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Moecke SE. Influéncia do tipo de agente espessante e da viscosidade nas
propriedades do gel clareador a base de peroxido de hidrogénio [dissertacdo]. Sao
José dos Campos (SP): Universidade Estadual Paulista (Unesp), Instituto de Ciéncia
e Tecnologia; 2020.

RESUMO

O estudo avaliou como 0 agente espessante e a viscosidade de um gel de peroxido
de hidrogénio a 35%, podem influenciar o efeito clareador e as rea¢cfes quimicas que
ocorrem dentro da camada de gel. Foram utilizados 540 dentes incisivos bovinos, dos
quais 270 foram designados para obtencdo de discos de esmalte e dentina para
andlise da cor. Os outros 270 dentes foram usados para as mensuracoes realizadas
no gel. Géis clareadores experimentais (peroxido de hidrogénio 35% e pH 6.5) foram
preparados com cinco agentes espessantes (CAR— Carbopol; SA- Salcare, ARI-
Aristoflex, CMC- Carboximetilcelulose, AER— Aerosil), para a obtencdo de géis com
viscosidades baixa (B - 50.000 cP), média (M - 250.000 cP) e alta (A — 1.000.000 cP).
Além disso, trés grupos controle foram preparados: CP (Controle positivo) - solucéo
de peréxido sem espessante, CC (Controle comercial) - Whiteness HP (FGM); CN
(Controle negativo) — dgua ultrapura. Os géis foram aplicados sobre o esmalte por 45
min. Foi avaliada a mudanca de cor dos dentes, alteracbes na concentracdo de
peréxido, pH e concentracdo de radicais livres. Os dados dos grupos experimentais
foram analisados estatisticamente com ANOVA a 2 fatores (ESPESSANTE x
VISCOSIDADE) e teste de Tukey. A comparagédo com 0s grupos controle foi realizada
com o teste de Dunnett (a = 5%). Para todas as mensuracoes realizadas, a ANOVA
mostrou diferencas significativas para os dois fatores (p <0,05). Para a mudanca de
cor (AE*ab), os resultado do teste de Tukey foram: ESPESSANTE - CMC 2.80(0.78)a,
SA 2.81(0.8)a, AER 3.13(0.8)ab, CAR 3.24(1.05)ab, ARI 3.32(0.89)b; VISCOSIDADE
- A 2.90(0.78)a, M 3.02(0.84)b, B 3.27(1.0)c. Para a concentracdo de peroxido os
resultados foram: ESPESSANTE - CMC -4.86(1.85)a, AER -3.79(1.36)b, SA -
3.53(0.74)b, ARI -3.48(1.21)b, CAR -2.5(1.40)c; VISCOSIDADE - A -4.41(2.16)a, M -
3.26(0.91)b, B -3.23(0.92)b. Para o pH os resultados foram: ESPESSANTE - SA -
13.87(3.05)a, CAR -12.62(2.72)b, ARI -5.82(2.41)c, AER -4.94(1.42)d, CMC -
4.43(1.68)e; VISCOSIDADE - A -9.22(5.82)a, M -8.8(4.88)b, B -6.99(2.34)c. Para os
radicais livres, os resultados foram: ESPESSANTE - SA 4.93a, CAR 6.83b, ARI
10.88c, AER 16.48d, CMC 29.76e; VISCOSIDADE - A 11.27a, M 13.82b, B 16.24c. A
diferenca significativa entre CN e 0s géis experimentais mostram a validacdo da
metodologia e a eficiéncia do efeito clareador observado. A semelhancga entre CC e
géis experimentais demostram a capacidade de clareamento esperada para tal
produto. Mediante esses resultados, podemos concluir que: o tipo de agente
espessante e a viscosidade do gel clareador influenciam significativamente na
interacé&o do produto com o substrato dental e consequentemente na alteracéo de cor.

Palavras-chave: Clareamento dental. Viscosidade. pH. Perdxido de hidrogénio.
Radicais livres.



Moecke SE. Influence of thickener kind and hydrogen peroxide gel viscosity on the
properties of the hydrogen peroxide gel. [dissertation]. Sdo José dos Campos (SP):
S&o Paulo State University (Unesp), Institute of Science and Technology; 2020.

ABSTRACT

The study evaluated how the thickening agent and the viscosity of a 35% hydrogen
peroxide gel can influence the chemical reactions occurring inside the gel layer. 540
bovine incisors were used, from which 270 were used for color evaluation. The other
270 bovine incisors were used for gel changing evaluation. Experimental bleaching
gels (hydrogen peroxide 35% and pH 6.5) were prepared using five thickening agents
(CAR- Carbopol; SA— Salcare, ARI- Aristoflex, CMC- Carboxymethylcellulose, AER—
Aerosil), which were added to produce gels with low (L - 50.000 cP), medium (M -
250.000 cP) and high (H — 1.000.000 cP) viscosities. In addition, three control groups
were prepared: PC (Positive Control) — a hydrogen peroxide solution; CC (Commercial
Control) — Whiteness HP, FGM; NC (Negative Control) — purified water. The bleaching
gels were applied for 45 minutes over the specimens. The evaluation were performed
for color change, and concentration change of peroxide, pH and free radicals. Data
were statistically analyzed with two-way ANOVA (THICKNER AND VISCOSITY) and
Tukey Test. For control groups comparison Dunnett test was used (« = 5%). Significant
differences were observed for both factors for all measurements performed (p <0,05).
For color change (AE*ab) Tukey Test results were: THICKNER - CMC 2.80(0.78)2,
SA 2.81(0.8)2, AER 3.13(0.8)2°, CAR 3.24(1.05)2, ARI 3.32(0.89)"; VISCOSITY - H
2.90(0.78)2, M 3.02(0.84)b, L 3.27(1.0)c. The results for peroxide concentration for
THICKNER - CMC -4.86(1.85)2, AER -3.79(1.36)°, SA -3.53(0.74)°, ARI -3.48(1.21)",
CAR -2.5(1.40)¢; VISCOSITY - H -4.41(2.16)2, M -3.26(0.91)b, L -3.23(0.92)°. The
results for pH for THICKNER - SA -13.87(3.05)3, CAR -12.62(2.72)°, ARI -5.82(2.41)¢,
AER -4.94(1.42)4, CMC -4.43(1.68)¢; VISCOSITY - H -9.22(5.82)2, M -8.8(4.88)°, L -
6.99(2.34)c. The results for free radicals for THICKNER - SA 4.932, CAR 6.83%, ARI
10.88¢, AER 16.489, CMC 29.76¢; VISCOSITY - H 11.272, M 13.82°, L 16.24¢. The
difference between NC and experimental groups certify the methods used and the
efficiency of bleaching results. The similarity between CC and experimental groups
results demonstrate the achievement of the expected bleaching result. Based on the
results, it can be concluded that: The thickening agent and the gel viscosity significantly
influence the product interaction with the dental structure and consequently on dental
color.

Keywords: Tooth bleaching. Viscosity. pH. Hydrogen peroxide. Free radicals.



1 INTRODUCAO

O clareamento dental € um tipo de tratamento odontolégico cosmético que,
por meio da oxidacdo dos grupamentos cromoforos dos pigmentos presentes no
interior do esmalte e da dentina, promove a modificacdo cromatica dos elementos
dentais (Basson et al., 2013; Goldstein, Kiremidjian-Schumacher, 1993). Por
apresentarem uma estrutura molecular complexa, os pigmentos absorvem parte da
luz ambiente que incide sobre os dentes, refletindo apenas determinados
comprimentos de onda responsaveis por sua cor caracteristica (McEvoy, 1989).

O peréxido de hidrogénio, agente clareador mais empregado na odontologia,
se decomp®e em radicais livres, que penetram na estrutura dental, se difundindo pelo
esmalte e dentina. Esses radicais agem sobre os pigmentos, provocando a quebra de
suas ligagbes quimicas, rompendo os anéis carbdnicos e gerando cadeias
moleculares mais simples e curtas, resultando na percepcdo de um dente mais claro
(Chen et al., 1993; Dannacher, 2006; Floyd, 1997; Kwon, Wertz, 2015). Além da
alteracdo nos pigmentos, acontece uma mudanc¢a na micro morfologia superficial do
esmalte mediante a perda de minerais, ocasionando aumento da rugosidade e
reducdo da microdureza e translucidez do esmalte (Kwon, Wertz, 2015; Ma et al.,
2009; Xu et al.,, 2011). Esse conjunto de alteracbes promove uma mudanca nas
propriedades Opticas, reduzindo a absorcdo de luz e aumentando a reflexdo de
variados comprimentos de onda, o0 que resulta em um aspecto mais claro para os
dentes (Acuia et al., 2019; Caneppele et al., 2013; Fu et al., 2007; Kwon, Wertz, 2015;
Xu et al., 2011).

O clareamento dental pode ser realizado pela técnica caseira, empregando
agentes clareadores contendo baixas concentracfes de perdxido de hidrogénio,
requerendo um maior numero de aplicacdes, ou pela técnica de consultério, com
utilizacdo de concentracdes mais altas de perdxido, caracterizando um tratamento
com menor numero de aplicacdes (Caneppele et al.,, 2015; Kimyai et al., 2017;
Rattacaso et al., 2011). Em ambos o0s casos, 0 agente clareador € basicamente uma
formulacdo aquosa, contendo peroxido de hidrogénio em determinada concentracao,
somada a outros aditivos. Independentemente da técnica, algum tipo de espessante

é adicionado, resultando em uma consisténcia de gel. A formulacdo em gel facilita a
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aplicacdo do clareador sobre os dentes e restringe a area de aplicacao, resultando em
uma aplicagcdo mais segura, reduzindo o risco de acidentes, como o contato do
peréxido com mucosas. Porém, existe a possibilidade que a forma de gel modifique
negativamente a interacao do perdxido com a estrutura dental.

Os géis séo definidos como sistemas coloidais, constituidos por pequenas
particulas inorganicas ou organicas dispersas (denominado disperso) que formam
ligacdes entre si e sdo interpenetradas por um liquido (dispersante). Na interface de
separacao entre o disperso e o dispersante, manifestam-se fendmenos de superficie
caracteristicos que sao importantes na determinacdo das propriedades fisico-
quimicas do sistema como um todo. O tamanho e a concentracdo das particulas da
fase dispersa, assim como a natureza da fase dispersante, também sdo de grande
importancia no processo de formacéao do gel (Ansel et al., 2000; Bowman et al., 2013).
Um agente espessante € definido como uma substancia capaz de aumentar a
viscosidade de um liquido, sem alterar substancialmente suas outras propriedades
(Rodrigues et al., 2007). A viscosidade é a propriedade fisica caracterizada pela
resisténcia de um fluido ao escoamento, frente a uma determinada forca (Bowman et
al., 2013; Gandolf, Galleguillos, 2014; Schmucker-Castner, Desai, 1999; Teraoka,
2002; The United States Pharmacopeial USP 30-NF 25, 2007).

Dentro das formulacdes dos géis clareadores, as solu¢cdes aquosas de
peréxido de hidrogénio sdo comumente associadas a polimeros organicos sintéticos
diversos, como o Carbopol (polimero acrilico hidrossolivel), cujas cadeias
moleculares interagem e aumentam a viscosidade da solu¢cdo com dependéncia direta
do pH da formulacéo (Frysh et al., 1995; Gandolf, Galleguillos, 2014). Além disso,
espessantes inorganicos, como a silica pirogénica e produtos similares, também séo
empregados (Bowman et al., 2013; Katzel et al., 2007; Maity, Ray, 2016). A silica
forma uma rede tridimensional baseada em agregados de SiO2. Basicamente, ocorre
a formacéo de correntes de particulas, que se interligam ou se aglomeram, mantendo
o liquido associado por tensdo superficial, mas que pode se separar ou deslizar
quando for aplicada forca suficiente (Bowman et al., 2013; Evonik, 2015).

Independentemente do tipo, 0 espessante mantém as moléculas de peroxido
de hidrogénio dispersas entre suas particulas, que interagem entre si mantendo a
viscosidade. A quantidade e as caracteristicas do espessante vao determinar a

viscosidade final e a quantidade de interagcdes moleculares na formulacdo, podendo
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influenciar a difusdo das moléculas de peroxido no gel, tanto no interior dele, quanto
possivelmente por meio da interface gel/dente. Supbe-se que isso pode mudar tanto
a disponibilidade de moléculas reativas para interagir com os cromoéforos e promover
o clareamento, quanto a quantidade de peréxido a atingir o tecido pulpar e provocar
irritacao tecidual. Além disso, a medida que a reacao de oxidacdo do clareamento esti
acontecendo no interior da camada de gel, proximo a superficie dental, deve ocorrer
uma reducdo da concentracdo de moléculas de peréxido ativas, tanto pela difuséo na
interface dente/gel, quanto pela decomposicdo das mesmas na interacdo com a
estrutura dental (Kwon, Wertz, 2015; Palo et al., 2012). Dessa forma, mais moléculas
de peroxido deveriam se difundir a partir do restante da camada de gel para a
superficie, mantendo a concentracdo nessa area. Outro ponto importante, é o oxigénio
liberado na forma de bolhas durante o clareamento. Ha a tendéncia das bolhas se
acumularem na camada de gel mais proxima ao esmalte, podendo interferir na difusao
dos radicais, tanto no gel clareador, como na interagdo com a estrutura dental (Hannig
et al., 2011; Watt et al., 2004).

Pode-se supor que, quanto maior a viscosidade, maior a interacdo das
particulas do espessante e menor a difusdo das moléculas de perdxido dentro da
camada de gel e por meio da interface gel/dente, o que em Ultima analise, reduziria o
efeito clareador e a penetracéo pulpar. Além disso, considerando que a formacgéo dos
radicais livres € essencial para o efeito clareador, o tipo de espessante e o nivel de
viscosidade poderiam influenciar na eficiéncia do clareador, criando géis mais ou
menos reativos e assim efetivos no processo de oxidacdo dos cromoforos dentais.

A influéncia do tipo e concentracbes de espessante e da viscosidade no
processo do clareamento ainda é alvo de estudos adicionais para melhor
compreensao do seu mecanismo. Cada fabricante desenvolve formulagcdes com
substancias variadas, em diferentes quantidades, resultando em niveis de viscosidade
distintos. A receita de cada produto € considerada um segredo industrial, sob controle
dos quimicos dos setores de pesquisa e desenvolvimento das empresas, o0 que faz
com que a real composicdo de cada produto seja desconhecida, dificultando uma
analise aprofundada desse tema pelos pesquisadores da area odontologica.

Mediante o exposto, supfe-se que 0 tipo de agente espessante e a
viscosidade do gel clareador podem modular a movimentagdo das moléculas de

peréxido dentro da camada de gel, assim como sua passagem para o interior da
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estrutura dental. Além disso, podem alterar a taxa de decomposi¢do do peroxido e
formacéo de radicais livres durante o processo. Isso interferiria tanto no seu efeito
principal, que € a modificacdo de cor dos dentes, como também nos seus efeitos
colaterais, que seriam as alteracbes quimicas e morfoldgicas dos tecidos
mineralizados, além da penetracdo pulpar e consequente agressao tecidual. Portanto,
compreender como o espessante, componente indispensavel na preparagdo do gel
clareador, interfere na sua atuacdo é muito relevante, permitindo o desenvolvimento

de novas formulacdes mais eficazes e seguras.
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2 REVISAO DE LITERATURA

Para uma melhor compreensdo dos assuntos abordados, a revisdo de
literatura foi dividida em topicos: Polimeros e dispersdes, Reologia, Espessantes e
InteragOes gel e substrato.

2.1 Polimeros e dispersdes

Polimeros sdo cadeias macromoleculares formadas a partir de unidades
menores repetitivas, os mondmeros. A polimerizacdo € a reagdo responsavel pela
formacao dos polimeros, durante a qual, as cadeias formadas podem apresentar
tamanhos diferentes, podendo levar a cadeias curtas, médias ou longas e com maior
ou menor peso molecular. Essa caracteristica permite que polimeros apresentem
propriedades quimicas diferentes, por exemplo em funcdo do seu peso molecular.
Podem ser classificados, de acordo com as unidades que os compde, em
homopolimeros, quando uma Unica unidade monomérica se repete ao longo de todo
polimero, ou copolimeros, quando duas ou mais unidades diferentes se repetem
(Bastos, 2007; Goddard, Gruber, 1999).

Uma classificacdo relevante quanto ao uso de polimeros em solucdes é
quanto a sua solubilidade em agua, podendo ser hidrossolUveis ou ndo. Essa distingao
ocorre conforme a regra de que, semelhante dissolve semelhante, sendo essa
semelhanca referente a grupos quimicos com polaridades similares. A polaridade de
uma molécula se refere a conformacdo molecular gerada a partir das forcas
intermoleculares presentes, em funcao da existéncia de cargas elétricas na molécula.
Um composto (ou substancia) polar € aquele que apresenta duas regibes com
diferentes densidades eletrbnicas. Uma dessas regifes possui carater positivo, e outra
possui carater negativo. Sendo a agua uma molécula polar, polimeros hidrossoltveis
apresentam grupos polares ao longo de sua cadeia molecular. A interacédo entre essas
moléculas semelhantes quanto a polaridade, se da& mediante ligacdes ibnicas,

covalentes e pontes de hidrogénio. Os polimeros hidrossollveis, podem ser ainda



classificados de acordo com carga que eles possuem, podendo ser neutros, catidnicos
e anibnicos. Alguns exemplos de polimeros neutros séo: celulose, poliacrilamidas e
alguns poliéteres. Os catidnicos sao carregados positivamente, como a polivinilamida.
Os anidnicos apresentam cargas negativas, tendo como exemplo o acido poliacrilico
(Goddard, Gruber, 1999).

Outra classificacdo dos polimeros € quanto a sua origem, podendo ser
divididos em naturais, sintéticos ou semissintéticos. Os naturais sdo geralmente
hidrossoluveis e podem ser encontrados na forma de polissacarideos (os carboidratos
sdo a unidade monomérica) ou polipeptidios (os aminoacidos sdo a unidade
monomeérica). Alguns exemplos de polimeros naturais sdo: celulose, alginato, agar,
colageno, gelatina, pectina e goma xantana (Angos, 2016). Contudo, polimeros
naturais apresentam desvantagens como a presenca de impurezas, contaminacao e
variagfes de aparéncia. A partir do estudo desses polimeros, foram desenvolvidos os
polimeros sintéticos, que apresentam um grau mais elevado de pureza. Esses séo
denominados de acordo com sua composi¢cdo, como o polipropileno, poliuretano e
policarbonato. Alguns exemplos de polimeros sintéticos sdo os plasticos, borracha,
resinas e silicones (Goddard, Gruber, 1999). Ja os polimeros semissintéticos, sao
polimeros naturais que foram modificados, apresentando propriedades diferentes dos
originais.

Uma variedade de polimeros € utilizada como agente espessante, para levar
ao aumento da viscosidade em diversos produtos farmacéuticos, alimenticios,
cosmeéticos, ceramicos e téxteis. A forma especifica de gel esta presente em uma
grande variedade de medicamentos, produtos para tratamentos capilares, cuidados
com a pele e higiene oral. Mais especificamente, o clareador dental € um exemplo de
produto que utiliza a forma de gel para facilitar o seu uso. Para compreender melhor
as caracteristicas de tais produtos, alguns conceitos devem ser definidos.

Quimicamente, uma dispersdo é qualquer dissemina¢do de uma substancia
ao longo de todo o volume de outra substancia. As dispersdes sdo compostas por
duas fases, sendo elas compostas pela fase dispersa (disperso, soluto, disseminado
ou particula), e um meio dispersante (dispergente ou solvente). As dispersfes podem
ser divididas em trés tipos: solucéo, suspensao e dispersao coloidal. Em uma solucao
observa-se uma Unica fase homogénea, onde as particulas dispersas sdo menores

que 1nm. Ja as suspensdes sdo heterogéneas, observando-se a olho nu a presenca
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de duas ou mais fases, com a presenca de particulas dispersas de 1.000nm ou mais.
As dispersdes coloidais foram definidas inicialmente por Thomas Graham em 1861,
guando ele utilizou o termo coloide para estruturas que apresentam um ou mais tipos
de particulas, com dimensdes entre 1 e 1000nm, dispersas em um meio (Bowman et
al., 2013; Rangel, 2006). Os coloides estéao entre as solugcdes e as suspensoes e, a
olho nu, o coloide parece ser uma solucdo verdadeira; porém, na verdade, € uma
mistura heterogénea (Baranova et al., 2017). O tamanho molecular das particulas da
fase dispersa é grande quando comparado as moléculas do dispersante, sendo essa
a caracteristica responsavel pela distingdo de uma solucdo. O meio de dispersao de
um coloide pode ser liquido, gasoso ou sélido. Dispersdes proteicas, poliméricas,
micelares, aerossois, espumas, sangue, e leite sdo alguns exemplos de dispersdes
coloidais (Ansel et al., 2000; Bowman et al., 2013; The United States Pharmacopeial
USP 30-NF 25, 2007).

O nivel de interagdo entre as fases (particula e dispersante), é utilizado em
uma das classificacdes das dispersfes coloidais, sendo divididas em li6filas, li6fobas
e coloides de associacdo. Uma dispersao coloidal liéfila acontece quando a interacao
entre as fases é forte. Um exemplo desse tipo acontece com as chamadas dispersdes
hidréfilas, qgue tem como exemplo de meio dispersante a agua, nas quais as particulas
apresentam grupos idnicos altamente hidrataveis, como carboxilicos e sulfonatos, ou
ainda grupos organicos como carboxil, hidroxil e amino. Dispersdes lidfilas séo
subdivididas em dispersfes verdadeiras (contendo polimeros hidrossollveis), géis
(contendo polimeros que apresentam baixa solubilidade em agua), dispersées
particuladas (contendo particulas sélidas que ndo dissolvem) e dispersdes lipdfilas
(contendo polimeros com afinidade por 6leos). Os coloides liéfobos sao
caracterizados por dispersdes que ndo apresentam grande afinidade entre as fases,
como dispersdes hidréfobas (polimeros levemente ou ndo hidrataveis). Ja os coloides
de associacdo, como o nome ja diz, apresentam ambas as caracteristicas, com
porcdes lidfilas e li6fobas em uma mesma particula (Bowman et al., 2013).

Os conceitos de sdlidos e liquidos séo relevantes para a compreensao do
sistema molecular semissolido que € o gel. Moléculas de um sélido ideal estao fixas
Nno meio em que se encontram, enquanto moléculas de um liquido ideal, estdo méveis.
O gel encontra-se em posicdo intermediaria, sendo composto por uma rede

tridimensional resultante da ligacdo de pequenas particulas dispersas em um meio,
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considerado portanto semissolido. A distancia entre essas particulas € mantida por
forcas de repulsdo de cargas elétricas, as quais sdo compensadas por forcas
moleculares que mantém o sistema unido (Rangel, 2006).

Emulsdes sédo por vezes chamadas de coloides, por se comportarem de
maneira semelhante. Uma emulsdo consiste em uma mistura de pelo menos um
liquido disperso em outro de maneira a formar micelas. A micela € um agregado de
moléculas anfipaticas (que possuem caracteristicas polares e apolares
simultaneamente) da fase dispersa, envolta em ions ou de moléculas da fase
dispersante, sendo caracterizada por apresentar uma conformacao globular, em
funcdo das forcas de atracdo e repulsédo entre os liquidos, onde é encontrado um
equilibrio delicado entre as forcas eletrostaticas. Os liquidos que formam uma
emulsdo sdo pouco misciveis ou ndo misciveis. Um exemplo muito comum € a mistura
agua e 6leo. Uma emulsdo pode ser utilizada para obtencdo de um sistema viscoso
pelo emprego de uma substancia tensoativa. Uma substancia tensoativa é um
composto que aumenta a energia de superficie, possibilitando uma maior hidrofilia.
Além disso, possibilita a formacédo de ligacfes covalentes entre por¢cdes moleculares
com polaridades diferentes e a formagéo de micelas, tornando as substancias mais
soluveis entre si (Goddard, Gruber, 1999; Savary et al., 2016).

2.2 Reologia

A reologia é definida como o estudo do escoamento e deformacgédo da matéria.
A viscosidade é a propriedade reoldgica mais conhecida e estudada, sendo definida
como uma propriedade dos fluidos relacionada a resisténcia ao escoamento, frente a
uma forca aplicada (Bowman et al., 2013; Gandolf, Galleguillos, 2014; Teraoka, 2002;
The United States Pharmacopeial USP 30-NF 25, 2007). A reologia em si, tem como
base duas teorias, a lei da elasticidade de Robert Hook’s (1676) e lei dos fluidos de
Isaac Newton (1687). A primeira se refere a ocorréncia de uma deformagéo elastica
guando um sdlido é submetido a uma determinada forga, dentro do seu limite elastico,
retornando ao estado inicial quando a forga é cessada. Na teoria de Newton, quando

7

uma forca é aplicada sobre um fluido, ela leva a um escoamento, sendo este
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proporcional a forca aplicada sobre ele, porém ndo retornando ao estado inicial
(Bowman et al., 2013).

No modelo proposto por Newton, quando ocorre 0 escoamento de um fluido em
alguma direcao, as moléculas rapidamente também fluem nesta mesma direcéo. Além
disso, foi observado por Robert Brown em 1827, um movimento tridimensional
aleatério de moléculas, em meios liquidos e gasosos, mesmo quando estes
encontram-se em repouso, que foi chamado de movimento browniano. Fluidos que
apresentam moléculas dispersas e facil escoamento sdo chamados de sistemas de
baixa viscosidade. Em sistemas de alta viscosidade essa fluidez € menor, ja que as
moléculas se encontram em um sistema complexo, com particulas que atuam como
obstaculos, resultando em uma movimentacdo mais dificil e lenta (Gandolf,
Galleguillos, 2014; Owens, Phillips, 2002).

Os fluidos podem ser classificados, de acordo com a obediéncia a lei de
Newton, em newtonianos e ndo newtonianos. Um fluido newtoniano apresenta uma
fluidez (grau de escoamento) proporcional a forca aplicada sobre ele, como

demonstrado na formula abaixo.

Lei de Newton sobre fluidos: o=n.y

onde, o —for¢a aplicada; n — constante de proporcionalidade; y — grau de escoamento

Seria 0 mesmo que matematicamente dizer: a razdo entre a tensdo de
cisalhamento (forca aplicada) e o grau de escoamento (fluidez) é proporcional (Figura
1). Fluidos newtonianos raramente sdo encontrados na natureza, mas alguns
exemplos sdo o polidimetilsiloxano, etanol absoluto, 4gua pura e glicerina anidra
(Bowman et al., 2013). Um fluido ndo newtoniano n&o apresenta proporcionalidade
entre a forca aplicada e o escoamento. Quando é mensurada a viscosidade desses
fluidos, ela € denominada de viscosidade aparente, por apresentar muitos fatores de
interferéncia, como tempo, temperatura e fatores dependentes do método de
mensuragao utilizado (Bowman et al., 2013; Gandolf, Galleguillos, 2014; Owens,
Phillips, 2002).
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Figura 1 - Relagao entre a forga aplicada e o escoamento
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Fonte: Elaborada pelo autor.

Fluidos ndo newtonianos representam a grande maioria dos fluidos
encontrados na natureza (Figura 2) (Duncan, 1975; Gandolf, Galleguillos, 2014,
Owens, Phillips, 2002), podendo ainda ser classificados em pseudoplasticos ou
dilatantes. Os primeiros, quando submetidos a uma forca, apresentam uma diminuicao
da viscosidade aparente; ou seja, 0 escoamento € desproporcionalmente maior que a
forca aplicada sobre o fluido. Quando uma forca € aplicada sobre esses fluidos, as
moléculas do dispersante sdo levadas para fora das cadeias organizadas que haviam
sido formadas por meio das intera¢cdes moleculares. Essa saida de dispersante leva
a um estiramento dessas cadeias, 0 que reduz ainda mais a presenca de dispersante
entre as cadeias, diminuindo a viscosidade aparente do fluido (Bowman et al., 2013;
Gandolf, Galleguillos, 2014).

Ja os fluidos dilatantes apresentam o comportamento oposto, quando
submetidos a uma forca, apresentam um aumento da viscosidade aparente; ou seja,
0 escoamento é desproporcionalmente menor que a forca aplicada sobre o fluido. E
um fendmeno mais raro, acontecendo geralmente em dispersées compostas por
particulas que ndo tendem a agregacdo. O dispersante presente nesse sistema é
apenas o suficiente para lubrificar a passagem de uma particula pela outra. Quando
as particulas sdo submetidas a uma forca, elas colidem facilmente, levando a
formacdo de emaranhados, o que dificulta a passagem do dispersante e de uma

particula pela outra, aumentando assim a viscosidade. Quando a forca aplicada é
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diminuida ou interrompida, as particulas se organizam novamente, diminuindo a

viscosidade (Bowman et al., 2013; Knowlton, Pearce, 2014).

Figura 2 - Curvas de viscosidade x taxa de cisalhamento de diferentes perfis
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Fonte: Elaborada pelo autor.

Outra classificacdo de fluidos ndo newtonianos é quanto a serem tempo
independentes ou dependentes. Nos fluidos tempo independentes, quando uma forca
€ aplicada ocorre a reducéo de ligacdes entre as cadeias de particulas, o que resulta
na diminuicdo da viscosidade aparente. No entanto, essa diminuicdo ocorre téao
rapidamente que nao é possivel a deteccdo da diferenca de viscosidade pelos
instrumentos de mensuracao. Fluidos tixotropicos sado fluidos ndo newtonianos tempo
dependentes, ou seja, quando uma forca é aplicada, também ocorre a reducéo de
ligacBes entre as cadeias de particulas, porém essa diminuicéo € detectada, ao longo
do tempo, pelos instrumentos de mensuragédo. Essa diminuicdo pode ser detectada
por ser mais lenta. Simultaneamente a reducao das ligacdes entre as particulas pela
forca aplicada, ocorre o restabelecimento das ligacGes pelos dispersantes que se
encontram em movimento browniano lento (pela alta viscosidade). O restabelecimento
das ligacbes ndo é tao rapido quanto o rompimento, refletindo na diminuicdo da
viscosidade de maneira lenta e perceptivel, e ndo instantanea. Se a forca é retirada,
as ligacdes sao restabelecidas e a viscosidade retorna a inicial (Bowman et al., 2013;
Knowlton, Pearce, 2014).

A mensuracdo da viscosidade pode ser realizada por meio de diversos

instrumentos, chamados de viscosimetros. A viscosidade tem como unidade basica o



Poise, porém a unidade mais utilizada é o Centipoise (cP) (1 Poise = 100 cP), ja que
a viscosidade da agua é 1,0020 cP a 20 °C (Teraoka, 2002; The United States
Pharmacopeial USP 30-NF 25, 2007). Os viscosimetros podem ser oscilatérios, de
capilaridade ou rotacionais (Knowlton, Pearce, 2014). Em todos os métodos, uma
calibragao por meio de fluidos com viscosidade conhecida e o controle da temperatura
sao importantes, pois pequenas alteracdes podem modificar a viscosidade aparente
do fluido (Lange, Langenbucher, 1968). A viscosidade mensurada € chamada de
aparente, porque ela sofre, na grande maioria dos fluidos, alteracdes em funcéo das
interacdes moleculares ja mencionadas anteriormente (Bowman et al., 2013).

Os viscosimetros rotacionais apresentam resultados rapidos, mesmo para
fluidos altamente viscosos. S&o constituidos por uma haste, placa ou cilindro que,
imersa no fluido, rotaciona a uma velocidade pré-determinada. O torque (poténcia do
equipamento) necessario para que a velocidade de rotacdo seja constante, é
convertido em unidade de viscosidade. Quando a resisténcia a rotacdo € baixa é
utilizado um menor torque, quando é elevada, maior. Essa resisténcia a rotacao, esta
diretamente relacionada as interacfes intermoleculares presentes em um fluido e por

consequéncia, a sua viscosidade (Bowman et al., 2013; Macosko, 1994).

2.3 Espessantes

Espessantes sdo particulas modificadoras da viscosidade. O aumento da
viscosidade ocorre devido a caracteristicas diversas, proprias de cada espessante.
Exemplos dessas caracteristicas sdo: estrutura molecular, tamanho da particula, peso
molecular, grupos funcionais e propriedades eletrostaticas do espessante. Além disso,
as interacdes intermoleculares, temperatura, concentracdo e estado de repouso ou
agitacdo, também influenciam na viscosidade (Angos, 2016; Duncan, 1975; Savary et
al., 2016).

Os agentes espessantes coloidais ou geradores de viscosidade podem ser
classificados em quatro categorias: particulados, derivados semissintéticos da
celulose, polimeros naturais e polimeros sintéticos. Os coloides particulados

podem ser constituidos de particulas inorganicas ou organicas. Os inorganicos sao

27



particulas sélidas, finamente divididas, também conhecidos como argilas (como o
diéxido de silicio coloidal, bentonita, silicato de magnésio e aluminio e a hectorita). Ja
os coloides particulados organicos, tém como exemplo a celulose micro cristalina
(anidnica), a qual é obtida da polpa da madeira ou algoddo, onde um tratamento é
realizado para tornd-la mais cristalina apos a extracdo. Os derivados
semissintéticos de celulose séo fabricados pela modificagdo quimica da celulose,
para produzir polimeros solaveis. Essa solubilidade € possivel pela substituicdo dos
grupos hidroxila naturais, por outros mais reativos (por exemplo, o grupo carboxila na
Carboximetilcelulose — anidnico e o grupo hidroxietil na hidroxietilcelulose — né&o
iGnico).

Os polimeros naturais podem ser polissacarideos (como o agar, alginato,
goma xantana, etc.) ou polipeptidios (como a caseina e a gelatina). Os polimeros
sintéticos consistem em moléculas de alto peso molecular, obtidas a partir de
polietileno glicol ou 6xido de polietileno, derivados vinilicos como o alcool polivinilico
ou polivinilpirrolidona, ou do polimero de &cido acrilico (também denominado
carbémero).

Os polimeros podem ser classificados em lineares, ramificados (branched) ou
com liga¢des cruzadas (crosslinked). Nos lineares, as unidades que se repetem estao
conectadas ponta a ponta em uma Unica cadeia flexivel (Figura 3A). Os polimeros
lineares tipicos séo feitos por mondmeros com um grupamento Unico na extremidade.
Eles ndo se conectam quimicamente as cadeias vizinhas, sendo mantidos juntos por
atracdo fisica (forcas de Van der Waals) (Shrivastava, 2018). Os polimeros
ramificados tém cadeias laterais ou bracos que se projetam para fora da cadeia
principal (Figura 3B). Os bracos laterais sdo feitos das mesmas unidades repetidas
presentes na cadeia polimérica principal. Nesses casos, 0s monémeros devem ter
dois ou mais grupamentos finais. Para que um polimero seja classificado como
ramificado, a cadeia lateral ou bracos, deve conter no minimo uma unidade
monomérica. O comprimento das cadeias laterais faz com que sejam classificados
como de ramificacdo curta ou longos. Esses polimeros ndo se conectam
guimicamente a outras cadeias poliméricas (Shrivastava, 2018).

Os polimeros reticulados ou de ligacdo cruzada sdo aqueles nos quais as
cadeias poliméricas adjacentes estdo conectadas em uma estrutura de rede

tridimensional (Figura 3C). As conexdes sao chamadas de ligagOes cruzadas. As
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ligacOes cruzadas podem ser uma consequéncia de ligacdes covalentes entres as
cadeias ou bracgos. Tais polimeros sédo caracterizados por sua densidade de ligacbes
cruzadas ou grau de ligacédo cruzada, que € a indicacdo do numero de pontos de

juncdes por unidade de volume (Shrivastava, 2018).

Figura 3 — Tipos de polimeros de acordo com a estrutura molecular

Polimero linear Polimero ramificado Polimero reticulado

Fonte: Elaborada pelo autor.

Outra classificacdo dos polimeros diz respeito a variedade de monémeros em
suas cadeias. Os homopolimeros tém apenas um tipo de mondémero, enquanto 0s
copolimeros tem dois tipos e os terpolimeros, trés mondémeros diferentes. Os
polimeros podem ser classificados ainda em n&do ibnicos e idnicos (anibnicos,
catibnicos e anfoteros), dependendo de suas cargas elétricas (Troy, 2012). Os géis
nao idnicos sdo formados por agentes gelificantes que ndo se ionizam quando
hidratados.

Os géis podem ser classificados ainda quanto a natureza das ligagdes quimicas
em géis de valéncia principal/priméaria (ou quimicos), onde as forcas de ligacao sao
ligacBes covalentes; ou géis de valéncia acesséria/secundaria (ou fisicos), onde as
forcas de ligacdo séo forcas de Van der Waals e pontes de hidrogénio, portanto mais
fracas (Dudowicz et al., 2018). Os espessantes poliméricos sintéticos podem ainda
ser classificados em dois grandes grupos: associativos e ndo associativos. Os nao
associativos formam entrelacamento de cadeias poliméricas de alto peso molecular e
hidrossoluveis, conhecido como espessamento hidrodindmico. Os associativos

espessam por interagdes inespecificas de grupos finais hidréfobos com eles mesmos
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ou com outros componentes da formulacdo, criando uma larga rede fisica, que
contribui para o aumento da viscosidade (Owh et al., 2016).

As resinas sintéticas do tipo carbbmero sdo as mais empregadas ha
odontologia, sendo geralmente polimeros de acido acrilico de alto peso molecular
(Troy, 2012). Os poloxameros também sao frequentemente utilizados em produtos
para uso oral e apresentam carater ndo iébnico. S&o denominados copolimeros em
bloco, por possuirem segmentos hidréfilos (polioxietileno) e  hidréfobos
(polioxiprolileno) (Troy, 2012). Dentre os coloides particulados, o dioxido de silicio
coloidal (ou a silica pirogénica) também € muito utilizado na odontologia para
preparacdo de géis, como os géis de acido fosforico, por absorver grande quantidade
de agua sem se liquefazer. Os derivados da celulose sdo muito empregados na area
odontoldgica para a fabricacdo de géis de fluoreto de sédio e podem apresentar
carater aniénico (como a Carboximetilcelulose — CMC) ou né&o iénicos (como a
metilcelulose — MC, etilcelulose — EC, hidroxietilcelulose — HEC, hidroxipropilcelulose
— HPC e a hidroxipropilmetilcelulose — HPMC). Os polimeros naturais também podem
apresentar natureza aniénica (como alginato, goma carragena, goma xantana, como
acacia e tragacanto) ou nao iénica (como a goma guar e o a goma locust bean) (Troy,
2012). A Figura 4 mostra a classificacédo de tipos de espessantes mais comuns.

Figura 4 - Classificacdo dos espessantes

Espessantes
I
[ [ 1 1
: Polimeros Polimeros Polimeros
Particulados C . iras . s L eas
semissintéticos naturais sintéticos

Fonte: Elaborada pelo autor.

2.3.1 Formacédo de um gel empregando cadeias poliméricas

Em geral os polimeros s&o fornecidos em cadeias poliméricas enoveladas na
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forma de p6 seco ou dispersas em emulsdes. Quando misturados no solvente durante
0 processo de preparagdo de um produto, elas formam um sol (disperséo de particulas
coloidais estavel em um fluido) e sédo induzidas a se desenovelarem e se estenderem,
empregando mecanismos que serao explicados mais adiante. As cadeias flexiveis de
polimeros dissolvidos interpenetram e se enrolam por causa do constante movimento
Browniano dos seus seguimentos. As cadeias constantemente se contorcem e
mudam sua conformacéo. Cada cadeia é circundada por um invélucro de moléculas
de solvente que solvatam seus grupos funcionais. Por exemplo, moléculas de agua
tem pontes de hidrogénio com os grupos carboxila de polieletrélitos anidnicos. Este
envelope de agua de hidratacdo impede que, segmentos da cadeia que estdo em
intimo contato, se toquem e se liguem uns aos outros através de pontes de hidrogénio
entre cadeias e forcas de Van der Waals, como eles fazem quando estdo secos. O
solvente livre entre os involucros de solvatacao das cadeias age como um lubrificante,
permitindo as cadeias solvatadas deslizarem umas sobre as outras quando a solugao
flui, prevenindo a atracéo entre elas. Contudo, qualquer fator que reduz a hidratacdo
das macromoléculas dissolvidas ira reduzir ou afinar o invélucro de hidratacdo que
separa as cadeias adjacentes. Quando a hidratacao € fraca, as cadeias continuas
tendem a se atrair através de forcas de valéncia secundarias, tais como pontes de
hidrogénio e forcas de Van der Waals, que estabelece ligacdes cruzadas fracas e
reversiveis entre as cadeias nos seus pontos de contado ou enrolamento, resultando

em separacao de fase ou precipitacao (Figura 5) (Troy, 2012).
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Figura 5 - Efeito da solvatacéo e a precipitacdo dos polimeros

agua de solvatacao agua livre

/\/\/\—
a5R0000 22000 o550 60T

A

Legenda: A) moléculas de agua (esferas azuis) solvatando as cadeias de polimero (linhas onduladas).
O espaco entre as cadeias € ocupado pelas moléculas de &gua livres (esferas verdes). B) Quando
estdo préximas o suficiente, a agua de solvatacédo deixa de existir e se inicia uma intera¢do quimica
fraca nos locais de contato entre as cadeias, levando ao seu entrelagamento, o que resulta na
separacao de fase e precipitacdo do polimero.

Fonte: Elaborada pelo autor.

Dependendo da temperatura, o involucro de hidratacdo das cadeias adjacentes
se torna muito esparso para prevenir a atracao intercadeia, tendendo a separar a fase
do solvente e a fase liquida viscosa, que contém praticamente todo o polimero, mas
ainda uma grande quantidade de solvente, 0 que se denomina coacervacao simples.
A fase rica em polimero € referida como coacervado (Troy, 2012).

Se a concentracdo de polimero na solucao é suficiente e a temperatura é
adequada, ocorre a formacdo de uma rede continua de cadeias se precipitando
ligadas umas as outras através de ligacGes cruzadas fracas, que consistem em pontes
de hidrogénio intercadeias e forcas de Van der Waals nos pontos de contato muatuo.
Segmentos de cadeias poliméricas sequenciadas podem se associar lateralmente em
feixes cristalinos (cristalitos). Contudo, cadeias com estruturas irregulares, como no
caso de copolimeros aleatorios, como nos ésteres e éteres substituidos

aleatoriamente, ou polimeros com muitas ramificacfes, vdo impedir a cristalizagéo
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durante a precipitagdo da solugéo. Nesse caso, o enrolamento (emaranhamento) das
cadeias proporciona somente ligacdes cruzadas temporarias. A rede de cadeias de
polimeros associados imobiliza o solvente e faz com que a solucdo adquira a
consisténcia de gel (Figura 6) (Troy, 2012). Esse processo € denominado transi¢cao
sol-gel. O termo gel significa um sistema formado por cadeias poliméricas (gel
polimérico) ou pela estrutura rigida de particulas coloidais (gel coloidal), que imobiliza

a fase liquida nos seus intersticios (Alfaya, Kubota, 2002).

Figura 6 - Processo de geleificacdo de géis com polimeros lineares

Legenda: A) Polimeros originalmente enovelados sao misturados ao solvente, como a agua (esferas
azuis); B) Os polimeros s@o desenovelados e expandidos, aumentando seu volume hidrodindmico; C)
Formacdo de ligagbes quimicas fracas entre cadeiras, que resulta no seu entrelacamento e
imobilizacdo do solvente, resultando na consisténcia de gel.

Fonte: Elaborada pelo autor.
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Os fatores mais importantes que causam a separacao de fases, precipitacdo e
geleificacdo das solucdes do polimero sdo a natureza quimica do polimero e do
solvente, além da temperatura e da concentracdo e peso molecular do polimero.
Baixas temperatura, altas concentracbes e alto peso molecular promovem a
geleificac@o e produzem géis fortes.

Na dissolucdo do polimero (p6) em &gua, a formacdo temporéria de gel
geralmente diminui a dissolucédo consideravelmente. Com a difusdo da agua nos
aglomerados frouxos de polimero, seu exterior frequentemente se converte em um gel
coesivo de particulas solvatadas, que envolve o pé seco remanescente. Tais
aglomerados “empelotados” de gel se dissolvem muito lentamente por sua alta
viscosidade e baixo coeficiente de difusdo do polimero em agua. Para producdo em
larga escala, € util dispersar o polimero em agua a temperaturas onde a solubilidade
do polimero é baixa, antes que ele possa se aglomerar em pedacos de gel.
Alternativamente o po de polimero pode ser pré-hidratado com um solvente organico
miscivel em &gua, como o alcool etilico ou propileno glicol que ndo expande o
polimero. O solvente deve ser adicionado a uma propor¢ao de 3-5 partes do solvente

para uma de polimero (Goddard, Gruber, 1999).

2.3.2 Poliacrilatos

Os polimeros derivados do &cido acrilico ou poliacrilatos estdo disponiveis em
diferentes pesos moleculares e estruturas, podendo ser lineares, com ramificacdes ou
reticulados. O termo acrilato é definido como um copolimero contendo uma
combinacdo de acido acrilico, acido metacrilico ou seus ésteres simples. A figura 7

mostra exemplos de mondmeros acrilicos presentes nos polimeros de poliacrilato.
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Figura 7 - Estrutura quimica de mondmeros poliacrilatos

O

S W
0 “~ N0 \$/‘?‘
\)J\ OH {’1/ \é

OH
Acido acrilico Acido metacrilico Mondmero catidnico
@]
O
N )
R 0]
\)l\o/
Acrilato alquil Metil metacrilato

Fonte: Elaborada pelo autor.

Eles podem ser encontrados em diferentes apresenta¢gdes, como na forma de
emulsdo (ASE ou HASE) ou particulas desidratadas (carb6meros) com grupamentos
carboxilicos protonados; ou na forma de sais, nos quais 0s grupamentos acidos estao
ligados a elementos como o sodio, potassio, litio ou amonia.

Os polimeros acrilicos sdo polieletrélitos, ou seja, que tem grupamentos
eletroliticos (polications ou polianions). Esses grupamentos se dissociam em solucéo
aguosa, tornando-os eletricamente carregados, o0 que € responsavel pelo efeito de
aumento da viscosidade do meio. Os polieletrélitos sdo similares tanto aos eletrélitos
(sais) quanto aos polimeros (moléculas com alto peso molecular), e sdo algumas
vezes chamados polisais. Enquanto os polimeros com grupamentos acidos
protonados necessitam de um passo essencial de neutralizacdo com uma base para
se conseguir a ionizacdo e 0 aumento da viscosidade, nos sais, essa ionizacdo é
conseguida apenas com a hidratacdo das particulas.

As propriedades de promover viscosidade dos polimeros do acido poliacrilico
sao fortemente dependentes do peso molecular, grau de ligacdes cruzadas, nivel de
hidrofobicidade dos grupamentos alquil em sua coluna dorsal, pH e concentracdo na
formulacdo (Gandolf, Galleguillos, 2014). Eles podem ser constituidos totalmente por
elementos hidrofilos, como o ASE e o carbdmeros, ou conter elementos hidréfobos

em suas cadeias, como o HASE ou o crosspolimero acrilato/C10-30 alquil acrilato.
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2.3.2.1 Emulsé&o polimérica expansivel por alcalinidade (ASE)

Um tipo de espessante acrilico ndo associativo € a emulsédo polimérica
expansivel por alcalinidade (alkali swellable emulsion - ASE) (Goddard, Gruber, 1999).
Sao constituidas por longas cadeias de polimero acrilico enovelados, dispersos em
um meio aquoso de baixo pH contendo surfactantes, formando uma emulséo de baixa
viscosidade. Um exemplo é o copolimero do acido metacrilico e etil acetato mostrado
na Figura 8. Isso permite que eles sejam facilmente adicionados e dispersos em
formulagbes aquosas sem a necessidade de misturadores especiais (Gandolf,
Galleguillos, 2014; Owh et al., 2016).

Figura 8 - Estrutura de P(MAA-EA), classificado como ASE
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Fonte: Elaborada pelo autor.

A cadeia polimérica possui diversos grupamentos carboxilicos (com carga
negativa) que inicialmente estdo protonados (ligados ao ion H*) e sem carga elétrica,
0 que faz com que ela permaneca enovelada (Figura 9A). Porém, quando o pH é
elevado pela adicdo de bases inorganicas ou organicas (aminas de baixo peso
molecular), os grupos carboxilicos comegam a se dissociar e passam a ter carga
elétrica negativa. Os grupos carboxilicos vizinhos da mesma molécula se repelem,

fazendo a molécula desenovelar e se estender, adotando uma estrutura mais
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linearizada de cadeia longa, aumentando o seu volume hidrodindmico. Estas cadeias
estiradas se entrelacam e interpenetram com as outras cadeias, imobilizando o
solvente, o que resulta no aumento da viscosidade (Figura 9B) (Goddard, Gruber,
1999).

Por ser ndo associativo, ndo interagem com estruturas surfactantes, particulas
ou goticulas insollveis presentes. Como exemplos de ASE temos o Salcare SC 81
(CAS 31069-81-5), que € uma emulsdo aniénica contendo o polimero formado pelo
acido metacrilico com etil acrilato e n-butil acrilato (Ethyl acrylate, n-butyl acrylate,
methacrylic acid polymer), e o Carbopol Aqua SF-1 (Lubrizol), que é um copolimero

de acrilato.

Figura 9 - Mecanismo de espessamento do ASE

A emulséo B neutralizagao / ionizagédo
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Legenda: A) moléculas enoveladas e com grupos carboxilicos protonados, sem carga elétrica,
ocupando pequeno volume; B) Apoés a adigdo de uma base (por exemplo NaOH) os grupos carboxilicos
exibem carga negativa, repelindo-se entre si e fazendo com que a molécula fique desespiralizada e
mais comprida, o que aumenta o volume hidrodindmico; C) Entrelagcamento das cadeias resultando no
aumento da viscosidade. O enovelamento da cadeia polimérica nesse esquema esta sendo
representado em 2 dimensdes para facilitar a compreensdo, embora na realidade ele seja
tridimensional.

Fonte: Elaborada pelo autor.
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2.3.2.2 Emulséo polimérica hidrofoba expansivel por alcalinidade (HASE)

Emulsdo polimérica hidréfoba expansivel por alcalinidade (Hydrophobically
Modified Alkali Swellable Emulsion — HASE) é considerada um espessante hibrido
associativo, que aumenta a viscosidade do meio por mecanismos de espessamento
hidrodindmico em associacdo com interacdes hidrofobas. Ele é sintetizado
adicionando-se uma cadeia longa hidréfoba a coluna dorsal do polimero ASE,
formando um terpolimero (Figura 10). A molécula hidréfoba é geralmente um ester

metacrilico de uma cadeia longa alcodlica etoxilada.

Figura 10 - Estrutura do HASE com a molécula hidréfoba incorporada
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Fonte: Elaborada pelo autor.

De forma semelhante ao ASE, no HASE as moléculas se encontram
emulsificadas em agua utilizando agentes surfactantes e de suspensdo. Uma vez
incorporados na formulacdo, essa viscosidade permanece baixa, semelhante a
viscosidade inicial da emulsdo, facilitando a mistura. Quando € realizada a
neutralizacdo com uma base inorganica ou orgéanica (amina de baixo peso molecular)

0s grupos carboxilicos da coluna dorsal do polimero que estavam protonados e sem
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carga se dissociam e passam a apresentar carga negativa. Entdo os grupos
carboxilicos vizinhos da mesma molécula se repelem, fazendo a molécula
desenovelar e se estender, aumentando o seu volume hidrodinamico e se
entrelacando com as outras cadeias, imobilizando o solvente conferindo a
consisténcia de gel. Na sequéncia os grupos hidréfobos se associam e se agregam,
formando micelas, contribuindo para o aumento da viscosidade. Como exemplos
comerciais Podemos citar o Novethix L-10 (Lubrizol), que € um Acrylates/Beheneth-

25 Methacrylate Copolymer.

Figura 11 - Mecanismo de espessamento do HASE
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Legenda: A) Emulsdo contendo particulas enoveladas sem carga e em pH acido. B) Apls a
neutralizagdo com uma base (NaOH), as particulas se desenovelam e se expandem; C) Formacéo de
micelas pela interacao dos grupamentos hidréfobos e entrelagcamento entre as cadeias poliméricas. O
enovelamento da cadeia polimérica nesse esquema esta sendo representado em 2 dimensdes para
facilitar a compreenséo, embora na realidade ele seja tridimensional.

Fonte: Elaborada pelo autor.
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2.3.2.3 Carbdbmero

Os carbdmeros constituem uma categoria de espessantes representados por
homopolimeros provenientes do acido acrilico ou copolimero do &cido acrilico com co-
mondmeros acrilicos menores, com alto peso molecular e contendo liga¢des cruzadas
empregando poliéteres como a alil sacarose (acido poliacrilico reticulado). Os
carbémeros estdo disponiveis comercialmente na forma de um pé branco fino e
amorfo, com um didmetro médio de 0,2 um. A principal diferenga entre os varios tipos
esta ligada a densidade de ligac6es cruzadas e ao peso molecular. Suas cadeias séo
ricas em grupamentos carboxilicos, que se encontram originalmente protonados
(ligados ao ion H*) e sem carga elétrica. Enquanto secos, as cadeias existem em uma
configuracdo altamente enovelada (enrolada). Quando dispersos em agua, as
moléculas comegam a se hidratar e se desenovelam levemente, fazendo com que o
sistema se torne ligeiramente mais viscoso e com aspecto turbido, resultando em pH
acido em torno de 3 (Troy, 2012). Em pH abaixo de 3.5, os grupos carboxilicos
conectados a estrutura molecular no polimero permanecem protonados e sem carga
efetiva. Essa caracteristica reduz as interac6es entre o polimero e solvente, o que
mantém em uma conformacéo colapsada e enovelada para o polimero, com pequeno
volume hidrodindmico. Com o aumento do pH, pela adicdo de uma base durante o
processo de manipulacéo, os grupos acidos carboxilicos passam a exibir uma carga
negativa, sendo portanto anionicos, interagindo fortemente com solventes polares
como a agua (Gandolf, Galleguillos, 2014; Lubrizol Advanced Materials, 2011). Além
disso, os grupos carboxilicos vizinhos da mesma molécula se repelem (repulsdo
eletrostatica), fazendo a molécula desenovelar, aumentando o seu volume
hidrodinamico, imobilizando o solvente e conferindo a consisténcia de gel pelo
aumento da viscosidade, além de diminuigcdo da turbidez (Figura 12) (Dumitriu, 2002;
Gandolf, Galleguillos, 2014; Owh et al., 2016). Contudo, pelo fato de existirem varias
ligacBes cruzadas entre partes da cadeia, a molécula permanece como uma particula,
e nao resulta em cadeias estiradas como no caso dos espessantes tipo ASE e HASE,

formando uma particula esférica de microgel.
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Figura 12 - Mecanismo de espessamento do carb6meros
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Legenda: A) Particula de polimero seca, enovelada e sem carga elétrica; B) particula de polimero
hidratada e com leve expansédo, mas ainda enovelada e sem carga elétrica; C) Apés adi¢do de uma
base (NaOH) no meio, o polimero se ioniza e se desenovela, resultando em total expansao da particula.
O enovelamento da cadeia polimérica nesse esquema esta sendo representado em 2 dimensdes para
facilitar a compreensao, embora na realidade ele seja tridimensional.

Fonte: Elaborada pelo autor.

As particulas de carbdmero se expandem 10 vezes seu diametro inicial, que
representa um aumento de 1000 vezes seu volume (Shafiei et al., 2018). Sendo assim,
outro mecanismo que contribui com o aumento da viscosidade é a absorcdo de agua
pela particula do polimero que se torna intumescida e macroscépica. As particulas
expandidas se aproximam criando globulos esféricos, resultando assim numa
estrutura hierarquizada (Figura 13) (Shafiei et al., 2018). De uma forma geral, quanto
maior o grau de ligacdes cruzadas em uma molécula, maior sua capacidade de

espessar (Gandolf, Galleguillos, 2014).
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Figura 13 - Aumento da viscosidade com a utilizacdo de polimero com ligacdes

cruzadas formando uma particula
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Legenda: A) Polimero disperso na solugdo mas ainda enovelado (as esferas azuis representam as
moléculas de agua); B) Apds a expansao do volume da particula, o espacgo € preenchido e ocorre a
imobilizagéo do solvente dentro e ao redor da particula, resultando na consisténcia de gel.

Fonte: Elaborada pelo autor.

Dentre as marcas comerciais de carbdmeros podem ser citados: Carbopol: 907,
910, 934, 934-P, 940, 941, 954, 980, 981, 2984, e 5984 (Lubrizol); Acritamer 934, 934-
P, 940, e 941 (R. I. T. A.); Synthalen K, Synthalen M, Synthalen N (3-V).

A natureza tridimensional desses polimeros confere algumas caracteristicas
anicas, como ser inerte biologicamente, o que ndo é encontrado em polimeros lineares

similares. Os polimeros Carbopol sdo substancias hidréfilas que ndo séao soluveis em
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adgua. Na verdade, os chamados polimeros soliveis em agua expandem gquando

dispersos em 4gua formando uma dispersao coloidal semelhante a uma mucilagem.

2.3.2.4 Poliacrilato de s6édio

O poliacrilato de sédio (CAS 9003-04-7) é sal sédico de um homopolimero do
acido acrilico, contendo grupamentos carboxila ao longo da molécula. Ele consiste em
um grupo de cadeias que estdo paralelas umas as outras e ligadas regularmente
através de agentes de ligacao cruzada, formando uma rede. Na forma de p6 seco, os
ions sodio de carga positiva estdo ligados aos grupamentos carboxila, anulando sua
carga elétrica, formando uma estrutura compacta. Porém, ao se adicionar agua, a
agua é puxada para o interior da molécula por osmose. Como a ligacéo dos ions sédio
aos grupamentos carboxila € menos favoravel ao polimero do que com a agua, eles
sao liberados e os grupamentos carboxilicos passam a ter carga negativa. Os grupos
vizinhos da mesma molécula e de moléculas vizinhas se repelem, fazendo ela se
estender, aumentando o espago entre as cadeias e seu volume hidrodinamico
(Gandolf, Galleguillos, 2014), imobilizando o solvente e conferindo a consisténcia de
gel (Figura 14A). Quando dissolvido em &gua forma uma solucdo viscosa e
transparente devido a interacGes ibnicas entres as moléculas (Figura 14B). Uma
grande vantagem do uso do poliacrilato de sodio € que nenhum passo de
neutralizacido é necessario. E muito utilizado também para confeccdes de fraldas
absorventes por sua grande capacidade de absorver agua (100 a 1000 vezes sua
massa), € como espessantes em formula¢des aquosas, como géis de cabelo, além

de ser empregado como aditivos em alimentos incluindo paes, sucos e sorvete.



Figura 14 - Mecanismo de espessamento do poliacrilato de sodio

= agua
A == ligagdo cruzada B

NaooC COONa

NaQOC COONa
Na0O COONa
NaOOC COONa
particula seca / sal sddico hidratacao / ionizagao / expansao

Legenda: A) Estrutura densa da rede polimérica seca na forma de sal sddico, com mudltiplas ligacdes
cruzadas, formando uma particula; B) A agua é atraida para dentro da rede polimérica, levando a sua
hidratacdo e inchaco, aumentando o volume de cada particula. A agua promove a ionizacdo dos
radicais carboxila, criando uma carga negativa que gera repulsdo e aumenta o espago entre as cadeias.
O enovelamento da cadeia polimérica nesse esquema esta sendo representado em 2 dimensdes para
facilitar a compreenséo, embora na realidade ele seja tridimensional.

Fonte: Elaborada pelo autor.

2.3.3 Polimeros do acido sulfonico modificado

Sdo espessantes poliméricos baseados na quimica do acido sulfénico. A
estrutura quimica sempre possui 0 monémero acrilamido-2,2-dimetil propano acido
sulfénico (Figura 15), geralmente denominado mondmero AMPS®. Diferentes co-
mondmeros sdo combinados a ele para proporcionar uma grande gama de
espessantes com diferentes atributos. Todos eles possuem ligacdes cruzadas, que da
em parte sua habilidade espessante. Uma marca comercial de polimero AMPS mais
comumente utilizado € o Aristoflex AVC (Clariant, Muttenz, Suica), que possui como
co-mondmero a vinilpirrolidona (VP), que contribui com a formacdo de ligagbes
cruzadas. Sua molécula completa € denominada Acrilodimetiltaurato de
amonia/copolimero VP. O Aristoflex AVC é comercializado na forma de p6, com
particulas de aproximadamente 50nm de diametro. Ele é um sal de amdnia desse

polimero, ndo tendo, portanto, carga elétrica efetiva quando na forma de p6 seco.
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Contudo, quando em contato com a 4gua o radical CH2SO3NHa4 se ioniza, liberando a

amoénia no ambiente e criando o anion CH2SOx3".

Figura 15 - Férmula estrutural do acrilodimetiltaurato de aménia (AADMT)/copolimero
vinilpirrolidona (VP)

Fonte: Elaborada pelo autor.

Os grupamentos do acido sulfénico interagem fortemente com solventes
polares como a agua, que € atraida e penetra na rede polimérica e leva a ionizacao
dos grupamentos &cidos. Os grupos anibnicos vizinhos da mesma molécula se
repelem (repulséo eletrostatica), fazendo a molécula se expandir, aumentando o seu
volume hidrodindmico, imobilizando o solvente e resultando em aumento da
viscosidade. A carga elétrica negativa da particula também gera repulsao entre as
particulas do polimero dispersas no solvente, o que as distanciam ainda mais e
contribui para o aumento da viscosidade (Gandolf, Galleguillos, 2014).

O alto grau de ligacdes cruzadas na molécula do Aristoflex produz uma rede
bastante elastica, capaz de grande expansdo. A estrutura do co-monémero afeta a
forca do polimero e sua interagdo com os solventes e também seu grau de expansao.
Como todo espessante polimérico, guanto maior o peso molecular, maior é seu poder
espessante em baixas concentracbes de polimero (Gandolf, Galleguillos, 2014,
Loeffler et al., 2002). O processo de aumento da viscosidade é portanto determinado

pelo aumento do volume das particulas e pelo maior distanciamento entre elas (Figura



16) (Gandolf, Galleguillos, 2014; Savary et al., 2016).
O pH no entanto, é um fator que pode interferir na viscosidade, pois em pH
abaixo de 4, o polimero apresenta instabilidade, podendo apresentar rompimento da

rede polimérica (Loeffler et al., 2002).

Figura 16 - Mecanismo de espessamento do polimero do acido sulfénico modificado

= 4gua
A == |ligagdo cruzada B

NH,CH,S0, CH,SO,NH,

particula seca / sal de aménia hidratacao / ionizacdo / expansao

Legenda: A) Estrutura densa da rede polimérica seca, na forma de sal de amdnia, com multiplas
ligacdes cruzadas, formando uma particula; B) A agua € atraida para dentro da rede polimérica, levando
a sua hidratacéo e inchaco, aumentando o volume de cada particula. A 4gua promove a ionizagdo dos
radicais de &cido sulfénico, criando uma carga negativa, que gera repulsdo e aumenta o espaco entre
as cadeias. O enovelamento da cadeia polimérica nesse esquema estd sendo representado em 2
dimensoes para facilitar a compreensao, embora na realidade ele seja tridimensional.

Fonte: Elaborada pelo autor.

Uma outra combinagdo do monémero AMPS se d& com o co-polimero
metacrilato beheneth-25, com caracteristicas hidr6fobas, em substituicdo ao co-
mondmero vinilpirrolidona. A adicdo de grupamentos hidréfobos proporciona ao
espessante uma afinidade por componentes hidrofobos na formulacdo, sendo

comercializado com o nome Aristoflex HMB.
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2.3.4 Polissacarideo anidonico semissintético

A goma de celulose, também chamada Carboximetilcelulose sddica (CMC-Na)
€ um derivado quimico semissintético da celulose, que é um polissacarideo estrutural
encontrado em todas as plantas. E obtida da madeira ap6s a remogdo de outros
componentes, como a lignina e a hemicelulose. A celulose é composta por unidades
repetidas de 200 ou mais monossacarideos de glicose, sendo que a conexao entre
elas leva a conformacdao helicoidal estendida (Goddard, Gruber, 1999). Devido a sua
forte ligacdo intermolecular por pontes de hidrogénio, a celulose é altamente cristalina
e ordenada, o que a torna hidrofébica e insolavel. Para modificar essa caracteristica,
€ necessario quebrar as cadeias de celulose altamente ordenadas. Sendo assim, um
tratamento com cloroacetato de sédio é realizado em ambiente alcalino, o qual reage
com os grupamentos hidroxila da celulose que existem nas moléculas de glicose.
Dessa forma um grande namero de grupos carboximetileno (-CH2COOH) polares se
ligam a cada monossacarideo de glicose, tornando-a um polieletrdlito (Figura 17). Ela
é utilizada na forma de um sal soédico, resultando na configuracdo quimica
CH2COONa. O termo grau de substituicdo descreve o nimero médio de grupos
carboximetileno ligados a cada monossacarideo de glicose. Isso a torna fortemente
aniénica, com acidez similar ao acido acético. Uma variedade de tipos de CMC pode
ser produzida, com graus diferentes de substituicdo e tamanhos de particula, para
indicacOes diferentes, modificando sua solubilidade e poder de espessamento das
formulagdes. Quanto maior o peso molecular, maior seu poder espessante. Por seu
carater ibnico, a CMC-Na é sensivel a varia¢cdes no pH. Em um pH acima de 4,5, a
maioria dos grupamentos acidicos estardo desprotonados e estardo na forma de sal,
fazendo com que ela seja solivel em agua. Em pH abaixo de 4,5, os grupos acidicos
se tornam protonados (ligados a um atomo de hidrogénio), tornando a CMC insoluvel
em agua (Allgen, Rosswall, 1954; Goddard, Gruber, 1999; Owh et al., 2016).
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Figura 17 - Formacao da molécula de CMC-Na a partir da celulose
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Fonte: Elaborada pelo autor.

A CMC-Na é comercializada na forma de p0, com particulas de tamanho médio
de 5 ym. Nesse estado, as cadeias estdo enoveladas na forma de particulas secas e
0os ions sbédio, positivamente carregados, estdo ligados aos grupamentos
carboximetileno de carga negativa, formando um sal sem carga elétrica efetiva.
Quando adicionada a agua, a presenca dos ions sédio, no interior da particula, cria
uma pressdo osmotica que atrai a dgua para o seu interior (efeito tipo Donnan). Os
atomos de sodio se ionizam e séo liberados na solucao, evidenciando a carga negativa
dos grupamentos carboximetileno. A forca de repulséo eletrostatica estabelecida entre
as cargas de mesmo sinal, forca a cadeia polimérica a um estado mais alongado,
fazendo com que ela se expanda (Ding et al., 2020; Sannino et al., 2009), aumentando
o volume hidrodinamico.

O mecanismo de espessamento do CMC se baseia no entrelagamento de suas
cadeias moleculares de alto peso molecular (Bieleman, 2002; Goddard, Gruber, 1999;
Liu et al.,, 2018; Owh et al.,, 2016), as quais imobilizam o solvente e conferem a
consisténcia de gel (Figura 18). A CMC-Na é compativel com surfactantes anionicos,

mas formam complexos idnicos fortes com surfactantes catidnicos.
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Figura 18 - Mecanismo de espessamento do CMC
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Legenda: A) Particulas de sal sédico de CMC secas e enoveladas; B) Ap6s a mistura com agua, ela
hidrata o polimero e ioniza os grupamentos acidicos, causando for¢as de repulséo e o estiramento da
cadeia; C) As cadeias se entrelagam e formam-se pontes de hidrogénio em algumas éareas.

Fonte: Elaborada pelo autor.

Como a maioria dos polissacarideos aniénicos, a CMC pode se ligar fortemente
a certos fons multivalentes como o Ca?* eventualmente adicionados a formulagéo,
levando a geleificacdo e depois a precipitacdo, ainda que em baixas concentracdes.
A compatibilidade da CMC com os cations depende da habilidade do cation formar um
sal soluvel de CMC. De forma geral, os cations monovalentes formam sais sollveis
de CMC, os divalentes sdo intermediarios e os trivalentes causam a precipitacdo de
sais insollveis (Goddard, Gruber, 1999; Owh et al., 2016). E comum adicionar
sequestrantes como o EDTA (&cido etilenodiamino tetra-acético) a algumas

formulacdes, para tentar mitigar o impacto desses cations (Goddard, Gruber, 1999).
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2.3.5 Di6xido de silicio coloidal

O silicio encontra-se comumente associado ao oxigénio (O2) e esta presente
em organismos vivos como em algas, planctons e bambu. Muitas vezes a silica
também é encontrada dissolvida em agua e outras bebidas, sendo naturalmente parte
da dieta dos seres humanos. Na natureza, a silica pode ser encontrada nas formas
cristalina e amorfa. Além das formas naturais, existe a silica sintetizada artificialmente,
podendo possuir diversas formas, propriedades e finalidades.

As particulas de silica sintéticas podem ser fabricadas por dois métodos. A
silica coloidal é preparada pela condensacéo da silica a partir de sua fase em vapor,
enquanto a silica gel (ou silica precipitada CAS 112926-00-8) é preparada pela
hidrélise de ortosilicatos organicos e inorganicos. Ambas as formas podem ser
consideradas polimeros de condensacao do acido silicico. O diéxido de silicio coloidal
(SiO2, CAS 7631-86-9) é uma silica submicroscopica fabricada em alta temperatura,
numa hidrélise da fase de vapor do tetracloreto de silicio em um chama de oxigénio
(Figura 19). Ela é comumente chamada de silica pirogénica devido ao processo de
manufatura. Tem aspecto de um pé branco leve de particulas muito finas de tamanho
bastante uniforme, na faixa de 5-50nm. E insolivel em &agua ou é&cido. Est&o
disponiveis em varios graus, diferindo em variaveis como o tamanho da particula, grau
de hidratacao, tipo de superficie (silanol ou siloxano), porosidade e dureza (Troy,
2012).

Figura 19 - Formula estrutural da silica
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Fonte: Elaborada pelo autor.
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A caracteristica quimica superficial dessas particulas é de extrema importancia
para suas interacdes com o meio. A superficie da silica coloidal pode conter grupos
siloxano (Si-OSi) e silanol (Si-OH), que sao respectivamente hidroéfilos e hidréfobos.
Sendo assim, os fabricantes podem controlar essas caracteristicas dependendo da
aplicacao pretendida (Evonik, 2015).

Quando dispersos em liquido, elas tendem a se aderir uma a outra atraves de
pontes de hidrogénio entre esses grupos de superficie, formando agregados
semelhantes a correntes (Figura 20). Isso cria uma rede tridimensional frouxa, que
imobiliza o solvente e aumenta a viscosidade, mesmo em niveis muito baixos, sendo
formado um gel fisico. As estruturas unidas por pontes de hidrogénio sdo desfeitas
caso haja a mistura, mas séo reconstruidas se em repouso, conferindo uma natureza
tixotropica aos liquidos espessados (Troy, 2012). Pode ser usado para preparar géis
transparentes quando os demais ingredientes da formulagdo tem um indice de
refracao similar. A viscosidade é altamente dependente da temperatura, assim como
mudancas no pH também afetam a viscosidade, sendo mais efetivo ao redor de 7,5

(Troy, 2012). Um gel de silica ndo apresenta atividade iénica.
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Figura 20 - Mecanismo de espessamento da silica coloidal hidréfila

A .. .. .. .. .. .. .. .. .. .. .. .. ....

Legenda: A) Particulas dispersas no solvente; B) A atragdo entre as particulas resulta na formacédo de
aglomerados semelhante a correntes, que imobilizam o solvente e conferem a consisténcia de gel.
Fonte: Elaborada pelo autor.

O Aerosil 200 (Evonik, Essen, Alemanha) é uma das marcas comerciais mais
utilizadas de silica hidrofila. Suas esferas priméarias tém um diametro médio de 12nm.
Em niveis de 8-10% espessa liquidos de baixa polaridade, tais como 6leos vegetais e
minerais. Liquidos com pontes de hidrogénio como alcool e 4gua solvatam as esferas
de silica, portanto reduzindo as pontes de hidrogénio entre as particulas. Sendo
assim, maiores niveis de silica, de 12-18% ou mais, S840 necessarios para criar géis
com esses solventes. As particulas esféricas de dioxido de silicio coloidal sdo sélidas
e ndo porosas, tendo uma densidade de 2,13g/cm3. Contudo, a densidade do p6 é
somente 0,05 g/cm3 em virtude do enorme espaco entre particulas, conferindo essa
caracteristica porosa ao p0, permitindo que ele seja empregado para absorcdo de
liquidos (Troy, 2012).
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Todos os silicatos sdo quimicamente inertes, e as propriedades que distinguem
seu uso sdo estruturais ou relacionadas a fendmenos de superficie. A area de
superficie das particulas tem relacdo com seu diametro. Por exemplo, particulas de
50nm correspondem a uma area de superficie de 50m?/g. Particulas esféricas
menores tem uma maior area de superficie especifica, como as particulas com 5nm,

que apresentam uma area de superficie de 380m?/g (Troy, 2012).

2.4 Interagdes gel e substrato

Conforme a revisédo, realizada por Kwon e Wertz (2015), sobre o mecanismo
de clareamento dental, este processo ainda nao é completamente compreendido. A
interacao, difusdo e mudancas na superficie do dente precisam ser mais estudadas e
esclarecidas (Kwon, Wertz, 2015).

O peréxido de hidrogénio é o principal agente clareador utilizado na
odontologia. Ele é uma molécula simples, sendo composta por dois grupos hidroxilas
unidos por ligacdes covalentes, através dos atomos de oxigénio (Figura 21). O
perdxido é instavel e se decompde facilmente em agua e oxigénio, sendo também um
agente corrosivo e oxidante (Giguere, 1950; The United States Pharmacopeial USP
30-NF 25, 2007).

Figura 21 - Formula estrutural do perdxido de hidrogénio
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Fonte: Elaborada pelo autor.

Apesar da eficacia comprovada dos tratamentos clareadores dentais, diversos

estudos relatam a ocorréncia de efeitos indesejados advindos desses produtos, nas
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suas diversas concentracdes e técnicas de aplicacdo. Entre eles, o0 mais comum é a
sensibilidade dental (Haywood, 2000; Jorgensen, Carroll, 2002; Nathanson, 1997), a
qual tem seu potencial aumentado quanto maior a concentracdo de peroxido
empregada (Barghi, 1998; Bowles, Ugwuneri, 1987). Além disso, alteracdes da micro
morfologia (Fu et al., 2007; Markovic et al., 2007), diminuicdo da microdureza (Basting
et al., 2005; Zantner et al., 2007), reducao da resisténcia a tracdo do esmalte (Cavalli
et al., 2004; da Silva et al., 2005) e aumento da taxa de desgaste (Sulieman et al.,
2004), também foram associadas ao procedimento e a presenca do peroxido.

A apresentacdo do agente clareador na forma de gel, permite uma aplicacao
mais segura com controle da regido sobre a qual ele é utilizado. Para isso, o clareador
€ composto, além da solucdo de peroxido de hidrogénio, por agentes espessantes
gue possibilitam a consisténcia ideal do produto (Basting et al., 2005; Soldani et al.,
2010). A utilizagdo do gel clareador leva a obtencdo do resultado desejado, mas
também a alguns efeitos deletérios. O efeito clareador em si € atribuido ao peroxido
de hidrogénio, porém nao se sabe se os efeitos deletérios sdo provenientes também
do perdxido ou de outros componentes da composicdo. Sendo assim, é necessario
aprimorar o conhecimento das reacdes geradas por cada composto presente neste
sistema (Rodrigues et al., 2007).

Embora o efeito desmineralizante dos géis clareadores seja principalmente
relacionado ao peroxido, por seu efeito oxidativo, ou ao baixo pH das formulacdes,
estudos in vitro e in situ mostraram que géis contendo certos espessantes podem
promover efeitos desmineralizantes no esmalte, mesmo na auséncia de peroxido e
em pH neutro (Basting et al., 2003; Rodrigues et al., 2007; Soldani et al., 2010). Estes
efeitos tém sido atribuidos a alta capacidade desses polimeros se ligarem ao calcio,
0 que pode inibir o crescimento de cristais durante a troca de ions que ocorre entre a
superficie do esmalte e o gel clareador (van der Reijden et al., 1997).

Uma das maneiras de avaliar o aumento ou reducdo da mineralizacao, é por
meio da alteragdo da microdureza, sendo essa uma evidéncia indireta de ganho ou
perda mineral. Um estudo avaliou a microdureza do esmalte apds clareamento caseiro
e de consultdrio, e constatou que houve uma reducdo em ambos os casos, sendo a
reducdo da microdureza intensificada de acordo com o aumento do tempo de
aplicacao do clareador (Lewinstein et al., 2004). Quando foi a avaliada a dissolu¢éo

do calcio na utilizacdo de perdxido de hidrogénio em diferentes concentracdes (10, 20
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e 30%), foi observada uma correspondéncia entre 0 aumento da concentracdo de
peroxido e a dissolucéo de calcio (Kawamoto, Tsujimoto, 2004). Um estudo observou,
além do processo de desmineralizacdo pela reducdo da microdureza, a presenca de
calcio e fosforo no gel apos a realizacdo do procedimento clareador, demonstrando a
perda de minerais (Potoc¢nik et al., 2000). Ja em outro momento, foi estabelecida uma
relacdo entre a desmineralizacdo e a presenca de ions de célcio e fésforo no interior
do gel clareador, com a reducéo da microdureza do esmalte (Soldani et al., 2010).

O efeito clareador é resultado da oxidacdo da matriz organica do esmalte e
especialmente da dentina, além do aumento da opacidade do esmalte pela presenca
de oxigénio, ndo estando portanto relacionado as alterag6es do contetdo inorgéanico
do esmalte (Eimar et al., 2012; Kawamoto, Tsujimoto, 2004). Levando isso em
consideracdo, busca-se minimizar o efeito deletério desmineralizante resultante do
protocolo clareador. A utilizacao de fluoretagdo concomitante ao clareamento, resulta
na formacédo de fluoreto de calcio, o que poderia tornar o esmalte menos susceptivel
a desmineralizacado (Salomao et al., 2014). Além disso, altera¢cdes na composi¢cao do
gel como a adicao de calcio e fosfato, levariam a reducdo da desmineralizacao pela
saturacdo desses ions no gel. Existem muitas diferencas em relacéo aos protocolos e
produtos utilizados nos diferentes estudos. Inicialmente a adigdo desses minerais néo
foi capaz de minimizar a desmineralizacdo (Costa, Mazur, 2007; Magalhdes et al.,
2012), possivelmente devido a uma adicdo de calcio e fosfato insuficiente para a
saturacao no gel (Borges et al., 2016; Magalhaes et al., 2012; Torres et al., 2019).
Uma possivel saturacdo e reducdo da desmineralizacéo foi observada quando 2% de
calcio foi adicionado a um gel de peréxido de hidrogénio a 35%, 0 que preveniu a
diminuicdo da microdureza sem reduzir o efeito clareador (Alexandrino et al., 2019).
Importante ressaltar que, quando as concentracdes de calcio e fésforo do esmalte
foram analisadas em estudo in vivo, os resultados foram mais positivos onde
microbidpsias do esmalte antes, durante e depois do clareamento ndo apresentaram
diferencas entre as concentracdes (do Amaral et al., 2012).

Outro fator da composicado dos géis, que pode contribuir com o aumento da
desmineralizacéo, € o tipo de espessante utilizado na fabricacdo dos géis clareadores.
Grande parte dos estudos que avaliou essa interferéncia, estudou o efeito do
Carbopol, uma vez que ele € o espessante mais utilizado pelas marcas comerciais (do
Carmo Publio et al., 2019; Gouveia et al., 2016; Silva et al., 2018; Soldani et al., 2010).
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Apesar do Carbopol ser um polimero aniénico, com alta capacidade de interacdo com
calcio, um estudo mostrou que as alteragdes na microdureza do esmalte ndo foram
significativas quando este foi utilizado como espessante sem adicdo de peroxido
(Rodrigues et al., 2007). Porém, em outros dois estudos, quando também foram
utilizados géis sem peréxido de hidrogénio, apenas com Carbopol, uma diminuicdo da
microdureza foi observada (Basting et al., 2005; Rodrigues et al., 2005).

Além do Carbopol (um espessante i6nico), um segundo espessante, 0
Poloxamer (n&o ibnico), foi analisado em estudo in situ, sem a presenca de peroxido,
e também apresentou reducdo da microdureza do esmalte (Soldani et al., 2010). Ja
para o Natrosol, também um espessante ndo idnico, os resultados foram positivos,
uma vez que nesse estudo ndo foram observadas alteragcdes na microdureza do
esmalte apos o clareamento (Silva et al., 2018). Em estudo clinico, quando o peroxido
de carbamida foi associado ao Natrosol, também foram observados resultados
satisfatorios quanto ao efeito clareador (do Carmo Publio et al., 2019). A interferéncia
do gel com os mesmos espessantes, com e sem peréxido de carbamida, sobre a
microdureza de resinas compostas também foi estudada. Foi observado que os
espessantes sozinhos ndo sao capazes de modificar as propriedades de resinas, mas
em conjunto com peroxido sim, possivelmente pelo aumento da degradacéo da matriz
organica (Gouveia et al.,, 2016). Em outro momento foi observado que a
Carboximetilcelulose adicionada a bebidas com potencial desmineralizador resultou
na reducéo da dissolucéo de hidroxiapatita de 16%. Isso poderia ser justificado pela
sua caracteristica aniénica com afinidade pelo calcio, supostamente formando uma
camada de CMC sobre o esmalte, reduzindo a permeabilidade para ions H*, calcio e
fosfato e diminuindo a desmineralizacdo (Barbour et al., 2005). Todos esses
resultados evidenciam a necessidade de mais estudos com diferentes espessantes.

Outro fator de estudo para géis clareadores é a viscosidade. Foi constatado
que géis clareadores deveriam ter uma determinada viscosidade para que o
escoamento do mesmo fosse reduzido (Wille et al., 2000), facilitando a aplicacéo,
tornando-a mais segura e dificultando a ingestdo acidental do produto durante o
procedimento. No entanto, € possivel que a viscosidade apresente alguma
interferéncia na penetracdo de substancias para a estrutura dental. Um estudo que
analisou diversos produtos dessensibilizantes, com diferentes composi¢cbes e

viscosidades, observou uma dependéncia entre o grau de penetragdo pulpar (nitrato
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de potéssio) e a viscosidade, sendo que quanto maior a viscosidade menor foi a
penetragdo (Kwon et al., 2016). Em outro estudo do mesmo autor, foram avaliadas
trés viscosidades diferentes de géis clareadores contendo peroxido e sua influéncia
na penetracdo de peroxido e o efeito clareador. Foi observado que a viscosidade néao
interferiu na efetividade clareadora, porém, quanto menor a viscosidade maior foi a
penetracdo de peroxido (Kwon et al., 2018). Sendo assim, podemos supor que a
viscosidade e as caracteristicas que ela modifica sobre a difusdo de substancias tenha
que ser mais profundamente estudada. O mecanismo de aumento da viscosidade
pode influenciar a intensidade que ocorre a difusdo de substancias do gel para a
estrutura dental e vice-versa, o que poderia modificar o efeito desmineralizante de
acordo com uma maior ou menor viscosidade. Com o conhecimento da interacao que
0S espessantes apresentam com a estrutura dental, se faz necessario determinar
quais espessantes apresentariam menor efeito deletério, assim como a quantidade a
ser adicionada e a viscosidade resultante ideal. Ainda ndo existem informacodes
cientificas especificas que demonstrem o tipo de espessante e a viscosidade mais
seguros para essa aplicacdo em procedimentos clareadores.

O pH do gel clareador certamente também € um fator relevante que deve ser
estudado, uma vez que parece estar diretamente ligado ao potencial desmineralizante
do gel. Uma otimizacao do processo deve ser buscada, ja que em ambiente alcalino
ocorre uma maior decomposi¢do do peroxido, podendo interferir na estabilidade do
produto e no clareamento em si (Nicoll, Smith, 1955). Foi observado em estudo in vitro
que uma solucdo de perdxido de hidrogénio em pH alcalino apresentou um efeito
clareador mais intenso que em pH &cido (Frysh et al.,, 1995). Além disso,
posteriormente foi observado que solucdes de peréxido de hidrogénio com pH mais
alcalino resultaram em efeito clareador similar aos géis de pH mais acido, porém com
reducdo dos efeitos deletérios, como de propriedades mecéanicas e de morfologia da
superficie (Sun et al., 2011; Xu et al., 2011).

Outros estudos, in vitro e in situ, observaram que géis com pH neutro e acido
apresentam a mesma eficiéncia clareadora (Sa et al., 2012), ou seja, além da reducao
de danos sobre a superficie dos dentes, foi concluido que a neutralidade do pH néo
altera a difusdo do peréxido, sendo mantida a eficiéncia clareadora (Pignoly et al.,
2012). Entretanto, em outro momento, foi avaliada a influéncia do pH na eficiéncia do

peréxido de hidrogénio, sendo constatado uma maior efetividade a partir de pH 6 e

57



atingindo o efeito maximo em pH 9 (Torres et al., 2014). Outro fator observado foi que
apesar de um pH inicial alcalino, durante o clareamento pode ocorrer uma reducao
desse pH, tornando o gel mais acido ao final do procedimento do que ao inicio do
mesmo (Trentino et al., 2015).

Em outro estudo foi constatado que mesmo géis com pH neutro poderiam
reduzir a microdureza da superficie, sendo essa desmineralizacdo decorrente de
outros fatores (Araujo et al., 2013). Sobre a hipotese de alguma interferéncia do pH
na sensibilidade dental, um estudo concluiu que o gel clareador neutro diminui o risco
e a intensidade de sensibilidade dental, mas, ainda assim apresenta eficiéncia
clareadora (Loguercio et al., 2017). Concordando com esse resultado, posteriormente
foi demonstrado uma menor difusdo de peréxido até a camara pulpar quando
comparada a utilizacéo de gel clareador neutro em relacao a gel acido (Acufia et al.,
2019; Balladares et al., 2019). Quando visto que, mesmo géis com pH neutro poderiam
causar efeito desmineralizante, géis com mesmo pH foram comparados, porém, estes
contendo diferentes modificadores de pH. Foi observado que o efeito clareador pode
ser distinto devido aos diferentes modificadores (Ito et al., 2019), concluindo-se que
determinados ions, fatores e composi¢cao podem afetar o clareamento e seus efeitos
indesejados, como a desmineralizagéo.

O peréxido de hidrogénio € consumido de duas formas, sendo a primeira por
decomposicdo em agua e oxigénio molecular, que ndo € util ao processo de
clareamento (Young et al., 2012) e a segunda pela intera¢cdo com substrato, formando
espécies reativas de oxigénio que modificam os croméforos (Yang, 1998) e resultam
no clareamento dental (Joiner, 2006). Alguns fatores interferem na intensidade de
decomposicao, como: pH, temperatura, concentracao e presenca de metais e outras
impurezas (Dannacher, 2006; Torres, 2013; Yang, 1998). Apesar de altamente reativo,
em pH abaixo de 4, as moléculas de perdéxido de hidrogénio se encontram em
equilibrio com prétons (H*) e ions peridroxil (HO2) (Young et al.,, 2012). Com a
elevacdo do pH ha uma maior interagdo de ions hidroxila (OH’) com perdéxido,
resultando no aumento da liberagdo de radicais livres como peridroxila (HO2®), que
interage formando ainda mais radicais livres HO2* e HO®, ion OH" e H20 (Dannacher,
2006; Torres, 2013).

Processo de clareamento € uma mistura complexa de processos fisicos

(penetracdo e interacdo com o0 substrato) e quimicos (modificacdo das moléculas)
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(Young et al., 2012). A intensidade do clareamento sofre influéncia da quantidade de
radicais livres (Maezono et al., 2011; Sakai et al., 2007), os quais tem sua formacao,
dentre outros fatores ja citados, dependente da interacédo do peréxido com o substrato
dental e seu contetido organico (Eimar et al., 2012). E possivel que a adi¢céo de alguns
componentes seja capaz de aumentar ou diminuir a producao de radicais livres e
dessa forma modificar a eficiéncia clareadora (Saita et al., 2012). Os radicais agem
guebrando ligacfes, deixando elétrons despareados, gerando uma reacao em cadeia
e sub-reacbes (Young et al., 2012). Da mesma forma, a quebra de pontes de
hidrogénio também pode levar a transferéncia de prétons as espécies reativas de
oxigénio que irdo atuar no rearranjo de ligacdes (Bach et al., 1996). Sendo assim, a
intensidade do clareamento pode ser afetada pelo processo de decomposicdo do
perdxido e sua consequente capacidade de modificacdo dos cromogenos (Bach et al.,
1996).
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3 PROPOSICAO

3.1 Objetivo primario

O objetivo deste estudo foi compreender como a escolha do tipo de agente
espessante e da viscosidade de um gel de peroxido de hidrogénio a 35%, pode
influenciar as reagfes quimicas que ocorrem dentro da camada de gel, assim como a
forma como este interage com os dentes e produz os seus efeitos primarios e

secundarios sobre a estrutura mineralizada.

3.2 Objetivos especificos

Avaliar os efeitos do tipo de agente espessante e da viscosidade dos géis
clareadores sobre os seguintes fatores:

. Cor da estrutura dental;
. Decomposicao do peréxido no gel;
. pH do gel clareador;

. Formacao de radicais livres no gel.



4 MATERIAL E METODOS

4.1 Delineamento experimental

4.1.1 Unidades experimentais

. Espécimes obtidos a partir de dentes incisivos bovinos;

. Gel clareador nas diferentes composicoes.

4.1.2 Fatores em estudo

Grupos experimentais com cinco tipos de espessantes:

. Carbdémero;

. Emulséo polimérica expansivel por alcalinidade;
. Polimero do acido sulfénico modificado;

. Polissacarideo semissintético anibnico;

. Diéxido de silicio coloidal
Viscosidade dos géis clareadores experimentais:
. Baixa viscosidade;

. Média viscosidade;

. Alta viscosidade.
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4.1.3 Variaveis de resposta

. Modificacdo da cor dos espécimes;
. Percentual de reducéo da concentracéo de peroxido no gel clareador;
. Percentual de reducéo do pH do gel clareador;

. Concentracéo de radicais livres no gel clareador.

4.2 Divisédo dos grupos experimentais

Foram preparados géis com base de peréxido de hidrogénio a 35% e pH 6.5,

cada qual contendo um dos cinco diferentes agentes espessantes. Esses agentes

determinam a primeira divisdo de grupos:

CAR - Carbémero — Carbopol 940;

SA- Emulséo polimérica expansivel por alcalinidade — Salcare SC-81,

ARI - Polimero do &cido sulfénico modificado — Aristoflex AVC,

CMC - Polissacarideo semissintético anidnico — Carboximetilcelulose sédica,
AER - Dioxido de silicio coloidal — Aerosil 200.

Cada grupo foi dividido em trés subgrupos, de acordo com a viscosidade final

do gel clareador:

B - baixa - 50.000 cP;
M - média - 250.000 cP;
A - alta — 1.000.000 cP
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Trés grupos controle foram preparados, sendo eles:

espessante, com viscosidade 1cP.
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CP — Controle Positivo - solugdo de peroxido sem adicdo de agente

CC — Controle Comercial — gel clareador Whiteness HP (FGM), disponivel

comercialmente e com efetividade conhecida, comprovada por diversos

estudos clinicos (Bernardon et al., 2010; Gongalves et al., 2017; Rahal et al.,

2018, 2015), sendo a viscosidade deste gel aproximadamente 250.000 cP;

CN — Controle negativo — nesse grupo os espécimes receberam a aplicacéo de

agua ultra pura, como um controle e validacdo das metodologias aplicadas.

Ao final, as seguintes combinac¢des foram testadas (n=15):

Figura 22 - Divisdo dos grupos/subgrupos experimentais e dos grupos controle

Grupos

Salcare

| _Baixa viscosidade
(50.000cP)

Média
viscosidade
(250.000cP)

| Alta viscosidade
(1.000.000cP)

Fonte: Elaborada pelo autor.

Avristoflex

| Baixa viscosidade
(50.000cP)

Média
viscosidade
(250.000cP)

Alta viscosidade

(1.000.000cP)

CMC

| Baixa viscosidade

(50.000cP)

Média
viscosidade
(250.000cP)

Alta viscosidade
(1.000.000cP)

[

Aerosil

| _Baixa viscosidade

(50.000cP)

Média
viscosidade
(250.000cP)

Alta viscosidade
(1.000.000cP)

Controles

Controle
negativo (agua)

Controle
comercial
(Whiteness HP)

Controle positivo

— (perdxido de
hidrogénio 35%)



4.3 Preparo dos géis clareadores

Os géis clareadores a base de peroxido de hidrogénio a 35% foram
devidamente manipulados no laboratério LIPq (Laboratorio Integrado de Pesquisa em
Odontologia Restauradora — ICT / UNESP — S&o José dos Campos), em diferentes
viscosidades, utilizando-se os variados agentes espessantes. Para o preparo dos
mesmos, foram utilizados: uma solucéo de peréxido de hidrogénio 60% (Kolovec do
Brasil, Diadema, SP, Brasil), &gua e 0s agentes espessantes descritos no Quadro 1.
Quantidades padronizadas de peroxido de hidrogénio e agua foram acrescentadas a
cada formulacao, para obtencéo de uma concentracéo final de peréxido de 35% (p/p).
A concentracdo de peroxido na solugcdo original a 60%, assim como nos géis
clareadores manipulados, foi verificada com titulacdo, empregando o permanganato
de potéssio.
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Quadro 1 - Especificacbes dos espessantes testados
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Os espessantes Aristoflex, Carboximetilcelulose e Aerosil formam um gel
imediatamente ap0s serem misturados com o perdoxido de hidrogénio,
independentemente do pH, enquanto o Carbopol e 0 Salcare permanecem como uma
solucédo apds a mistura. Somente quando o pH é elevado pela adicdo de um agente
alcalino, um gel é formado. Por motivo de padronizacao, todos os géis foram ajustados
para pH 6,5 pela adicdo de quantidade suficiente de uma solucao de trietanolamina a
99%.

Quantidades predeterminadas de peroxido de hidrogénio 35%, espessante e
trietanolamina foram misturadas por meio de uma hélice Cawles, especifica para
materiais viscosos, acoplada a uma maquina de agitacdo mecanica (Fisatom 713D,
Fisatom, Sao Paulo, SP, Brasil) (Figura 23A). Em Becker de 50ml, foi adicionada a
guantidade de peroxido de hidrogénio necesséaria para cada formulacdo. Os
espessantes foram adicionados a solu¢do de maneira lenta e gradual, de acordo com
as quantidades predeterminadas, sob agitacdo em velocidade baixa, para completa
disperséo das particulas (Figura 23B). A trietanolamina foi adicionada a disperséo por
meio de uma seringa plastica com ponteira, também de maneira gradual. A quantidade
necesséria de trietanolamina foi controlada a partir da mensuracéo simultanea de pH,
com o eletrodo inserido na disperséo sendo que naquele momento a velocidade da
agitacdo foi aumentada (Figura 23C). Especificamente na fabricacdo dos géis de
Carboximetilcelulose, o espessante foi primeiramente disperso em propileno glicol,

com o intuito de facilitar a dissolucdo do espessante na solucao de peroxido.
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Figura 23 - Manipulacao dos géis

Legenda: A) Equipamento de agitacdo mecénica; B) Adicdo de espessante ao peroxido; C) Eletrodo de
pH posicionado junto ao Becker de manipulagéo; D) Gel formado.
Fonte: Elaborada pelo autor.

A viscosidade final de um gel depende principalmente da concentracdo do
agente espessante adicionado (entre outros fatores). Dessa forma, formulagdes com
guantidades gradualmente maiores, de cada espessante, foram preparadas em testes
piloto, sendo a viscosidade determinada pelo método dinamico, até atingir a
formulacéo ideal. Géis com trés niveis de viscosidades foram preparados para cada
espessante, sendo eles 50.000 (Baixa), 250.000 (Média) e 1.000.000 cP (Alta) (Figura
23D).

Para afericdo da viscosidade foi utilizado um viscosimetro Brookfield DV2T
(Laboratérios de Engenharia Brookfield Inc., Middleborough, MA, EUA) (Figura 24A),
com sistema Helipath (Helipath Stand, Laboratorios de Engenharia Brookfield Inc.,
Middleborough, MA, EUA) (Figura 24B) e haste em forma de “T” de numero 96. (Figura
24C). Um Becker de 10ml contendo aproximadamente 10g de gel foi posicionado no
centro de uma base de aluminio (Figuras 24D e 24E), acoplada a base estava uma
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placa de aguecimento multiprocessada (Heat-OnTM Block System, Radleys, Saffron
Walden, Reino Unido) para controle da temperatura (30°C) (Figura 24F). A
temperatura foi escolhida baseada em estudo prévio ndo publicado, que avaliou in
vivo a temperatura do gel clareador sobre o dente durante o clareamento de
consultorio. A placa possui um sensor de temperatura que, estando conectado ao
bloco de aluminio, permite uma interacdo de retorno com 0 equipamento, que
promove um aquecimento suficiente para manutencédo de uma temperatura constante
no bloco e na amostra. O controle da temperatura garante um melhor controle para a
mensuracdo da viscosidade. O viscosimetro também possui um sensor de
temperatura que, acoplado ao bloco, permite um sistema integrado de controle da
temperatura (Figura 24G).

Quanto ao funcionamento do aparelho, por meio do sistema Helipath, uma
haste em forma de “T” gira dentro do gel em movimento helicoidal ciclico. Esse
sistema desloca a haste 25mm no sentido vertical dentro do gel, mantendo uma
distancia de 5mm tanto da superficie como da base. O aparelho foi programado para
realizar uma rotacdo na velocidade de 0,5 rpm. Essa rotacéo gera a for¢ca necessaria
para vencer a resisténcia inerente da viscosidade que o material em estudo oferece
ao movimento rotacional. O aparelho é capaz de detectar o torque do motor para
manter essa velocidade, convertendo entdo esses valores em unidades de
mensuracao da viscosidade (centipoise - cP). O equipamento foi programado para
iniciar a leitura apés 2 min de teste, quando ocorre uma maior estabilizacéo do valor.
A haste, ap6s 4 min de leitura, completa 6 vezes o ciclo vertical do Helipath, sendo
realizadas 240 leituras em intervalos de 1s. A viscosidade utilizada é a média destas

leituras (Figura 24H).
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Figura 24 - Mensuracéo da viscosidade do gel

Limpar Salvar Executar

Legenda: A) Viscosimetro rotacional acoplado a base de aquecimento; B) Helipath; C) Haste tipo T
namero 96; D) Posicionando amostra de gel na base; E) Gel posicionado em base de aquecimento; F)
base de aquecimento; G) Local de inser¢cdo dos sensores de temperatura na base; H) Display do

viscosimetro.
Fonte: Elaborada pelo autor.
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4.4 Mensuracgéo da cor

4.4.1 Preparo dos espécimes para mensuracgao da cor

Foram escolhidos duzentos e setenta incisivos bovinos (Schmalz et al., 2001)
sem evidéncia de desgastes na borda incisal, pois estes poderiam apresentar
esclerose tubular (Tagami et al., 1989). Apds a selecdo, os dentes foram limpos com
laminas de bisturi e armazenados em solugdo contendo 0,1% de timol a uma
temperatura de 4°C (Schmalz et al.,, 2001). Espécimes cilindricos com 6mm de
diametro foram obtidos a partir da face vestibular de cada dente.

Foram realizados cortes perpendiculares ao longo eixo dos dentes, ao nivel da
juncdo amelo-cementaria, utilizando um disco diamantado em torno de alta rotacao
(Nevoni, Sdo Paulo, SP, Brasil), separando a coroa da raiz. Para obtencdo de
espécimes circulares de dimensfGes padronizadas, uma maquina para corte de
espécimes circulares foi utilizada (Figuras 25A e 25B).

Os dentes foram estabilizados na morsa de fixagao (Figura 25C), a qual foi
posicionada dentro do recipiente de coleta de fluidos (Figura 25D). O recipiente de
coleta é conectado a uma articulacéo esférica que permite o alinhamento da superficie
plana, no centro da face vestibular, perpendicular ao longo eixo da ponta diamantada
tipo trefina, com 6mm de diametro interno e margens recobertas com diamante
aglutinado (Figura 25E). A ponta diamantada foi colocada em movimento e deslocada
no sentido vertical, sob abundante irrigacao (Figura 25F). ApGs o término do corte,
foram removidos do remanescente dental fragmentos com diametro exato de 6mm,

como se observa nas Figuras 25G e 25H.



Figura 25 - Corte dos espécimes

Legenda: A) Maquina para corte de espécimes circulares (UNESP — Sao José dos Campos); B) Fixacao
do dente na morsa, C e D) Alinhamento da camara de coleta de dgua para que a superficie vestibular
do incisivo fique perpendicular ao longo eixo da trefina; E) e F) Corte do espécime circular; G e H)
Espécime cortado.

Fonte: Elaborada pelo autor.
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As espessuras de esmalte e dentina foram padronizadas em 1mm cada,
posicionando o espécime em um dispositivo metélico para desgaste. Este dispositivo
possui uma perfuracdo de tamanho ligeiramente maior que o didametro do espécime e
um parafuso interno que permite o ajuste da profundidade do orificio. Os espécimes
foram inicialmente posicionados neste dispositivo com o esmalte voltado para cima
(Figura 26A). O parafuso de ajuste foi movimentado de tal forma que o limite amelo-
dentinario ficou paralelo a superficie do dispositivo (Figura 26B). Um anel adaptador
com espessura de 1,1mm e um orificio central ligeiramente maior que o espécime foi
posicionado sobre o dispositivo e 0 excesso de esmalte, projetado sobre a superficie
foi desgastado com uma lixa d’agua de granulagado P1200 (Fepa-P, Panambra, S&o
Paulo, SP, Brasil), acoplada a uma politriz circular (DP-10, Panambra, Sao Paulo, SP,
Brasil), sob abundante refrigeracdo (Figura 26C, 26D e 26E). A remocéao do adaptador
resultou em um remanescente de exatamente 1,1mm de esmalte (Figura 26F).

Feito este desgaste, o orificio do dispositivo foi ajustado em uma profundidade
de 2,1 mm e entdo os espécimes foram posicionados com o esmalte voltado para a
parte interna, deixando para fora a dentina excedente, a qual foi desgastada (Figura
26G, 26H, 261 e 26J). A seguir, a profundidade do orificio foi ajustada em 2mm e o
espécime foi posicionado em seu interior com o esmalte voltado para cima, expondo
0,1mm de sua estrutura. A superficie do esmalte foi entdo polida com lixa d’agua de
granulacdo P2400 e P4000 (Fepa-P, Panambra, S&o Paulo, SP, Brasil), aplicadas por
60s e 120s respectivamente, resultando assim em espécimes de esmalte e dentina
com 1mm de espessura de cada (Figura 26K e 26L). Os espécimes foram levados a
tubos tipo Eppendorf numerados, contendo 2ml de saliva artificial, segundo a
formulacédo proposta por Klimek (Klimek et al., 1982), permanecendo por 7 dias para

reidratacdo, permitindo uma correta avaliacdo da cor inicial.
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Figura 26 - Padronizacao da espessura de esmalte

Legenda: A e B) Posicionamento da espécime no orificio e alinhamento da superficie do suporte de
desgaste com o limite amelo-dentinario; C) Posicionamento do anel adaptador para padronizar o
desgaste da camada de esmalte, evidenciando o excesso exposto; D) Desgaste na politriz; E)
Superficie de esmalte planificada na altura correta; F) Remanescente de esmalte com 1,1mm; G) Ajuste
da profundidade do orificio em 2,1 mm com paquimetro; H) Colocagdo do espécime com esmalte
voltado para dentro do dispositivo; ) Excesso de dentina se projetando além da superficie; J) Desgaste
da dentina; K) Posicionamento do espécime com o esmalte para cima e realiza¢do do polimento final;
L) Espécime com as dimensfes adequadas.

Fonte: Elaborada pelo autor.
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4.4.2 Leituras iniciais da cor

A avaliacdo da cor inicial de cada um dos espécimes foi realizada com o
espectrofotdmetro colorimétrico de refletancia CM-5 (Konica Minolta, Osaka, Jap&o)
(Figura 27A). Este aparelho possui uma esfera de integragéo, que coleta dados de cor
com o sistema CIE L* a* b*. Ele capta e registra a quantidade de energia radiante
visivel refletida, em todo espectro visivel, a cada 10nm, desde 360 até 740nm. O
programa SpectraMagic NX (Konica Minolta, Osaka, Japéo) foi utilizado para controlar
o aparelho e fazer as leituras, permitindo ainda, o calculo da variacdo de cor e
exportacdo dos dados. O aparelho foi ajustado para o iluminante D65, com angulo de
observacdo de 2° e reflexdo especular inclusa. Antes das mensuracdes, as
calibracbes zero e branco foram realizadas. Uma méascara metalica, com orificio de
3,5 mm, foi acoplada ao aparelho para realizar a leitura da cor apenas da area de
esmalte central do espécime, local tem contato direto com o gel clareador. Ele foi
ajustado para executar trés leituras consecutivas, para obtencdo de uma média dos
valores L* a* e b* por espécime. Para a leitura, os espécimes foram removidos da
saliva artificial (Figura 27B), secos rapidamente com papel absorvente e dispostos
sobre a mascara metélica para padronizar o posicionamento dos mesmos nos
diferentes momentos de andlise (Figura 27C e 27D). Apos realizacéo das leituras, 0s
espécimes foram removidos do aparelho e guardados em tubos tipo Eppendorf

correspondentes, contendo 2ml de saliva artificial.
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Figura 27 - Mensuragodes de cor

Legenda: A) Espectrofotdometro CM-5; B) Espécime imerso em saliva artificial; C) Posicionamento do
espécime; D) Espécime em posicao.
Fonte: Elaborada pelo autor.

4.4.3 Aplicacéo do gel

Para a aplicacdo do gel clareador, os espécimes foram removidos da saliva
artificial, secos com papel absorvente e dispostos sobre um suporte, 20ul de gel foram
aplicados sobre a superficie de esmalte em uma camada uniforme. O procedimento
de clareamento teve a duracgéo total de 45 minutos, sendo que a cada quinze minutos
o gel de cada espécime foi agitado com o auxilio de um aplicador tipo Micro-Brush
(Vigodent, Rio de Janeiro, RJ, Brasil). Esse procedimento foi realizado com o
propésito de dissipar as bolhas presentes, para que ndo houvesse interferéncia na
atuacao dos reagentes. Os espécimes foram mantidos a também a 30°C em estufa
(Odontobras, Ribeirdo Preto, SP, Brasil), dentro de recipientes fechados com 100%

de umidade. O gel foi entdo aspirado através de uma canula de aspiracdo
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endoddntica. ApOs o clareamento, os espécimes foram imersos em saliva artificial por

7 dias, com trocas diarias, para reidratacao e liberacdo do peroxido residual.

4.4.4 Leituras finais da cor e célculo das variacdes

Os espécimes foram removidos da saliva artificial, secos com papel absorvente
e a seguir a cor foi avaliada segundo os mesmos parametros descritos anteriormente.
Para comparacao da situacdo antes e ap0s os tratamentos, as diferengas nos valores
de L* (AL), a* (Aa) e b* (Ab), assim como a variacao geral da percepcéao de cor (AE),
foram calculadas automaticamente pelo software SpectraMagic NX (Konica Minolta)

com a féormula;

AE=[(AL*)2+(Aa*)%+(Ab*)?] 12

4.5 Mensuragdes no gel

4.5.1 Preparo dos espécimes para mensuracfes no gel

Duzentos e setenta incisivos bovinos com as mesmas caracteristicas descritas
anteriormente foram utilizados para o preparo dos espécimes para mensuragdes no
gel (Figura 28A e 28B). Estes dentes foram desgastados de maneira a deixar plana a
sua superficie vestibular de esmalte. Para tal, foi utilizada uma politriz circular (DP-10,
Panambra, Sdo Paulo, SP, Brasil) com lixa d’agua de granulagao P1200 (Fepa-P,
Panambra, S&o Paulo, SP, Brasil), sob abundante refrigeracdo. Feito este desgaste,
a superficie do esmalte foi polida com lixa d’agua de granulacdo P2400 e P4000
(Fepa-P, Panambra, S&o Paulo, SP, Brasil), aplicadas por 60s, e 120s
respectivamente (Figura 28C). Esse procedimento resultou em espécimes com uma

superficie plana utilizada para aplicacdo do gel clareador (Figura 28D). Para que as
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superficies planas dos espécimes estivessem paralelas umas as outras, foi utilizado
um delineador odontoldgico (Delineador B2, BioArt, Sdo Carlos, SP, Brasil), contendo
este uma haste de extremidade plana (Figura 28E). Os espécimes foram entéo
posicionados sobre uma microplaca, suportados por pequenas porc¢oes de silicone de
condensacdo. A superficie plana da haste do delineador foi pressionada contra o
espécime, sobre a por¢do de silicone, (Figura 28F) até a paralelizagdo da superficie
do espécime e a superficie da haste (Figura 28G). Apds 0s espécimes estarem
posicionados da maneira correta, um anteparo de borracha com formato retangular
de 56mm? (7x8mm), foi utilizado para cobrir parte da superficie plana do espécime. A
porcdo de superficie plana que nao estava protegida pelo anteparo foi pintada com
esmalte para unhas. Resultando na delimitacdo da area exposta do esmalte para
posterior aplicacdo do gel (Figuras 28H e 28l). Para os grupos Controle positivo e
Controle negativo, por serem constituidos de solucéo, foi utilizado além do esmalte,
uma barreira gengival (Top Dam, FGM, Joinville, SC, Brasil) com o intuito de prevenir
o escoamento do liquido durante o processo de clareamento (Figura 28J). Os
espécimes foram armazenados em potes fechados em umidade relativa de 100%
(Figuras 28K e 28L).

77



Figura 28 - Espécimes para mensuracdes no gel

Legenda: A) Incisivo bovino; B) Coroa e raiz separadas; C) Aplainamento e polimento da vestibular; D)
Espécime polido - vis&o lateral; E) Espécime sobre silicone e microplaca; F) Anteparo para paralelismo
dos espécimes; G) Espécime em paralelismo com os demais; H) Delimitacéo da &rea no espécime; I)
Espécime com area delimitada; J) Colocacdo de barreira gengival para os grupos CP e CN; K)
Espécimes com demarcacéo realizada; L) Espécimes posicionados para armazenamento.

Fonte: Elaborada pelo autor.
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4.5.2 Aplicacgéo do gel

Os géis foram aplicados sobre as superficies dos espécimes com seringas
plasticas e ponteiras descartdveis para facilitar o procedimento (Figura 29A). A
quantidade de gel aplicado foi padronizada para todos os espécimes (Figuras 29B e
29C), utilizando uma balanca de precisdo, que foi zerada a cada nova aplicacao
(Figura 29D). O procedimento de clareamento teve a duracédo total de 45 minutos,
sendo que a cada quinze minutos o gel de cada espécime foi agitado com o auxilio de
um aplicador tipo Micro-Brush (Vigodent, Rio de Janeiro, RJ, Brasil). Esse
procedimento foi realizado com o propdsito de dissipar as bolhas presentes, para que
nao houvesse interferéncia na atuacao dos reagentes. Os espécimes foram mantidos
a 30°C em estufa (Odontobras, Ribeirdo Preto, SP, Brasil) dentro de recipientes
fechados com 100% de umidade.
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Figura 29 - Aplicacdo dos géis sobre os espécimes

Legenda: A) Gel em seringa; B) Microplaca com espécimes posicionados sobre balanca; C) Aplicacédo
do gel sobre cada espécime; D) Balanca sendo zerada a cada nova aplicacédo de gel.
Fonte: Elaborada pelo autor.

4.5.3 Parametros mensurados no gel clareador

Antes da aplicacdo e apos o final do procedimento clareador, as seguintes
mensuracdes foram realizadas no gel: concentracdo de perdoxido de hidrogénio,
quantidade de radicais livres e alteracdes do pH. Para a avaliacao inicial, amostras
dos géis manipulados foram coletadas e analisadas antes de serem aplicados sobre
os dentes. Para a avaliacéo final, apés o término do tempo de tratamento, uma
aliquota do gel aplicado sobre cada espécime foi coletada e analisada.

Para a concentracao de peroxido foi utilizado a variagdo de concentracao entre
0os momentos inicial e final. Para o pH, foi utilizado o calculo de percentual de queda
do pH, onde o pH inicial foi considerado 100% e o percentual de reducao foi calculado

com base no pH final. Para a quantificacdo de radicais livres foram utilizados os
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valores absolutos obtidos nos momentos inicial e final e foi calculada essa variag&o.

4.5.3.1 Reducéao do teor de peréxido no gel clareador

Sabe-se que o peroxido de hidrogénio é consumido e se decompde durante a
reacdo de clareamento. Contudo, quantidades minimas necessarias para a
manutencao do efeito devem permanecer durante todo o periodo de tratamento. Por
se tratar de altas concentragfes, o teor de peréxido de hidrogénio na solucéo padréao
utilizada para preparar os géis, assim como nos geéis resultantes, foi mensurado

utilizando-se o método de permanganometria, conforme a formula a seguir:

2KMnOg4 + 5H202 + 4H2S04 — 2KHSO4 + 2MnSQO4 + 902 + 16H

Para se mensurar a referida concentracao, foi utilizado um titulador automaético
potenciométrico modelo HI902C1-02 (Hanna Instruments, Woonsocket, RI, EUA)
(Figura 30A). Solucbes de permanganato de potassio (KMnOa) a 0,1N (0,02 mol/l),
acido sulfarico (H2SO4) a 1M e oxalato de sddio (Na2C204) a 0,67% (p/v) foram
preparadas. A solucdo de permanganato de potassio foi padronizada utilizando a
solucéo de oxalato de sédio (padrao primario).

Para a mensuracédo do teor de peroxido, um tubo Eppendorf foi inicialmente
posicionado na balanca e a seguir esta foi zerada. Foi colocado no tubo
aproximadamente 0,1g de gel (Figura 30B), para que apenas o gel, com teor de
peréxido desconhecido, fosse pesado (Figura 30C). O valor exato da massa foi
digitado no programa do titulador. Dentro de um Becker foi adicionado 20ml da solugéo
de acido sulfarico (Figura 30D) e parte desta foi levada ao Eppendorf contendo o gel
(Figura 30E). O acido sulfurico foi utilizado para levar o gel ao Becker por meio da
diluicdo do mesmo com auxilio do Vortex (Figura 30F). Esse procedimento foi repetido
trés vezes para assegurar que todo o conteudo do gel estivesse diluido ao contetdo
do Becker (Figura 30G). Uma barra magnética foi colocada no Becker e este foi
posicionado sobre um agitador magnético. A titulacdo foi realizada de forma

automética pelo equipamento, por meio da injecdo da solugdo de permanganato de



potdssio (Figura 30H). O ponto final (Figura 30l) foi determinado
potenciometricamente utilizando-se um eletrodo Redox (HI 3131B, Hanna
Instruments, Woonsocket, RI, EUA) acoplado ao titulador. A concentracéo de peréxido

(p/p) foi calculada com a seguinte formula:

C=Vx1,701 x Fc x 100/ m

Onde:

C = concentracéo (p/p) de peréxido de hidrogénio;

V = volume de permanganato de potassio 0,1N gasto na titulacdo, em mililitros;
Fc = fator de correcéo da solucdo de permanganato de potassio 0,1N.

m = massa da amostra em gramas.
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Figura 30 - Mensuracédo da concentracdo do perdxido de hidrogénio no gel clareador

0.1050

Legenda: A) Titulador; B) Amostra de gel sendo colocada em Eppendorf; C) Pesagem da amostra de
gel dentro de Eppendorf; D) Solucao de acido sulfdrico; E) Diluicdo do gel com &cido sulfurico; F)
Dissolucdo do gel em agitador Vortex; G) Mistura da diluigdo com o restante de acido sulfdrico; H)
Injecdo de permanganato; I) Leitura da concentracao.

Fonte: Elaborada pelo autor.

Considerando que a concentracéo de peroxido inicial € a mesma para todas as
formulacg@es, o calculo do percentual de decomposicéo foi realizado levando-se em
conta as concentragdes iniciais (CPinicial) € finais (CPrinal), empregando a seguinte

formula:

ACP = CPfinal - CPinicial
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4.5.3.2 Concentracgao de radicais livres no gel clareador

Cada gel clareador teve a unidade relativa de luminosidade (URL) mensurada
em dois momentos, antes e apds o clareamento. Nessa mensuracdo a emisséo de luz
€ proporcional a quantidade de radicais livres. Quando a amostra estd em contato com
0 reagente, ocorre a emissao de fluorescéncia mensurada em URL. Por meio do Leitor
de Microplacas Multideteccdo Synergy HTX S1LFA (Biotek, Winooski, VT, EUA)
(Figura 32A) foi realizada a quantificacdo. Na mensuracéo foi utilizado o indicador de
espécies de oxigénio altamente reativas Aminofenil fluoresceina (APF, A36003,
Molecular Probes, Eugene, OR, EUA) (Figura 31). O indicador APF apresenta uma
grande especificidade para radicais livres. A fluorescéncia é detectada quando séo
utilizados comprimentos de onda de excitagdo e emissdo com 485/20nm e 528/20nm
respectivamente. A solugéo original de APF foi diluida até atingir a concentragéo de
trabalho de 1 uM (solucao padrao de APF). 2ul desta solucéo foram diluidos em 10 ml

de tampé&o de fosfato de sodio 0,1M pH 7,4.

Figura 31 - Indicador de espécies de oxigénio altamente reativas

XH
X=NH  3’-(p-aminofenil) fluoresceina (APF)
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Né&o fluorescente Fluorescente

Legenda: A nao fluorescente Aminofenil fluoresceina (APF) se torna fluorescente na presenca de
espécies reativas de oxigénio (ERO), com grande especificidade para o radical livre hidroxila (OH®).
Fonte: Elaborada pelo autor.

Amostras de gel clareador (10ul) foram coletadas no inicio e no final do
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clareamento (Figuras 32B e 32C) e diluidas em &gua ultrapura, conforme necessidade
de diluicdo de cada gel (50ul - 300pl) (Figura 32D). A diluicdo do gel foi realizada com
agitador Vortex (Figura 32E). Microplacas de cor preta com 96 pocos, foram utilizadas
para realizar a mensuracdo, a fim de que a fluorescéncia de uma amostra nao
interferisse na amostra vizinha. 50ul do gel diluido (Figuras 32F e 32G) foram
colocados na microplaca, onde foi adicionado 200ul da solugéo de APF, a cada poco
contendo amostras (Figura 32H). A microplaca foi levada ao Leitor de Microplacas
(Figura 32I), onde o protocolo de leitura de fluorescéncia foi utilizado, acoplado a um
microcomputador empregando o software Gen 5 (Biotek, Winooski, VT, EUA). Foram
utilizados os comprimentos de onda indicados: excitacdo e emissao, 490nm e 515nm
respectivamente, sendo a emissao fluorescente mensurada e quantificada. Foi
programado no equipamento o protocolo de leitura apds 30 min da adicdo do reagente,
quando € obtido o pico de fluorescéncia e estabilizacdo da reacdo. Essa leitura
resultou nas URL, unidade utilizada para comparagao entre 0s grupos e momentos.
A quantificacdo de radicais livres utilizados no estudo foram os valores
absolutos de URL, gerando valores correspondentes ao momento inicial e final, apos

a aplicacdo do gel sobre o espécime.
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Figura 32 - Mensuragéo de radicais livres

=

Legendas: A) Leitor de Microplacas Multideteccdo Synergy HTX S1LFA; B) Recolhimento do gel apds
clareamento; C) Colocacéo no Eppendorf; D) Diluicdo do gel com agua; E) Dissolugcdo em Vortex; F)
Coleta da amostra; G) Colocacdo em microplaca H) Colocacdo do reagente com pipeta multicanal; 1)
Posicionamento da placa no equipamento.

Fonte: Elaborada pelo autor.

4.5.3.3 Alteracdo do pH do gel clareador

Durante a aplicacdo do gel sobre os dentes, o pH do gel deveria se manter
préximo da neutralidade, de forma a minimizar seu efeito desmineralizante. Portanto,
avaliamos a mudanca ou manutencdo do pH dos géis durante o clareamento. Essa
informacao auxilia na compreenséo do efeito desmineralizador do clareamento dental.
Para compreender o comportamento de cada formulacéo, o pH do gel clareador foi
mensurado ao final da manipulag&o do gel (Figura 33A), e ap06s o clareamento. Para

mensuracdo apOs o clareamento, todo gel foi coletado da superficie do espécime
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(Figuras 33B) e inserido em tubo Eppendorf (Figura 33C). Um eletrodo combinado
para pequenos volumes, com micro bulbo de 3mm de diametro (HI1083B, Hanna
Instruments, Woonsocket, RI, EUA) (Figura 33D) foi utilizado. Este eletrodo foi inserido
no gel (dentro do tubo Eppendorf) (Figura 33E) e estando acoplado a um pHmetro de
bancada (Digimed, Sado Paulo, SP, Brasil) (Figura 33F), a mensuracdo do pH foi

observada.
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Figura 33 - Mensuracéo do pH

Legenda: A) Afericao do pH durante formulacao do gel; B) Coleta do gel apds clareamento; C) Insercéo
do gel no Eppendorf; D) Ponta do eletrodo; E) Ponta do eletrodo no gel; F) Tela do pHmetro de bancada
Fonte: Elaborada pelo autor.

O pH inicial de cada gel foi considerado como 100% e entdo, o percentual de

gueda do pH foi calculado empregando a seguinte formula:

% pH = (pH final x 100 / pH inicial) - 100
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4.6 Planejamento estatistico

Hipoteses estatisticas testadas:

. Ho A— Os fatores de estudo (tipo de agente espessante e a viscosidade do gel
clareador) ndo influenciam significativamente os dados obtidos pelas variaveis de
resposta,;

. Ho 8 — Nao existem diferencas significativas entre os dados obtidos no grupo
controle (negativo, positivo e comercial) e aqueles dos grupos/subgrupos

experimentais;

A normalidade e homocedasticidade dos dados foram checadas pelos testes
de Komolgorov-Smirnov e Levene. Por se tratar de uma distribuicdo normal, foram
utilizados os testes de analise de variancia (ANOVA) a dois fatores (tipo de espessante
e viscosidade) (cor, pH e concentracdo de peréxido). Para os radicais livres foi
utilizado o teste ANOVA a dois fatores (espessante e viscosidade) de medidas
repetidas (momento de avaliagdo — inicial e final). Sendo esses seguidos por teste de
Tukey para a analise dos grupos experimentais. A comparacdo dos grupos
experimentais com os grupos Controles positivo e negativo foi realizada empregando
o teste de Dunnett. Testes de correlacdo foram empregados para verificar se 0s
resultados obtidos pelas diferentes variaveis de resposta se correlacionam entre si.
Os dados das coordenadas croméaticas para a mensuracao inicial da cor, em todos 0s
grupos, foram analisados estatisticamente com teste ANOVA a 1 fator. Para todas as

analises foi adotado um nivel de significancia de 5%.
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5 RESULTADO

5.1 Avaliacéo da cor

Os resultados de ANOVA a 1 fator para a mensuracao inicial da cor, em todos
0S grupos, podem ser observados na Tabela 1. Nenhuma diferenca significativa foi
observada para os parametros L*, a* e b*, indicando que os grupos apresentavam

cores similares antes do tratamento.

Tabela 1 - Resultados de ANOVA a um fator para as coordenadas cromética L*, a* e

b* na avaliacao inicial da cor

Coordenadas SQ GL QM F p
L* 170 17 10 1,3 0,1908
a* 2,603 17 0,153 0,84 0,6459
b* 12,3397 17 0,7259 0,3204 0,9957

Legenda: SQ — Soma dos quadrados; GL — Grau de liberdade; QM — Quadrado médio; F — Valor F; p
— Valor P (*p<0,05).
Fonte: Elaborada pelo autor.

Na Tabela 2 observam-se os resultados de ANOVA a dois fatores para a
variacao de cor (AE) ap0s os tratamentos. Diferencas significativas foram observadas

para os dois fatores, porém nao para a interacéao entre eles.
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Tabela 2 - Resultados de ANOVA a dois fatores para a comparagao entre 0S grupos

guanto aos valores de AE

Parametros SQ GL QM F p

Espessante 10,458 4 2,615 3,612 0,0071*

Viscosidade 5471 2 2,736 3,78 0,0243*
Espessante X Viscosidade 10,804 8 1,351 1,866 0,0668

* Diferencas significativas.
Fonte: Elaborada pelo autor.

Os resultados do teste de Tukey para o fator tipo de espessante, estao
dispostos na Tabela 3. Podemos observar que o Aristoflex mostrou uma média de

variacdo de cor maior que o CMC e o Salcare apenas.

Tabela 3 - Valores de média (DP) de AE e resultados do teste de Tukey para fator tipo

de espessante para cor

Grupos Média DP Conjuntos Homogéneos*
CMC 2,80 0,78 A
Salcare 2,81 0,80 A
Aerosil 3,13 0,80 A B
Carbopol 3,24 1,05 A B
Aristoflex 3,32 0,89 B

Legenda: * Grupos seguidos de letras diferentes apresentam diferencas significantes.
Fonte: Elaborado pelo autor.

Os resultados do teste de Tukey para o fator viscosidade estdo apresentados
na Tabela 4. Podemos verificar, de uma forma geral, que a viscosidade alta gerou um

efeito clareador menor que as viscosidades média e baixa.
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Tabela 4 - Valores de média (DP) de AE e resultados do teste de Tukey para o fator

viscosidade
Viscosidade Média DP Conjuntos Homogéneos*
Alta 2,90 0,78 A
Média 3,02 0,84 B
Baixa 3,27 1,00 C

Legenda: * Os grupos acompanhados de letras diferentes apresentam diferencas significantes.
Fonte: Elaborado pelo autor.

Na Tabela 5 observa-se os resultados do teste de Dunnett para comparacao
dos valores de AE dos grupos experimentais com 0S grupos controle negativo,
controle positivo e controle comercial. Podemos constatar que todos 0s grupos
apresentaram diferencas significativas em relacdo ao CN (Controle negativo). Os
grupos que apresentaram diferenca significativa em relacédo ao grupo Controle positivo
(CP) foram: Aristoflex Alta, Salcare Média e Alta, CMC em todas as viscosidades
testadas e Aerosil Baixa viscosidade. Nenhum grupo apresentou diferenca para

Controle comercial (CC).



Tabela 5 - Médias (DP) dos valores de AE e resultados do teste de Dunnett para

comparagao com 0s grupos controle

Grupos Experimentais CcC
CN CP 391
Espessante  Viscosidade Média (DP) 0,52 (0,24) 3,87 (0,90) (0187)
Baixa 3,38 (1,23) 0,0001* 0,6668 0,9999
Carbopol Média 3,27 (1,17) 0,0001* 0,3842 1,0000
Alta 3,07 (0,72) 0,0001* 0,1059 0,9999
Baixa 3,94 (0,81) 0,0001* 1,0000 0,1642
Aristoflex Média 3,08 (0,77) 0,0001* 0,1135 0,9999
Alta 2,95 (0,80) 0,0001* 0,0395* 0,9959
Baixa 3,28 (0,85) 0,0001* 0,4133 1,0000
Salcare Média 2,69 (0,71) 0,0001* 0,0026* 0,5733
Alta 2,47 (0,63) 0,0001* 0,0001* 0,1674
Baixa 2,82 (0,99) 0,0001* 0,0116* 0,8857
CMC Média 2,92 (0,53) 0,0001* 0,0303* 0,9868
Alta 2,67 (0,78) 0,0001* 0,0020* 0,5231
Baixa 2,93 (0,79) 0,0001* 0,0317* 0,9886
Aerosil Média 3,10 (0,86) 0,0001* 0,1968 1
Alta 3,31 (0,77) 0,0001* 0,4922 1

Legenda: CN - Controle Negativo; CP- Controle Positivo; CC - Controle Comercial.
Fonte: Elaborada pelo autor.

Na Figura 34 observa-se as médias e desvios padrdes da variacdo de cor para

todos os grupos.



Figura 34 - Médias (DP) da variacdo de cor (AE) para todos os grupos
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Legenda: CN-controle negativo; CC-controle comercial; CP-controle positivo; Ca-Carbopol; Ar-
Aristoflex; Sa-Salcare; CMC-Carboximetilcelulose; Ae-Aerosil. B-viscosidade baixa; M-viscosidade
meédia; A-viscosidade alta.

Fonte: Elaborado pelo autor.

As Figuras 35, 36 e 37 mostram os valores absolutos de L*, a* e b* antes e
depois dos tratamentos. Apds os tratamentos, com excec¢do do controle negativo, 0s
grupos clareados mostraram aumento nos valores de L* e reducao nos valores de b*,
indicando espécimes mais claros e menos amarelados. Nao foi observada mudanca

expressiva para a coordenada a*.
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Figura 35 - Valores absolutos de L* antes e depois dos tratamentos
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Legenda: CN-controle negativo; CC-controle comercial; CP-controle positivo; Ca-Carbopol; Ar-
Aristoflex; Sa-Salcare; CMC-Carboximetilcelulose; Ae-Aerosil. B-viscosidade baixa; M-viscosidade
média; A-viscosidade alta.

Fonte: Elaborado pelo autor.

Figura 36 - Valores absolutos de a* antes e depois dos tratamentos
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Legenda: CN-controle negativo; CC-controle comercial; CP-controle positivo; Ca-Carbopol; Ar-
Aristoflex; Sa-Salcare; CMC-Carboximetilcelulose; Ae-Aerosil. B-viscosidade baixa; M-viscosidade
média; A-viscosidade alta.

Fonte: Elaborado pelo autor.
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Figura 37 - Valores absolutos de b* antes e depois dos tratamentos
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Legenda: CN-controle negativo; CC-controle comercial; CP-controle positivo; Ca-Carbopol; Ar-
Aristoflex; Sa-Salcare; CMC-Carboximetilcelulose; Ae-Aerosil. B-viscosidade baixa; M-viscosidade
média; A-viscosidade alta.

Fonte: Elaborado pelo autor.

5.2 Avaliagdes realizadas no gel clareador

5.2.1 Avaliacdo da concentracédo de peroxido

Na Tabela 6 observam-se os resultados do teste de ANOVA a dois fatores
para a variacdo da concentracdo do peroxido no gel clareador. Diferencas
significativas foram observadas para os fatores tipo de espessante e viscosidade,

assim como para a interagdo entre eles.



Tabela 6 - Resultados de ANOVA a dois fatores para a comparagao entre 0s grupos
quanto a reducdo da concentragdo de perdxido no gel clareador

Parametros SQ GL QM F p

Espessante 127,881 4 31,97 47,655 0,0001*

Viscosidade 67,92 2 33,96 50,621 0,0001*
Espessante*Viscosidade 202,101 8 25,263 37,657 0,0001*

*Diferencas significativas.
Fonte: Elaborado pelo autor.

Os resultados do teste de Tukey para o fator tipo de espessante, podem ser
observados na Tabela 7. Podemos verificar que o espessante CMC mostrou a maior
reducdo de concentragéao, enquanto o Carbopol, a menor.

Tabela 7 - Médias (DP) de reducao de concentracdo de perdxido e resultados do teste
de Tukey para fator tipo de espessante

Grupos Média DP Conjuntos Homogéneos*
CMC -4,86 1,85 A
Aerosil -3,79 1,36 B
Salcare -3,53 0,74 B
Aristoflex -3,48 1,21 B
Carbopol -2,50 1,40 C

* Grupos seguidos das mesmas letras ndo apresentam diferencas significantes.
Fonte: Elaborado pelo autor.

Os resultados do teste de Tukey para o fator viscosidade estdo apresentados
na Tabela 8. Podemos verificar que a viscosidade alta resultou em maior reducdo da
concentragcdo de peroxido.
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Tabela 8 - Médias (DP) de reducéo de concentracdo de perodxido e resultados do teste
de Tukey para fator viscosidade

Viscosidade Média DP ConjuAntos N
Homogéneos
Alta -4,41525 2,161736 A
Média -3,26589 0,91495 B
Baixa -3,23425 0,923462 B

* Grupos seguidos das mesmas letras ndo apresentam diferencas significantes.
Fonte: Elaborado pelo autor.

Na Tabela 9 observa-se os resultados do teste de Dunnett para comparagao
das médias de reducdo da concentracdo de perdxido nos grupos experimentais em
relacdo aos grupos controle positivo e comercial. Podemos constatar que somente 0s
grupos Carbopol média viscosidade, Salcare alta viscosidade e CMC baixa
viscosidade ndo mostraram diferencas em relacdo ao grupo controle positivo. Os
demais mostraram menores médias do que ele. Apenas o grupo CMC alta viscosidade
nao apresentou diferencas em relacéo ao grupo controle comercial. Todos os demais

apresentaram redugcdes menores.



Tabela 9 - Médias (DP) da concentracao de peréxido e resultados do teste de Dunnett

para comparagdo com oS grupos controle

Grupos Experimentais CP CC

Espessante Viscosidade Média (DP) -4,72 (0,58) -6,78 (0,82)

Baixa -2,15 (0,68) 0,0001* 0,0001*

Carbopol Média -4,16 (0,53) 0,4059 0,0001*

Alta -1,19 (0,75) 0,0001* 0,0001*

Baixa -3,22 (0,82) 0,0001* 0,0001*

Aristoflex Média -2,42 (0,70) 0,0001* 0,0001*

Alta -4,81 (0,55) 0,0001* 0,0001*

Baixa -3,58 (0,60) 0,0020* 0,0001*

Salcare Média -3,04 (0,64) 0,0001* 0,0001*

Alta -3,97 (0,70) 0,1173 0,0001*

Baixa -4,11 (0,66) 0,3134 0,0001*

CMC Média -3,34 (0,49) 0,0001* 0,0001*

Alta -7,12 (1,27) 0,0001* 0,9295

Baixa -3,08 (0,55) 0,0001* 0,0001*

Aerosil Média -3,35(1,13) 0,0001* 0,0001*

Alta -4,95 (1,43) 0,9969 0,0001*

*Diferencas significativas.
Fonte: Elaborado pelo autor.

Na Figura 38 observa-se as médias de reducéo da concentracdo de peroxido

para todos os grupos.
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Figura 38 - Médias (DP) de reducdo da concentracdo de peroxido para todos os

grupos.
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Legenda: CN-controle negativo; CC-controle comercial; CP-controle positivo; Ca-Carbopol; Ar-
Aristoflex; Sa-Salcare; CMC-Carboximetilcelulose; Ae-Aerosil. B-viscosidade baixa; M-viscosidade
média; A-viscosidade alta.

Fonte: Elaborado pelo autor.

5.2.2 Avaliagéo dos radicais livres

Na Tabela 10 observam-se os resultados do teste de ANOVA a dois fatores
(espessante x viscosidade) de medidas repetidas (momento de avaliagdo — inicial e
final) para a quantidade de radicais livres nos géis antes e depois do periodo de
aplicacao sobre os dentes. Diferencas significativas foram observadas para todos 0s

fatores e para a interagéo entre eles.



Tabela 10 - Resultados de ANOVA a dois fatores de medidas repetidas para a

comparacao entre 0s grupos quanto a quantidade de radicais livres

Parametros SQ GL QM F p
Espessante 35801,08 4 8950,27 2704,92 0,0001*
Viscosidade 1855,5 2 927,75 280,38 0,0001*
Momento 4907,1 1 4907,1 1470,59 0,0001*
Espessante*Viscosidade 5147,88 8 643,49 194,47 0,0001*
4
2
8

Momento *Espessante 1213,59 303,4 90,92 0,0001*
Momento *Viscosidade 1594,06 797,03 238,86 0,0001*
Momento N
*Espessante*Viscosidade 704,65 211,17-0,0001

*Diferencas significativas.
Fonte: Elaborado pelo autor.

5637,19

Os resultados do teste de Tukey, para o fator tipo de espessante, podem ser
observados na Tabela 11. Diferencas significativas foram constatadas entre todos os
espessantes. Podemos verificar que o Salcare e o Carbopol mostraram as menores

médias.

Tabela 11 - Médias de radicais livres e resultados do teste de Tukey para fator tipo de

espessante
Grupos Média Conjuntos Homogéneos*
Salcare 4,93 A
Carbopol 6,83 B
Aerosil 10,88 C
Aristoflex 16,48 D
CMC 29,76 E

* Grupos seguidos das mesmas letras ndo apresentam diferengas significantes.
Fonte: Elaborado pelo autor.

Os resultados do teste de Tukey para o fator viscosidade estdo apresentados
na Tabela 12. Quando todos os grupos séo avaliados em conjunto, podemos verificar
que a viscosidade alta resulta em menor quantidade de radicais livres, embora isso

nao seja verdade para todos os espessantes (Fig. 38).
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Tabela 12 - Médias de radicais livres e resultados do teste de Tukey para fator

viscosidade
Viscosidade Média Conjuntos Homogéneos*
Alta 11,27 A
Média 13,82 B
Baixa 16,24 C

* Grupos seguidos das mesmas letras ndo apresentam diferencas significantes.
Fonte: Elaborado pelo autor.

Os resultados do teste de Tukey para o fator momento de avaliacdo estdo
apresentados na Tabela 13. Observa-se que quando todos os grupos sdo avaliados
em conjunto, podemos verificar que ocorre uma reducao da quantidade de radicais

livres no gel clareador.

Tabela 13 - Médias de radicais livres e resultados do teste de Tukey para fator

momento
Momento Média Conjuntos Homogéneos*
Final 10,48 A
Inicial 17,08 B

* Grupos seguidos das mesmas letras ndo apresentam diferencas significantes.
Fonte: Elaborado pelo autor.

Na Tabela 14 observa-se os resultados do teste de Dunnett para comparagao
da quantidade de radicais livres nos grupos experimentais em relacdo aos grupos
controle positivo e comercial, no inicio e no final da aplicacdo. Na avaliacao inicial
apenas o Aerosil em média viscosidade, ndo mostrou diferencas em relacdo ao
controle positivo sem espessante. Na avaliacao final, outras diferencas puderam ser
observadas. Com relacdo ao controle comercial, todos 0s grupos experimentais
apresentaram diferencas, enquanto na avaliagéo final, alguns grupos passaram a nao

ter mais diferencas.
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Tabela 14 - Médias da quantidade de radicais livres e resultados do teste de Dunnett

para comparagdo com oS grupos controle

Grupos Experimentais cP cC

Véda Inicial Final Inicial Final

Espessante Viscosidade (DP) 12,00 8,26 11,00 13,40
Baixa 15,00 0,0001* 0,0001* 0,0001* 0,9999
Carbopol Média 10,00 0,0001* 0,0001* 0,0001* 0,0001*
Alta 0,00 0,0001* 0,0001* 0,0001* 0,0001*

Baixa 17,00 0,0001* 0,0001* 0,0001* 0,9999

Aristoflex Média 20,66 0,0001* 0,0001* 0,0001* 1,0000
Alta 28,66 0,0001* 0,3614 0,0001* 0,0001*
Baixa 16,00 0,0001* 1,000 0,0001* 0,0001*
Salcare Média 3,00 0,0001* 0,0001* 0,0001* 0,0001*
Alta 2,00 0,0001* 0,0001* 0,0001* 0,0001*
Baixa 28,00 0,0001* 0,0001* 0,0001* 0,0001*
CMC Média 35,00 0,0001* 0,0001* 0,0001* 0,0001*
Alta 41,00 0,0001* 0,7379 0,0001* 0,0018*
Baixa 12,00 1,0000 0,7909 0,0001* 0,0001*
Aerosil Média 14,00 0,0001* 0,9680 0,0001* 0,0001*
Alta 13,93 0,0001* 0,0280* 0,0001* 0,1587

*Diferencas significativas.
Fonte: Elaborado pelo autor.

Nas Figuras 39 e 40 as médias de quantidade de radicais livres nos momentos
inicial e final para todos os grupos podem ser observadas. Verifica-se que nos grupos
Carbopol e Salcare, a quantidade inicial mensurada de radicais livres foi reduzida a
medida que a viscosidade foi aumentada. Para os outros grupos, o comportamento foi
0 oposto. Em geral os valores mensurados ao final do procedimento clareador,
sofreram reducao. Nos grupos Aristoflex e Salcare de alta viscosidade essa reducéo
foi a mais acentuada.



Figura 39 - Médias da quantidade de radicais livres no inicio do procedimento para
todos os grupos
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Legenda: CN-controle negativo; CC-controle comercial; CP-controle positivo; Ca-Carbopol; Ar-
Aristoflex; Sa-Salcare; CMC-Carboximetilcelulose; Ae-Aerosil. B-viscosidade baixa; M-viscosidade
média; A-viscosidade alta.

Fonte: Elaborado pelo autor.

Figura 40 - Médias da quantidade de radicais livres no final do clareamento para todos

0S grupos
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Legenda: CN-controle negativo; CC-controle comercial; CP-controle positivo; Ca-Carbopol; Ar-
Aristoflex; Sa-Salcare; CMC-Carboximetilcelulose; Ae-Aerosil. B-viscosidade baixa; M-viscosidade
média; A-viscosidade alta.

Fonte: Elaborado pelo autor.
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5.2.3 Avaliacéo da variacéao do pH

Os resultados do teste de ANOVA a dois fatores, para o percentual de variacao
do pH, sdo observados na Tabela 15. Diferencas significativas foram observadas para
os fatores tipo de espessante e viscosidade, e para a interacéo entre eles.

Tabela 15 - Resultados de ANOVA a dois fatores para a comparagao entre 0s grupos

guanto ao percentual de variagéo do pH

Parametros SQ GL QM F p
Espessante 3690,26 4 922,56 1508,33  0,000*
Viscosidade 211,18 2 105,59 172,63  0,000*
Espessante*Viscosidade 869,09 8 108,64 177,61  0,000*

*Diferencas significativas.
Fonte: Elaborado pelo autor.

Os resultados do teste de Tukey para o fator tipo de espessante, podem ser
observados na Tabela 16. Diferencas significativas foram constatadas entre todos os
tipos testados. Podemos verificar que o Salcare e o Carbopol mostraram a maior

reducado do pH.

Tabela 16 - Médias (DP) de percentual de alteracdo de pH e resultados do teste de

Tukey para fator tipo de espessante

Grupos Média DP Conjuntos Homogéneos*
Salcare -13,87 3,05 A
Carbopol -12,62 2,72 B
Aristoflex -5,82 2,41 C
Aerosil -4,94 1,42 D
CMC -4,43 1,68 E

* Grupos seguidos das mesmas letras ndo apresentam diferencas significantes.
Fonte: Elaborado pelo autor.



Os resultados do teste de Tukey para o fator viscosidade estdo apresentados
na Tabela 17. Quando todos os grupos séo avaliados em conjunto, podemos verificar
gue a viscosidade alta resulta em maior reducéo do pH e a baixa, em menor. Contudo,
os efeitos da viscosidade foram diferentes e opostos entre 0s tipos de espessantes.
Para alguns, o aumento da viscosidade intensificou a queda de pH, enquanto para
outros diminuiu, como se observa na Figura 41 Isso demonstra uma fragilidade da
analise a dois fatores quando efeitos antagdnicos de certos tratamentos sao

observados.

Tabela 17 — Médias (DP) de percentual de alteracdo de pH e resultados do teste de

Tukey para fator viscosidade

Viscosidade Média DP Conjuntos Homogéneos*
Alta -9,22 5,82 A
Média -8,80 4,88 B
Baixa -6,99 2,34 C

* Grupos seguidos das mesmas letras ndo apresentam diferencas significantes.
Fonte: Elaborado pelo autor.

Na Tabela 18 observa-se os resultados do teste de Dunnett para comparagao
das médias de percentual de reducdo de pH nos grupos experimentais em relacao
aos grupos controle negativo, positivo e comercial. Podemos constatar que todos os
grupos experimentais apresentaram diferencas significativas em relagdo ao controle
negativo. Enquanto nos grupos experimentais ocorreu uma reducdo do pH em
diferentes niveis, no controle negativo o pH subiu 11,83 %.

O grupo controle positivo sem espessante (solucdo de peroxido) apresentou a
menor queda de pH (- 5,97%) em relacdo a maioria dos grupos com espessante.
Somente os grupos que utilizaram a CMC e o Aerosil em baixa e média viscosidade
nao apresentaram diferencas significativas em relacéo a esse controle.

O grupo controle comercial mostrou maior percentual de queda do pH em
relacdo & maioria dos grupos experimentais. Somente os grupos Carbopol em alta
viscosidade, Salcare em média e alta viscosidades ndo apresentaram diferencas

significativas em relacdo a esse controle.
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Tabela 18 - Médias (DP) do percentual de reducdo do pH e resultados do teste de
Dunnett para comparagdo com 0s grupos controle

Grupos Experimentais CN CP CC
Espessante Viscosidade  Média (DP) 22138)3 (g 5917) (114695?
Baixa -9,43 (0,36) 0,0001* 0,0001* 0,0001*
Carbopol Média -12,86 (1,55) 0,0001* 0,0001* 0,0001*
Alta - 15,56 (0,76) 0,0001* 0,0001* 0,4394
Baixa -3,89 (0,59) 0,0001* 0,0001* 0,0001*
Aristoflex Média -4,50 (0,50) 0,0001* 0,0001* 0,0001*
Alta -9,06 (0,73) 0,0001* 0,0001* 0,0001*
Baixa -9,70 (0,86) 0,0001* 0,0001* 0,0001*
Salcare Média -16,12 (0,69) 0,0001* 0,0001* 0,0046*
Alta -15,78 (0,30) 0,0001* 0,0001* 0,1151
Baixa -5,77 (0,59) 0,0001* 0,9990 0,0001*
CMC Média -5,25 (0,67) 0,0001* 0,0992 0,0001*
Alta -2,27 (0,72) 0,0001* 0,0001* 0,0001*
Baixa -6,14 (0,76) 0,0001* 0,9999 0,0001*
Aerosil Média -5,29 (0,95) 0,0001* 0,1370 0,0001*
Alta -3,41 (0,86) 0,0001* 0,0001* 0,0001*

*Diferencas significativas.
Fonte: Elaborado pelo autor.

Na Figura 41 observa-se as médias de percentual de alteracdo do pH para
todos os grupos. Verifica-se que nos Grupos Carbopol, Salcare e Aristoflex, 0 aumento
da viscosidade resultou em um aumento do percentual de reducéo do pH. Para os

grupos CMC e Aerosil, 0 aumento da viscosidade resultou em diminuicdo do mesmo.
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Figura 41 - Médias (DP) do percentual de alteracéo do pH para todos 0s grupos.
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Legenda: CN-controle negativo; CC-controle comercial; CP-controle positivo; Ca-Carbopol; Ar-
Aristoflex; Sa-Salcare; CMC-Carboximetilcelulose; Ae-Aerosil. B-viscosidade baixa; M-viscosidade

média; A-viscosidade alta.
Fonte: Elaborado pelo autor.

5.2.4 Quantidade de base utilizada na preparacao dos géis clareadores

A Tabela 19 apresenta a quantidades de Trietanolamina utilizada na fabricagéao

dos géis para a obtencéo de pH 6.5 ao inicio do procedimento.
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Tabela 19 - Quantidade de Trietanolamina utilizada nas preparacfes dos geis

Viscosidade Trietanolamina (g)
Baixa 1,5
Carbopol Média 1,83
Alta 2,05
Baixa 1,82
Salcare Média 2,13
Alta 4,63
Baixa 0,26
Avristoflex Média 0,24
Alta 0,44
Baixa 0,45
Aerosil Média 0,67
Alta 0,18
Baixa 0,26
CMC Média 2,51
Alta 3,96

Fonte: Elaborado pelo autor.



6 DISCUSSAO

Os resultados mostraram que os fatores tipo de espessante e viscosidade,
influenciam em todas as variaveis analisadas, rejeitando dessa forma a primeira
hipotese testada. J& para a segunda hipotese, existem diferencas significativas entre
os resultados dos grupos controle (negativo, positivo e comercial) e grupos
experimentais para variaveis analisadas, exceto para controle comercial e alteracao

de cor, sendo assim, a hipotese foi rejeitada parcialmente.

6.1 Alteracado de cor dos dentes

Com relacdo a alteracdo de cor, dentre os diferentes espessantes, foi
observado que o grupo com gel de espessante Aristoflex resultou na maior variacao
de cor apenas em relacdo aos grupos com Salcare e CMC, ndo apresentando
diferenca dos grupos com Carbopol e Aerosil. Isso pode ter ocorrido devido a
caracteristicas especificas do espessante. O polimero quando hidratado adquire uma
carga negativa devido a liberacdo de amonia (van der Reijden et al., 1997). O peréxido
guando interage com substrato clareavel apresenta como produto a agua e as
espécies reativas de oxigénio, sendo essas responsaveis pelo efeito clareador em si
(Dannacher, 2006). Como o &acido sulfénico interage fortemente com a &agua, é
possivel que as espécies reativas de oxigénio se mantiveram mais disponiveis. Uma
vez que os radicais livres reagem entre si e com peroxido, essa maior disponibilidade
pode ter intensificado a formacdo de radicais, que ocorre por reagdo em cadeia de
transferéncia de prétons e elétrons (Dannacher, 2006). O Aristoflex foi um dos
espessantes que necessitou menor adicédo de trietanolamina (TEA) para obtencao do
pH inicial desejado, devido a sua caracteristica de sal pré-neutralizado. Quando esse
sal € hidratado, ocorre a liberacdo de amoénia, que interage facilmente com oxigénio e
agua. Devido a mobilizacdo dessas moléculas, pode ter ocorrido uma maior

disponibilidade dos radicais livres para interagir com a estrutura dental. Pela interacéo
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forte do espessante com o substrato e alta disponibilidade de radicais pode ter
ocorrido uma impulsdo para oxidagao, resultando na maior alteracdo de cor.

Ja os que apresentaram menor alteracédo de cor foram os grupos com Salcare
e CMC, sendo significativamente diferente apenas do gel com Aristoflex. Salcare e
CMC sé&o espessantes anidnicos e apesar de motivados por carateristicas diferentes,
foi necessario adicionar uma maior quantidade de TEA as formulac¢des para obtencéo
de um gel com o pH e viscosidade desejadas. O Salcare depende da elevacédo do pH
para espessar, ja a acidez da CMC quando hidratada, levou a necessidade de maiores
guantidades de TEA para alcancar o pH inicial utilizado no estudo. A adicao de TEA
em maiores quantidades pode ter interferido na intensidade clareadora. Além disso, a
CMC foi o Unico espessante que apresentou a necessidade de utilizacdo do propileno
glicol antes da mistura com o peroxido, podendo também ter interferido na intensidade
de clareamento observada.

Ainda pode estar relacionado a esse resultado, uma grande semelhanca entre
esses espessantes: a conformacdo que apresentam. Apesar da diferenca entre
Salcare e CMC, respectivamente um polimero e um polissacarideo, ambos
apresentam uma repulsdo eletrostatica que leva ao estiramento de suas particulas,
sendo essa caracteristica, parte do mecanismo de espessamento. Essas cadeias
linearizadas se entrelacam e levam a uma imobilizagdo do solvente, no caso, o
peréxido e seus radicais (Gandolf, Galleguillos, 2014; Goddard, Gruber, 1999; Owh et
al.,, 2016). Essa imobilizacdo do solvente estad relacionada com o movimento
browniano, onde as particulas e suas interagdes atuam como obstaculos, dificultando
o movimento das moléculas (Gandolf, Galleguillos, 2014; Owens, Phillips, 2002).
Dessa forma, a menor movimentagcédo das moléculas, reduziria a difusdo dos radicais
livres para a estrutura dental, resultando em um efeito clareador menos intenso.

Com relacao a diferenca das viscosidades dos géis, entre alta, média e baixa,
foi observada uma influéncia direta sobre a eficiéncia clareadora. As trés viscosidades
estudadas apresentaram diferencas entre si. A viscosidade mais baixa resultou na
maior alteragédo de cor, a média, em uma variacado intermediéria e a viscosidade mais
alta resultou na menor eficiéncia clareadora. Um gel € composto pela formacgéo de
uma rede tridimensional, onde o aumento da viscosidade do meio ocorre devido a
combinacao entre repulsdo eletrostatica e ligagdes e forgas moleculares que mantém

o sistema unido (Rangel, 2006). Como observado no mecanismo de espessamento
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dos espessantes, essa interacdo molecular € indispensavel para o aumento da
viscosidade, sendo mais intensa em géis com maiores viscosidades.

Podemos afirmar que a complexidade da rede tridimensional dos géis, é
proporcional a viscosidade, sendo assim, quanto mais complexa a rede, maior é a
viscosidade. Uma menor eficiéncia clareadora foi observada nas viscosidades mais
elevadas. Novamente o movimento browniano pode ser relevante, onde a organizagéo
das particulas atuam como obstaculos e podem levar a uma maior estabilidade das
moléculas no gel (Gandolf, Galleguillos, 2014; Owens, Phillips, 2002). O gel com
viscosidades menores tem as particulas mais dispersas e interagdes menos intensas,
facilitando a movimentacéo das moléculas e a difusdo e interacdo dos radicais livres
com o substrato. O préprio conceito de mensuracao da viscosidade com viscosimetros
rotacionais, leva a percepc¢éao dessa possivel influéncia, onde a resisténcia de rotacao
de uma haste é proporcional a viscosidade, sendo essa proporcional as interacdes
moleculares presentes no meio (Bowman et al., 2013; Macosko, 1994).

Apesar disso, foi observado um comportamento oposto para o grupo com
Aerosil, onde o aumento da viscosidade intensificou a alteracdo de cor. A
caracteristica ibnica desse espessante pode ter motivado esse resultado, onde
mesmo na forma de gel, ele ndo apresenta carga (ndo idnico), sendo o Unico dentre
0s espessantes testados com essa caracteristica. O fato de ndo apresentar carga
pode resultar em uma menor interacdo entre o gel e o substrato dental, uma vez que
particulas com carga negativa apresentam afinidade ao calcio, por exemplo (van der
Reijden et al., 1997). Além da néo atragdo ibnica com o substrato, o fenébmeno da
solvatagdo pode ter sido importante para esse resultado. Menores viscosidades
apresentam uma maior hidratacdo podendo o solvente livre apresentar uma
movimentacdo mais elevada (Troy, 2012). O esmalte dental € um tecido de baixa
permeabilidade e, dessa forma, a penetracao do perdxido ocorre lentamente (Chen et
al., 1993). E possivel que seja positivo para o clareamento uma maior estabilidade
das moléculas no gel quando essa interacdo ibnica com o substrato ndo existe. Ou
seja, diferentemente do observado para 0s outros espessantes, a maior estabilidade
do meio, com menor movimentagcdo do solvente no gel, facilitou a difuséo de radicais
para o substrato.

A visualizacdo da diferenca de cor é de extrema importancia para a avaliagdo

7

do clareamento dental. O limite de perceptibilidade € o valor onde 50% dos
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observadores conseguem perceber uma diferenca entre dois valores atribuidos a
cores, por meio de espectrofotometro (Douglas et al., 2007; Douglas, Brewer, 1998;
Lindsey, Wee, 2007). O limiar de perceptibilidade é especialmente importante, porque
no caso do clareamento, € esperado que ocorra uma mudanca perceptivel da cor.
Sendo esse limite utilizado para avaliar se a diferenga de cor nos substratos, em
diferentes momentos, é perceptivel. Um estudo anterior mostrou que o limite de
perceptibilidade era AE 1.2 (Paravina et al., 2015). Dessa forma, € importante ressaltar
gue apesar de terem sido observadas diferencas significativas entre as viscosidades
testadas, todos 0s grupos apresentaram alteracdo de cor superior ao limite de
perceptibilidade. Além disso, todos os grupos apresentaram diferencas significativas
em relacdo ao Controle negativo, o que valida a metodologia empregada e mostra que
o método de leitura utilizado foi adequado, apenas detectando mudancas relevantes
na presenca de efeitos consideraveis. Nenhum grupo experimental apresentou
diferenca com relacdo ao Controle comercial, o que significa dizer que todos 0s grupos
apresentaram os resultados esperados para um gel clareador.

Alguns grupos apresentaram diferenca significativa em relagdo ao grupo
Controle positivo. Essas diferencas podem ter ocorrido devido a fatores diversos.
Assim como observado na andlise entre as viscosidades, € previsto que no Controle
positivo (solucdo de peroxido de hidrogénio sem presenca de espessantes) essa
difusdo de radicais seja facilitada. Os fatores que podem ter levado o Salcare e o CMC
a menor eficiéncia clareadora, ja foram citados anteriormente, sendo que no grupo
com Salcare baixa viscosidade, esse efeito possivelmente n&o atingiu uma
intensidade tal para resultar em efeito clareador inferior. Anteriormente foi discutido
qgue o gel com Aristoflex foi o que resultou no maior efeito clareador, apesar disso,
guando esse espessante foi utilizado na maior viscosidade, ele resultou em um efeito
clareador menor que o Controle positivo. Isso possivelmente mostra um limite para a
utilizacdo desse espessante especifico, uma vez que em maiores quantidades ele
chegou a um nivel de relativo comprometimento do efeito clareador. J& o observado
no gel de Aerosil, onde a baixa viscosidade resultou em um menor efeito clareador
guando comparado ao Controle positivo, isso pode ser explicado pela caracteristica
nao ibnica desse espessante. Caracteristica tal que levaria a menor interacdo com
substrato, somado a maior movimentacdo do solvente livre, devido ao maior volume

de solvente, resultando no menor efeito clareador para a baixa viscosidade.
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6.2 Alteragdes no gel clareador

As outras andlises foram realizadas no gel clareador em si, evidenciando a
interacdo deste com o substrato dental, por meio das caracteristicas observadas entre
0S grupos. Alguns conceitos sado importantes para compreensao dos resultados
encontrados. Na decomposicdo do peroxido de hidrogénio, a interacdo dele com o
substrato € essencial para que o produto da decomposicdo do peroxido, seja em
espécies reativas de oxigénio, e ndo, em oxigénio e agua (Dannacher, 2006). Para
gue um procedimento de clareamento seja efetivo, com alteracdo de cor do substrato,
€ necessario que haja difusdo de radicais livres na estrutura dental e
consequentemente a oxidacdo dos cromoforos dentais (Basson et al., 2013;
Dannacher, 2006; Goldstein, Kiremidjian-Schumacher, 1993). O peroxido de
hidrogénio apresenta trés etapas de decomposicao: inicialmente se decompondo em
protons (H*) e ion peridroxila (HOz2"), seguido pela interagdo desse ion com peroxido,
qgue leva a formacao de radicais livres peridroxila (OH2*) e hidroxila (OH®) e do ion
hidroxila (OH"). Na terceira etapa ocorre rea¢éo dos radicais livres com o peroxido de
hidrogénio, levando a formacdo de radicais livres peridroxila (OH2°*) e agua (Hz20)
(Brooks, Moore, 2000; Dannacher, 2006).

Os fatores com maior influéncia na dissociacédo do peroxido sdo: temperatura,
presenca de alguns metais, concentracao e o pH (Chen et al., 1993; de Mattos et al.,
2003; Torres, 2013). A temperatura foi um fator controlado do nosso estudo, tanto
durante o processo de fabricagdo dos géis como durante o procedimento de
clareamento dos espécimes que foram mantidos a 30°C. Com relacdo aos metais que
interferem nesse processo (Fe, Cu, Cr e Mn), eles ndo foram utilizados nas
formulacBes dos géis estudados. A concentracdo dos géis foi controlada inicialmente,
sendo a mesma para todos 0s géis experimentais, assim como para os Controles
positivo e comercial. No entanto, a diminuicdo da concentragdo de peroxido ao final
do procedimento em relagdo ao inicio, foi objeto de estudo do nosso trabalho.
Ressaltando que essa reducédo pode ocorrer de duas formas: pela decomposicao
formando agua e oxigénio, ou formando espécies reativas de oxigénio.

O pH também foi um fator padronizado ao inicio do estudo, com todos 0s grupos

com pH 6.5, porém, assim como a concentracdo de peroxido, a analise final mostrou
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alteracdes em relagéo ao valor inicial. Quanto mais elevado o pH de uma solucéo,
maior é a decomposicédo e a formacgéo de radicais livres (Brooks, Moore, 2000; Nicoll,
Smith, 1955; Torres et al., 2014). A utilizacdo de géis de perdxido de hidrogénio com
pH superior a 6, foi recomendado justamente com o intuito de alcancar uma maior
formacao de radicais livres para uma possivel melhor eficiéncia clareadora (Torres et
al., 2014). A reducéo do pH observada nos procedimentos de clareamento se d4 em
funcado da propria decomposicao do peréxido, onde entre radicais livres e outros ions,
séo formados ions H*, acidificando o meio.

Solidos e solu¢des em contato tendem a buscar um equilibrio idnico quando ha
diferencas de concentracdo ibnica entre eles. A troca de ions ocorre quando
diferencas de saturacdo estdo presentes. Dessa forma em solucdes sub saturadas
para um determinado ion, o sélido tende a perder ions para a solucao e em solucdes
supersaturadas, o sélido tende a receber esses ions (Shellis et al., 2014). Assim, o pH
ndo € o Unico fator relevante a ser levado em consideracdo quando o poder
desmineralizador e a troca de ions sdo analisados. Essa busca pelo equilibrio i6nico
entre solucao e superficie, no caso do clareamento entre gel e substrato dental, faz
com que a dissolucdo da hidroxiapatita ocorra até o equilibrio, ou até que o gel seja
removido. Dito isso, 0 comportamento apresentado pelos diferentes espessantes e
sua interagdo com o substrato dental pode ser melhor compreendido.

O gel com o espessante CMC apresentou a maior reducao da concentracdo de
perdxido, assim como a menor reducao de pH e maior quantidade de radicais livres.
O fato do pH, ao final do procedimento, ter se mantido mais proximo do pH inicial,
pode ter levado a maior reducao da concentracdo de peréxido e maior quantidade de
radicais livres. Além disso, no gel de CMC foi adicionado o propileno glicol para facilitar
a mistura do espessante com o peroxido e grandes quantidades de TEA para o pH
inicial desejado. A maior quantidade de base pode ter colaborado para manutencao
do pH durante o procedimento clareador, com decomposi¢cdo e interacdo com 0
substrato. Ja o propileno glicol pode ter atuado de forma a restringir a interagdo dos
radicais com os cromoéforos dentais levando ao efeito clareador inferior, apesar da
maior reducdo da concentracdo de peréxido, estabilidade de pH e quantidade de
radicais livres.

Assim como outros espessantes, a CMC apresenta afinidade pela

hidroxiapatita, formando uma camada altamente adsorvida ao esmalte dental (Barbour

115



et al., 2005), o que resulta na forte interacdo do substrato com o gel contendo
peroxido. Essa afinidade confere & CMC a capacidade de formar uma pelicula sobre
0 substrato dental por meio da adsorcao a hidroxiapatita, podendo ser utilizado para
prevencao da dissolucéao da hidroxiapatita (Barbour et al., 2005). No estudo citado, a
CMC foi utilizada em baixas concentracdes, e ndo com intuito de formacao de gel,
como no presente estudo. Dessa forma, a pelicula formada atuou como uma barreira
frente as solugdes acidas testadas, ja que se tratava de um estudo para prevencao do
processo erosivo. Quando esse espessante € utilizado para formacéo de gel, existe
um determinado volume que permanece em contato com o substrato, podendo a
diferenca de concentracao e de potencial elétrico levar a difuséo de ions para o interior
do gel. Esses ions provenientes da dissolucdo da hidroxiapatita, sdo os ions célcio
(Ca?*) e fosfato (PO4%") ocorrendo algo semelhante ao que provavelmente ocorreu no
grupo Controle negativo, onde inclusive, um aumento do pH foi observado. Apesar
disso, no caso da CMC o aumento do pH néo foi suficiente para torna-lo superior ao
pH inicial, mas, para que a reducdo nao fosse tdo intensa. A maior presenca de
radicais livres foi consequéncia da maior reducédo na concentracdo de peroxido, que
por sua vez teve influéncia de um pH mais estavel e préximo da neutralidade, em
comparacgao aos outros espessantes.

O Salcare primeiro, seguido pelo Carbopol, foram o0s espessantes que
apresentaram as menores quantidades de radicais livres, assim como a maior reducao
de pH. Apesar do Carbopol ter apresentado a menor reducdo de concentracdo de
perdxido e o Salcare ter sido apenas o terceiro dentre 0s cinco espessantes, estes
resultados parecem apresentar caracteristicas semelhantes entre si. Assim como
explicado anteriormente, o pH afeta diretamente a decomposicdo do peroxido em
radicais livres (Brooks, Moore, 2000; Torres et al., 2014). Nesses casos onde houve a
maior alteracdo do pH, tornando o gel relativamente mais &cido, foi observada uma
menor formacgéo de radiais livres. Assim como para CMC, uma maior quantidade de
TEA foi necessaria para a fabricagdo dos géis com esses espessantes, porém, uma
diferenca relevante, entre eles e a CMC, é a forma de espessamento. Ambos
apresentam a molécula com carga negativa e repulséo eletrostéatica devido a liberacéo
de H* frente a neutralizacdo do meio, sendo esse processo parte do mecanismo de
espessamento. A interacao entre elétrons e protons no peréxido de hidrogénio (H202),

agua (H20), radicais livres (HO2* e HO®), ions (OH-, OH2 e H*) e oxigénio molecular
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(O2), envolvem sempre os elementos hidrogénio e oxigénio. Os radicais livres atuam
na oxidacao de cromoégenos e além disso ocorre a formacao de Oz, visualizada pela
formacéo de bolhas no processo de clareamento. Supde-se que a TEA, utilizada em
maior quantidade na fabricacdo desses géis, tenha intensificado a formacéo de Oz,
levando a reducao do pH no gel, pela maior quantidade de H* dissociados. Uma vez
que esses geis ndo deixaram de apresentar a consisténcia de gel ao final do estudo e
essa desprotonacao das particulas € necessaria ao espessamento.

Com relacao a viscosidade, podemos verificar que a alta viscosidade resultou
em maior reducdo da concentracdo de peroxido. Isso pode ter ocorrido devido a maior
presenca de espessante nos géis de maior viscosidade, ja que diferentes substancias
agem aumentando a decomposicao do peroxido (Brooks, Moore, 2000). Nos géis com
maior viscosidade, uma maior quantidade de espessante foi adicionada para a
obtencao da viscosidade desejada. Além disso, outro fator relevante € observar que a
alta viscosidade também apresentou uma menor quantidade de radicais livres e um
efeito clareador menor, o que pode estar relacionado a menor interacdo do gel com o
substrato. Isso levaria a uma maior decomposicao de peréxido em agua e oxigénio e
menor em espécies reativas de oxigénio, observado pela menor quantidade de
radicais, menor efeito clareador e maior redugcdo da concentracdo de peroxido. Na
maioria das vezes, para as maiores viscosidades uma maior quantidade de TEA foi
adicionada para obtencao do pH desejado. Como explicado anteriormente, é possivel
gue a TEA aumente a formacao de oxigénio, intensificando a via de decomposicao do
perdxido que é indtil ao clareamento.

Foi observado que a reducdo do pH foi mais intensa para géis com maior
viscosidade e menos intensa para baixa viscosidade. Esse resultado pode estar
relacionado a maior interagcdo com o substrato nos géis de viscosidade baixa, onde
possivelmente a desmineralizagcdo do esmalte tenha sido maior, com aumento da
difusdo de ions como Ca?* e PO4%-, resultando em um pH mais préximo do pH inicial
ao final do procedimento. Além da maior necessidade de TEA na formulagéo dos géis
de maior viscosidade, intensificando a formacg&o de oxigénio e permanecendo mais
H* dissociados, acidificando o meio. Contudo, os efeitos da viscosidade em relacao
ao pH foram diferentes e opostos entre os tipos de espessantes. Para alguns, o
aumento da viscosidade levou a uma queda mais intensa do pH, enquanto para outros

foi a reducéo da viscosidade que levou & uma queda mais intensa do pH.
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Os espessantes que em viscosidades mais elevadas apresentaram uma maior
queda do pH, foram Carbopol, Salcare e Aristoflex. O Carbopol e o Aristoflex
apresentam similaridade em relacdo ao mecanismo de espessamento, que ocorre
pelo aumento do volume das particulas sem que elas percam a sua conformacao
(Gandolf, Galleguillos, 2014; Loeffler et al., 2002). A presenca de ligacdes cruzadas
entre as cadeias poliméricas mantém a conformacao de particulas, sem estiramento,
mesmo com cargas negativas e repulsdo eletrostatica. Nas maiores viscosidades,
esse espaco entre particulas ocupado pelo solvente € menor, sendo a alteracdo de
pH percebida de maneira mais intensa. Ja o Salcare e o Carbopol apresentam outra
similaridade entre si: ambos sdo derivados do &cido poliacrilico. Esses polimeros
apresentam grupos carboxilicos inicialmente protonados (H*), que na adicdo de base
adquirem carga negativa por meio da liberacdo do proton. E possivel que alguns
grupos carboxilicos tenham liberado o H* apenas na interagdo com o substrato dental,
uma vez que, nem todos os grupos carboxilicos tenham liberado o H* quando o ajuste
do pH foi realizado na fabricacdo do gel.

Os espessantes que apresentaram uma menor reducdo do pH com o0 aumento
da viscosidade foram o Aerosil e CMC. Como relatado anteriormente, a menor
reducdo do pH coincide, em grande parte dos casos, com a maior dissociacdo do
perdxido e com 0 aumento da viscosidade nestes grupos, podendo estar relacionado
com a quantidade de espessante presente nas formulacfes e as consequéncias disso.
A CMC é um sal sbdico que ao ser hidratado libera ions sodio (Ding et al., 2020;
Sannino et al., 2009). Como cations e anions interagem entre si, é possivel que haja
a formacao de fosfato de sédio ou outras bases que contribuam pra elevagéo do pH.
A hipétese anterior justificaria a relacdo entre um pH mais estavel e o aumento da
viscosidade, relacionando uma maior alcalinizacéo, por meio de ligac6es com o sédio,
com o aumento da concentragdo de CMC.

Uma semelhanca entre a CMC e o Aerosil € a presenca de pontes de hidrogénio
entre suas particulas no processo de aumento da viscosidade (Goddard, Gruber,
1999; Troy, 2012). Por consequéncia, uma maior possibilidade de pontes de
hidrogénio esta presente nos géis com maiores viscosidades, onde ha maiores
concentracbes de espessante. Dessa forma, protons gerados no processo de

clareamento, apresentam facilidade de interagdo com as particulas desses
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espessantes, resultando em uma menor quantidade de H* dissociados e uma menor
reducédo do pH.

Podemos constatar que todos 0S grupos experimentais apresentaram
diferencas significativas de alteracdo do pH com relacdo ao controle negativo.
Enquanto nos grupos experimentais ocorreu uma reducdo do pH em diferentes
intensidades, no controle negativo, o pH subiu 11,83%. Isso ocorre devido a
combinacéao de dois fatores: primeiro devido a baixa viscosidade da agua, que resultou
na maior interacdo com o substrato, segundo pela diferenca ibnica. Como explicado
anteriormente, a subsaturacdo da dgua em relagédo a ions como calcio e fosfato pode
ter levado a difusdo desses ions presentes na hidroxiapatita (Habelitz et al., 2002) e,
dessa forma, ao aumento do pH.

O grupo controle positivo sem espessante (solucdo de peroxido) apresentou
uma queda de pH menor (-5,97%) em comparacdo com a maioria dos grupos
experimentais. O espessante parece ser um fator importante na alteracéo de pH, pois
a viscosidade baixa apresentou mais estabilidade do pH do que a média, que por sua
vez apresentou mais estabilidade que a alta. Esse resultado pode estar mais uma vez
relacionado a maior interacdo com o substrato, como é o caso da solugéo de peroxido
do Controle positivo, onde viscosidades menores resultam em uma maior interacao
entre solucdo e substrato. Como a viscosidade da solucdo de peroxido € de
aproximadamente 1cP, a interacdo com a superficie dental seria ainda maior que a
baixa viscosidade (Kawamoto, Tsujimoto, 2004; Kwon et al., 2018; Poto¢nik et al.,
2000). Assim como em todos os grupos, um desequilibrio ibnico de ions como célcio
e fosfato pode ter levado a uma incorporacéo destes ions, para a solucao, facilitada
pela auséncia do espessante (Soldani et al., 2010), fazendo que a reducédo do pH néo
tenha sido tdo intensa. Além disso, o Controle positivo ndo teve adicdo de
espessantes, e aparentemente, a presenca de espessante colabora para uma maior
decomposicao do peréxido, que resulta em menor estabilidade do pH.

O grupo controle comercial mostrou 0 maior percentual de queda de pH,
concentracdo de perdxido, assim como reducdo de radicais livres, em relagdo a
maioria dos grupos experimentais. I1sso pode ter ocorrido devido a caracteristicas do
produto, como a presenca de alguns componentes diferentes dos utilizados nos
grupos experimentais. Segundo o fabricante, o gel comercial € composto por perdxido

de hidrogénio a 35%, espessantes), corante vermelho (provavelmente a murexida),
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glicol e 4gua. Nesse produto um dos espessantes deve ser do tipo ASE e esta
misturado ao peroxido de hidrogénio no primeiro frasco, enquanto o outro deve ser
algum tipo de espessante inorganico que esta incorporado ao glicol no segundo
frasco. O entendimento de como esses componentes atuam e interagem com o
substrato durante o clareamento, deve ser objeto de estudos futuros. Supde-se que a
combinacdo de dois espessantes com caracteristicas distintas, pode apresentar
resultados interessantes, com uma possivel combinacao de efeitos e um resultado
positivo para o procedimento clareador.

O gel comercial utilizado no grupo Controle comercial, apresenta a
caracteristica de alteracdo de cor do vermelho para incolor em aproximadamente 15
minutos ap6s a manipulacdo. O corante murexida apresenta naturalmente uma
descoloracédo gradual (van Raij, 1966) assim como foi relatado pelo fabricante, ndo
sendo a mudancga de cor um indicativo de alteracdo no gel. No entanto esse corante
apresenta, além de liberacdo de amoénia, alta afinidade por metais e por calcio e
magneésio. Dito isso, podemos inferir que a presenca do corante pode ter afetado
também a decomposicéo do peroxido, com diminuicdo da concentracdo de peroxido,
pH e menor formacao de radicais livres.

Podemos verificar que, quando todos os grupos séo avaliados em conjunto, a
viscosidade alta resultou em menor quantidade de radicais livres, apresentando
resultado controverso com relacdo a reducdo da concentracdo do peroxido e de pH
onde a alta viscosidade apresentou as maiores variacdes. E possivel que devido a
maior viscosidade, a interacdo com o substrato tenha sido menor, levando a uma
maior decomposicdo do peréxido em agua e oxigénio e ndo em radicais livres
(Dannacher, 2006). Outra possibilidade é que o método empregado para avaliacao
dos radicais livres tenha sofrido interferéncia da presenca do espessante em maior
quantidade. Como se trata de um método com mensuracéo da intensidade de emisséo
de fluorescéncia, as particulas dos espessantes podem ter mascarado a emissao
mensurada. Ainda outra hipotese € baseada no comportamento de rea¢do em cadeia
dos radicais livres, onde radicais livres levam a formagéao de mais radicais (Dunford,
1987). Como entendemos que na alta viscosidade o gel apresenta menor fluidez,
inclusive de suas moléculas internamente, é possivel que a viscosidade alta diminuiu
a propagacdo da reacao em cadeia dos radicais, levando a uma menor formacao

destes.
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Quando o momento € analisado, com relagcdo aos radicais livres, ocorreu uma
reducdo da quantidade de radicais livres no gel clareador dos grupos entre o inicio e
o final do procedimento. A decomposicao do peréxido de hidrogénio leva a formacao
de radicais livres, o que significa que ha um elétron de valéncia livre (Coons, 1978;
Torres, 2013). O radical encontra-se altamente reativo em fungédo disso, pois esse
elétron apresenta uma intencéo de formar uma ligacéo covalente, reagindo facilmente
com o croméforo dental por exemplo (de Mattos et al., 2003; Taher, Cates, 1975).
Essa reacdo do radical com o substrato dental leva a uma reducédo da concentracao
dele no gel, o que seria como dizer que ele foi consumido no processo de clareamento.

Verifica-se que nos grupos Carbopol e Salcare, a quantidade inicial mensurada
de radicais livres reduziu com o aumento da viscosidade. Enquanto para os outros
grupos, ocorreu o oposto. Tanto o Salcare como o Carbopol liberam H* quando
realizada a alcalinizacdo do meio. Dessa forma, quando foi aumentada a quantidade
de espessante para alcancgar as maiores viscosidades, uma maior quantidade de base
foi necesséria para obtencéo do pH 6.5. A presenca de TEA parece ter incentivado a
decomposicdo do peroxido em agua e oxigénio, podendo ser um dos motivos
relacionados a menor quantidade de radicais nesses espessantes. O Aristoflex e o
Aerosil foram os espessantes que necessitaram de menores quantidade de TEA, o
que possibilitou que a decomposicao em espécies reativas de oxigénio fosse maior
com maiores quantidades de espessante. Assim como Salcare e Carbopol, a CMC
também necessitou de quantidades maiores de TEA, porém, com a diferenca da
liberacdo de sodio Na* e ndo H* (Ding et al., 2020; Sannino et al., 2009), o que pode
ter contribuido para a maior formacéo de radicais. Além disso, o propileno glicol que
foi utilizado no gel com CMC pode ter desempenhado algum papel na formacéo de
radicais.

Com os dados desse estudo fica evidente a influéncia da viscosidade, assim
como do tipo de agente espessante, sobre a interacdo do produto clareador com o
substrato dental. O aumento da viscosidade leva a uma reducao significativa do efeito
clareador, porém, independente da viscosidade, todos 0s géis experimentais
apresentaram resultado semelhante ao controle comercial utilizado. Além disso, foi
observada uma relacdo entre: aumento da viscosidade, estabilidade do pH e
concentracdo de peroxido, assim como uma menor quantidade de radicais livres. O

gel com espessante Aristoflex resultou na maior variagao de cor entre 0s espessantes
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testados, porém, todos resultaram em uma alteracao de cor significativa usando como
referéncia o limite de perceptibilidade para uma alteracao de cor significativa. O gel
com espessante Carboximetilcelulose mostrou a maior reducdo de concentracdo de
peréxido, menor reducao do pH e a maior quantidade de radicais livres. Ja o gel com
espessante Carbopol mostrou a menor reducédo de peréxido e, os géis com Salcare e
Carbopol mostraram a maior reducdo do pH e a menor quantidade de radicais livres.

As variaveis avaliadas e os resultados obtidos podem auxiliar na obtencéo de
um espessante que apresente a combinacdo de caracteristicas aprimoradas para a
realizacdo de um procedimento clareador com peroxido de hidrogénio a 35%.
Contudo, novos estudos sdo necessarios para comparar diferentes espessantes e
viscosidades na transferéncia de calcio e fésforo do substrato para o gel clareador,
assim como a utlizacdo de géis supersaturados destes elementos, avaliando

especificamente a interagdo do gel com o substrato dental e a eficiéncia clareadora.
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7 CONCLUSAO

Mediante os resultados desse estudo, podemos concluir que:

e Otipo de agente espessante e a viscosidade do gel clareador influenciam
significativamente na interacdo do produto com o substrato dental;

e O aumento da viscosidade leva a reducao do efeito clareador, assim como,
a uma reducdo menos intensa da concentracdo de peroxido, maior
reducdo do pH e uma menor quantidade de radicais livres;

e A utilizacdo do gel com espessante Aristoflex resultou na maior variacdo
de cor entre os espessantes testados, porém todos apresentaram
alteracdo de cor significativa em relagdo ao controle comercial utilizado;

e A utilizacdo do gel com espessante Carboximetilcelulose mostrou a maior
reducdo de concentracdo de peroxido, menor reducdo do pH e a maior
guantidade de radicais livres;

e A utilizacdo do gel com espessante Carbopol mostrou a menor reducéo de
perdxido e, juntos, os géis com Salcare e o Carbopol, mostraram a maior

reducdo do pH e a menor quantidade de radicais livres.
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