :
Clearfill Universal Quick Bond (CBS) en mode M&R. B : CBQ en mode AM. C : Scotchbond Universal (SCH) en mode M&R. D :
SCH en mode AM. E : Prime and Bond Active (PBA) en mode M&R. F : PBA en mode AM. G : ZipBond X (ZBX) en mode M&R.

H : ZBX en mode AM. Dt : Tubules dentinaires ; rt : Tags résineux. [91].

Sur la figure 37, on distingue clairement une dégradation plus importante apres 10 mois de
vieillissement en salive artificielle pour le mode mordangage et ringage (A; C; E; G) par
rapport au mode automordancant (B ; D ; F ; H) pour les 4 adhésifs testés en observation par
microscopie électronique a balayage.

En mode mordancage et ringcage, on observe une dégradation importante du collagene
dentinaire (fleches) et des tubules dentinaires (dt) qui sont complétement exposés et
majoritairement non infiltrés par des tags résineux (rt).

En mode automordancant, la surface dentinaire est en général encore recouverte de résine et
les tubules dentinaires ne sont que partiellement exposés [91].

La pression pulpaire simulée apporte également des informations pertinentes pour reproduire

le comportement de la dentine vitale et étudier le vieillissement de l'interface collée. En
favorisant un flux continu de fluide dentinaire, ce modele met en évidence la sensibilité de
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I'adhésion aux phénoménes hydrolytiques. Lezaja Zebic et al. (2018) montrent que, sous
pression pulpaire, les adhésifs universels testés appliqués en mode automordancant
conservent des performances d’adhésion plus stables que ceux utilisés en mordancage et
ringage [97].

Cette différence entre les différents modes d’application est principalement attribuée a la
profondeur excessive de déminéralisation induite par I’acide phosphorique, qui expose un
réseau collagénique largement dépourvu d’hydroxyapatite, limitant I'efficacité des liaisons
chimiques du 10-MDP et augmentant la vulnérabilité aux enzymes dentinaires et a la
dégradation hydrolytique. Le mode automordancant, en revanche, préserve davantage
I’hydroxyapatite et permet une infiltration plus complete des monomeres, limitant la
formation de zones non imprégnées et de nanoleakage [94].

D’autres études confirment que la chimie des adhésifs universels joue un réle majeur dans
leur comportement au vieillissement. La formation de complexes MDP—Ca stabilise I'interface
et limite I"hydrolyse du réseau collagénique, comme I'ont souligné de nombreux auteurs.
Kaczor et al. (2018) rapportent que les adhésifs universels comportant du 10-MDP comme
ScotchBond Universal et All-Bond Universal présentaient une nanofuite plus faible que ceux
n'en contenant pas comme Peak Universal et G-Bond Plus [98].

Wang et al. (2017) montrent eux aussi que la liaison chimique stable formée par le 10-MDP au
calcium de I'hydroxyapatite permet une meilleure durabilité de l'interface dentine-résine
adhésive. En effet, ils ont observé que le thermocyclage a entrainé une altération significative
de la RMT ainsi qu’une augmentation de la nanofuite pour les systemes dépourvus de 10-MDP.
A linverse, les matériaux contenant ce monomeére fonctionnel n’ont pas montré de
dégradation significative de leurs performances adhésives apres vieillissement thermique [99].

Sur la figure 38, on observe que les systemes adhésifs universels contenant le 10-MDP figurent
parmi les meilleures valeurs d’adhérence a la dentine [94].
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Figure 38 : Classement des différents adhésifs universels en fonction de leur valeur d'adhérence mettant en évidence les mo-
nomeres fonctionnels qu'ils contiennent [94].

Enfin, Mufioz et al. (2015) ont conclu que les adhésifs universels contenant du 10-MDP
maintiennent une RMT plus élevée et plus stable au fil du temps, tout en présentant une
nanofuite réduite a I'interface apres six mois de stockage en milieu aqueux [100].

Un autre facteur déterminant du comportement au vieillissement des adhésifs universels est
leur niveau d’acidité, généralement exprimé par le pH du systéme.

Les adhésifs universels ne forment pas une classe homogene : en fonction de leur pH, ils sont
classés en catégories telles que ultra-doux (pH > 2,5), doux (pH = 2-2,5) et intermédiairement
forts (pH < 1,5). Cette classification reflete leur capacité a déminéraliser la dentine et a
pénétrer la surface dentinaire sans nécessiter un mordangage préalable agressif.

Le pH influence directement I'étendue de la déminéralisation et I'interaction des monomeres
fonctionnels avec I’hydroxyapatite résiduelle : une acidité plus élevée (pH plus bas) entraine
une déminéralisation plus profonde, mais expose également davantage le réseau de collagéne
non protégé, ce qui augmente la vulnérabilité de I'interface aux phénomenes hydrolytiques et
enzymatiques et favorise le nanoleakage au cours du vieillissement [85,98].

Dans leur méta-analyses in vitro, Cuevas-Suarez et al. (2019) montrent que les performances
adhésives des adhésifs universels apres vieillissement dépendent du pH du matériau : les
adhésifs intermédiairement forts et ultra-doux présentent une diminution significative de la
résistance au collage apres vieillissement, quel que soit le mode d’application, tandis que les
adhésifs doux tendent a maintenir une meilleure stabilité des valeurs de résistance au fil du
temps [85].

Ces données convergent vers le constat suivant : le mode automordancant ou le mordancgage
sélectif de I'’émail représente la meilleure stratégie pour maintenir une interface dentine-
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résine adhésive stable a long terme, en limitant la dégradation hydrolytique et enzymatique,
tout en optimisant l'infiltration de la résine et la formation de complexes chimiques durables.

En résumé, les adhésifs universels permettent de combiner une adhésion micromécanique
efficace avec une liaison chimique pérenne grace au 10-MDP. Leur durabilité dépend
néanmoins fortement du mode d’application et du contréle de I'humidité dentinaire. Si le
mode mordancage et rincage peut donner des valeurs initiales élevées, |'automordancage et
le mordancage sélectif de I'émail (MSE) se réveélent supérieurs pour préserver la résistance au
collage et la stabilité de I'interface sur le long terme.

5.3.3 Comparaison avec les systémes adhésifs classiques

L'un des arguments majeurs avancés pour I'adoption des adhésifs universels n’est pas tant une
supériorité intrinseque de leur durabilité de liaison, mais plutot leur simplification des
protocoles cliniques, leur polyvalence d’utilisation et une variabilité opératoire réduite par
rapport aux systémes adhésifs classiques.

D’une part, en termes de résistance au collage a long terme et de durabilité de l'interface
dentine-résine adhésive, les adhésifs universels n’offrent pas nécessairement des
performances cliniques supérieures aux adhésifs d’ancienne génération [89].

Dans I'analyse la plus récente, il n’a pas été mis en évidence de différence significative entre
les adhésifs universels et les adhésifs controles traditionnels en termes de rétention clinique,
de défaillance marginale ou de sensibilité postopératoire quelle que soit la stratégie
d’application (M&R, AM ou MSE) sur des périodes cliniques allant jusqu’a 4 ans [87].

D’autre part, les études comparatives suggerent que la durabilité de I'interface dentine-résine
adhésive dépend davantage du protocole d’application et de la chimie des monomeres
fonctionnels que du fait qu’un adhésif soit qualifié d’« universel » ou non. Plusieurs travaux
montrent en effet que, lorsque les systemes classiques et universels sont appliqués selon des
protocoles optimisés et avec un contréle rigoureux de I’humidité dentinaire, les valeurs de
résistance au collage aprés vieillissement et thermocyclage sont souvent comparables, sans
avantage systématique en faveur des adhésifs universels [87].

Dans ce contexte, l'intérét des adhésifs universels réside non pas dans une supériorité
intrinseque de la durabilité de la liaison, mais dans leur flexibilité d’utilisation, leur
simplification du protocole clinique et la réduction de la sensibilité opératoire, favorisant une
meilleure reproductibilité des performances en conditions cliniques réelles.

Cependant, des données plus récentes suggerent que I’évolution de la formulation des
adhésifs universels, plutét que leur simple polyvalence, pourrait constituer un levier
d’amélioration de la durabilité de I'interface collée.

A ce titre, Brkanovié et al. (2023) ont comparé différents adhésifs universels et mis en évidence
gue les systemes contenant du 10-MDP et sans HEMA, tels que G2-Bond Universal, présentent
une stabilité d’adhésion supérieure apres vieillissement, associée a une nanofuite réduite et a
une interface plus homogene, comparativement aux adhésifs universels contenant du HEMA
[101].
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Les auteurs attribuent ces résultats a la réduction de I’hydrophilie du polymére adhésif,
limitant la sorption d’eau, la perméabilité de la couche adhésive et la dégradation hydrolytique
a long terme. Ces observations suggérent que les adhésifs universels de nouvelle génération,
dépourvus de HEMA, pourraient offrir une meilleure durabilité de I'interface dentine-résine
adhésive, non pas en raison de leur caractére universel, mais grace a une optimisation de leur
composition chimique [101,102].

Par ailleurs, la littérature met en avant que certains des adhésifs classiques de générations
antérieures, en particulier les systtmes M&R a trois étapes, ont historiquement été considérés
comme des « gold standards » pour la durabilité de liaison en dentine [103]. Des études
comparatives suggerent que ces systemes peuvent parfois fournir une durabilité de collage
égale ou supérieure a celle de certains adhésifs universels [104]. Cependant, ces avantages
sont contrebalancés par une complexité accrue de mise en ceuvre, une sensibilité opératoire
plus élevée et un risque plus important d’erreurs cliniques qui peuvent compromettre la
gualité de l'interface dans la pratique courante [17,103].

En résumé, les adhésifs universels ne surpassent pas systématiquement les systéemes adhésifs
classiques en termes de durabilité intrinseque de I'interface dentine-résine adhésive, mais ils
offrent une polyvalence, une reproductibilité clinigue et une réduction de la sensibilité
opératoire qui en font des solutions tres attractives pour la pratique contemporaine. Leur
adoption ne repose donc pas tant sur une supériorité mécanique ou chimique de l'interface
collée, mais bien sur une optimisation du rapport entre performance clinique et simplicité
d’utilisation.
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6 Conclusion

L'analyse des données scientifiques présentées met en évidence la complexité et la fragilité
intrinséque de l'interface dentine—résine adhésive. Contrairement a I’émail, dont I'adhésion
reste relativement stable, la dentine constitue un substrat dynamique et biologiquement
actif, soumis a de multiples mécanismes de dégradation au fil du temps.

Les phénomeénes chimiques, biologiques et physiques agissent de maniére complémentaire
sur la couche hybride. L’hydrolyse des polyméres, la plastification de la matrice résineuse,
I'action enzymatique sur le collagene déminéralisé, ainsi que les contraintes mécaniques et
thermiques répétées, entrainent microfissures, nanoleakage et perte progressive de
résistance, expliquant en grande partie les échecs différés des restaurations adhésives
observés cliniquement.

Les adhésifs universels représentent une avancée prometteuse pour améliorer la durabilité
de l'interface dentine—résine adhésive. Leur polyvalence, associée a des monoméres
fonctionnels tels que le 10-MDP, favorise la préservation partielle de I’hydroxyapatite et la
formation de liaisons chimiques plus stables. Toutefois, leurs performances dépendent de la
formulation, de I’hydrophilie et du protocole clinique : ils ne constituent pas une solution
universelle au sens absolu, mais plutot un outil supplémentaire dont I’efficacité repose sur
une utilisation raisonnée et une compréhension fine des mécanismes d’adhésion et de
dégradation.

Des stratégies préventives peuvent également renforcer la durabilité de I’adhésion,
notamment |'application de chlorhexidine pour inhiber les enzymes, |'ajout d’'une couche de
résine hydrophobe, le contréle de I’humidité dentinaire et I'optimisation des protocoles de
photopolymérisation. Ces étapes supplémentaires, bien que parfois contraignantes,
pourraient jouer un réle clé dans la stabilisation a long terme de lI'adhésion dentinaire
[21,105].

Par ailleurs, les recherches actuelles s’orientent vers des technologies innovantes, telles que
le développement d’adhésifs a potentiel bioactif capables de moduler I’activité enzymatique,
de favoriser la reminéralisation de la dentine ou d’interagir de maniére plus dynamique avec
le tissu dentinaire. L'émergence de matériaux de restauration auto-adhésifs et de systémes
hybrides intégrant des fonctions thérapeutiques ouvre également de nouvelles perspectives
pour une dentisterie restauratrice plus durable et biologiquement intégrée [20].

Dans un contexte ou les restaurations collées deviennent la norme, I'amélioration de la
durabilité de I'interface collée constitue un enjeu clinique et scientifique majeur.

La compréhension fine des mécanismes de dégradation et I’évolution raisonnée des
matériaux et protocoles demeurent essentielles pour optimiser la longévité des restaurations
et répondre aux exigences de la dentisterie moderne.
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Résumé en francgais

L’'adhésion a la dentine constitue un enjeu central de la dentisterie restauratrice
contemporaine, d'autant plus important dans un contexte de disparition des
amalgames au profit des restaurations adhésives. Contrairement a I’émail, la
dentine est un tissu hydraté, hétérogene et biologiquement actif, rendant l'interface
dentine-résine plus complexe et plus vulnérable au vieillissement. Ce travail
analyse les mécanismes de formation de la couche hybride ainsi que les principaux
processus de dégradation chimique, biologique et physique susceptibles d’en
compromettre la durabilité. Une attention particuliere est portée aux adhésifs
universels, dont la composition et les stratégies d’application influencent la stabilité
de la liaison dentine-résine au cours du vieillissement. A la lumiére des données
scientifiques récentes, ce travail discute leur capacité a limiter certains mécanismes
de dégradation et a améliorer la longévité clinique des restaurations collées. Cette
analyse met en évidence la nécessité d’'une compréhension fine des interactions
physico-chimiques et biologiques a l'interface dentinaire afin d’optimiser la
durabilité des thérapeutiques adhésives.
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