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Abstract- Los hidrogeles que responden a estimulos son redes poliméricas que muestran transiciones de hinchamiento
sensiblemente dependientes del pH, temperatura y fuerza ionica del ambiente que los rodea o a algunos solventes (Soo
Shin y col., 2004). La cantidad de agua o solvente que el material absorbe dependera de varios factores como arreglo
estructural del polimero. En este trabajo se evalud la capacidad de hinchamiento de los hidrogeles de poliacido acrilico
(PAA), metil celulosa (MC), acetato de celulosa (AC) y carboximetil celulosa (CMC). La principal caracteristica del
PAA es su gran capacidad de hinchamiento cuando esta sujeto a cambios de temperatura y pH. La absorcion de agua de
las peliculas fue medida a diferentes temperaturas (30, 40 y 50°C) y diferentes pH; acido, neutro y basico. Se utilizd
NH4OH para las soluciones con pH de 11 y 13 y HCI para las soluciones con pH de 2 y 4. Los mejores resultados se
obtuvieron con un pH=7 (neutro) dando un hinchamiento méaximo de =700% para las peliculas de 100AA/0CMC a una
T=40°C, y un hinchamiento de ~1030% para las peliculas de 100AA/OMC a una T=30°C. Las peliculas de PAA/AC
mostraron un mayor hinchamiento a 30°C utilizando acetona como solvente.
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Introduccion

Genéricamente se han denominado como hidrogeles o polimeros superabsorbentes a los
materiales entrecruzados que tienen la propiedad de absorber grandes cantidades de agua y otras
disoluciones acuosas sin disolverse. El polidcido acrilico (PAA) se utiliza para la elaboracion de
hidrogeles con fines farmacéuticos, ya que los grupos carboxilicos hacen que el comportamiento del
hidrogel de PAA sea altamente dependiente del pH que existe en los alrededores del medio en el que
se encuentra (Jabbari y Noozari, 2000). Estos materiales son ampliamente usados en la medicina y
en el area farmacéutica como sistemas de liberacion de drogas, catéteres, biosensores, etc. (Olea,
2003). La reaccion de éste material se manifiesta principalmente en el cambio de volumen. En este
proyecto se utilizé el 4cido acrilico como monomero y tres derivados de celulosa (CMC, AC y MC).
Una ventaja importante de los hidrogeles basados en polidcido acrilico es que es un polimero
polielectrolito capaz de ionizarse cuando es sometido en un medio acuoso, causando un aumento
considerado en su volumen (hinchamiento) por la formacién de los enlaces de puente de hidrogeno o
enlaces covalentes. En este trabajo de investigacion fue evaluado el grado de hinchamiento de
hidrogeles de PAA/CMC, PAA/AC y PAA/MC a diferentes pH (2, 4, 7, 11 y 13) vy diferentes
temperaturas (30, 40, 50°C) con la finalidad de estudiar el efecto que ejercen sobre los hidrogeles y
asi poder darle una mejor aplicacion.

Seccion Experimental

Memorias del Congreso de la SPM 2005

159



Memorias del XVIIl Congreso Nacional De La Sociedad Polimérica De México
FP09

Sintesis de las peliculas de PAA/CMC, PAA/AC y PAA/MC.

Se prepard una mezcla polimérica al 5% en peso de cada derivado (CMC, AC y MC) con
agua deionizada para CMC Y MC y acetona para el AC, a temperatura ambiente y con agitacion
constante, durante varios tiempos de mezclado hasta conseguir la completa solubilidad.
Posteriormente se agregd el AA de acuerdo a la relacion AA/ DC utilizada. Transcurrido el tiempo
de mezclado se inyectd 1% en peso de HCl como catalizador, 1% en peso de GA como primer
agente entrecruzante, 1% en peso de N,N-MBAAm como segundo agente entrecruzante, y 1, 3 0 5%
en peso de KPS como iniciador. La mezcla se deja reaccionar por un tiempo de 3 a 4 horas a una
temperatura de 80°C bajo atmosfera inerte. Transcurrido el tiempo de reaccion, la mezcla se coloca
en una placa de vidrio y se deja reposar para que se lleve a cabo la gelificacion. Una vez obtenidos
los hidrogeles se le hacen lavados para remover el mondémero no reaccionado. Finalmente, se secan
los hidrogeles (xerogeles) a peso constante a una temperatura de 60°C para eliminar la humedad y se
le realizan las pruebas de hinchamiento. Ademads, estds muestras fueron caracterizadas por
espectroscopia infrarrojo por transformada de Fourier (FTIR).

Determinacion de la cantidad de agua absorbida por los hidrogeles.

Para las pruebas con pH de 7 se utilizé agua deionizada, las muestras se cortaron en piezas
de 1.5 x 1.5cm y secaron hasta peso constante para posteriormente evaluar las peliculas a 30, 40 y
50°C. La cantidad de agua absorbida por el hidrogel se determin6 de la siguiente manera:
%WC =( (Ws - W]))/ W])) *100

Donde : W es el agua absorbida por gramo de la pelicula de hidrogel,
Wy es el peso de la pelicula de hidrogel antes de hinchamiento y
Ws es el peso de la pelicula de hidrogel después del hinchamiento.

El tiempo de hinchamiento de la pelicula se determind de acuerdo a la retencion maxima de
agua. Para la evaluacion del %W de los hidrogeles a diferentes pH se prepararon soluciones para los
4 pH’s correspondientes. Se utilizo el HCl como 4cido fuerte para obtener los pH de 2 y 4; y
NH4OH para preparar las soluciones basicas con pH de 11 y 13, se cortaron y secaron las muestras
hasta peso constante para después evaluar el grado de retencion de agua a 30, 40 y 50 °C para cada
pH.

Para comprobar la presencia de cada componente en las peliculas, se analizaron los
hidrogeles PAA/CMC, PAA/MC, PAA/AC mediante la técnica de espectroscopia infrarroja en un
equipo Perkin-Elmer Spectrum One usando la técnica de pastilla con KBr

Resultados y Discusion

Los espectros IR mostraron las absorciones de estiramiento caracteristicas del AA y los
derivados de celulosa. Aproximadamente a 3200cm-1 se encuentra un pico ancho y pronunciado
perteneciente al grupo COOH del PAA junto con la presencia de un estiramiento simétrico del grupo
C=0a 1706cm-1,y a 1412 cm-1 se observa una flexion C-O-H. Igualmente, se observa a 3325 cm-
1 una banda pequeia debido a un estiramiento OH existente en la estructura, asi como un
alargamiento del grupo C=0 y un estiramiento CH,-O a 1734cm-1 y 1058cm-1, respectivamente,
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que pertenecen al sustituyente -CH,COO- ®Na de la CMC. Para la MC se observaron las bandas a
1070 cm-1 debido a un estiramiento del grupo metilo —O-CHj sustituyente de la CMC y a 1399 cm-
1 se encuentra un pico perteneciente a la flexion —CHj.

Pruebas de hinchamiento de las peliculas de PAA/CMC.

Los hidrogeles de PAA/CMC evaluados a 40°C, pH neutro y 1% de MBA presentaron un
hinchamiento maximo de 695% para la relacion 100/0 utilizando 1% de KPS, mientras que al 3 y
5% de KPS presentaron un méaximo hinchamiento de 614% y 652% para la misma relacion
respectivamente. En la figura 1 se observa el comportamiento de los hidrogeles de PAA/CMC
evaluados a una temperatura de 30 °C, pH neutro y 1% de MBA. Probablemente la temperatura de
40°C y la concentracion de KPS afecten de manera positiva a la matriz polimérica, permitiendo una
mejor retencion de agua en ella debido a la naturaleza quimica del PAA de sus grupos carbonilo
C=0 y —O-H. Ademas, al haber menos concentracion de KPS presente en la reaccion hay menos
posibilidad de que halla entrecruzamiento por la formacion de la cadena de PAA favoreciendo
entonces el espacio libre de grupos pendantes que pueden interactuar formando puentes de
hidrogeno, absorbiendo més cantidad de agua. La cantidad maxima de agua absorbida por éstos
hidrogeles en las pruebas de pH's basicos fue de 1727% correspondiente a la muestra 100PAA/
OCMC con 1% de KPS a 40 °C y pH de 11; y en las pruebas de pH dacidas, la muestra
75PAA/25CMC con 1% de KPS a 50 °C y pH de 4 obtuvo 937% de hinchamiento.

Pruebas de hinchamiento de las peliculas de PAA/MC.

Los hidrogeles de PAA/MC evaluados a 30°C, pH neutro y 1% de MBA presentaron un
hinchamiento maximo de 1030% para la relacion 100/0 utilizando 1% de KPS, mientras que al 3%
de KPS presenté un maximo hinchamiento de 898% para la relacion 0/100. En la figura 2 se observa
el comportamiento de los hidrogeles de PAA/MC evaluados a 30 °C, pH de 13 y 1% de MBA. Los
resultados a pH's basicos mostraron un hinchamiento méaximo de 1350% para la relacion 100/0 con
1% de KPS a 40 °C y pH de 11, mientras que a pH's 4cidos el méximo hinchamiento fue de 770% a
la misma relacién con un pH de 4 y a 30°C.

Pruebas de hinchamiento de las peliculas PAA/AC.

El maximo porcentaje de hinchamiento para los hidrogeles de PAA/AC evaluados a 30° C
fue de 525% perteneciente a la relacion 0/100 con 3% de KPS. Cabe mencionar que se utilizd
acetona como solvente. El comportamiento de estos hidrogeles de PAA/AC se puede observar en la
figura 3. La muestra 25/75-1% mostr6 un valor maximo de 489 % de hinchamiento con loa misma
temperatura.
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Figura 1.- Efecto de la relacion PAA/CMC con respecto al tiempo sobre la cantidad de agua absorbida en los
hidrogeles de concentracién 1, 3 y 5% de KPS a una temperatura de 30°C y pH neutro.
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Figura 2.- Efecto de la relacion PAA/MC con respecto al tiempo sobre la cantidad de agua absorbida en los hidrogeles
de concentracion 1,3 y 5% de KPS a una temperatura de 30°C y pH =13.

Cabe mencionar que las pruebas realizadas a los hidrogeles con 40 y 50° C de temperatura
mostraron inestabilidad al transcurrir el tiempo de hinchamiento debido a la volatilidad del solvente
al incrementarse la temperatura. Para la temperatura de 40° C las muestras 0AA/100AC-1% y
25AA/75AC-5% obtuvieron un 346% y 318% de hinchamiento, respectivamente. Como se puede
observar las peliculas que contienen un mayor porcentaje de AC son las que presentan mayor
captacion de solvente esto debido a la afinidad que muestra este derivado con el solvente por lo que
el AA no es el responsable en su totalidad de la absorcion en estas muestras.
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Figura 3.- Efecto de la relacion PAA/AC con respecto al tiempo sobre la cantidad de acetona absorbida en los
hidrogeles de concentracion 1,3 y 5% de KPS a una temperatura de 30° C.

Conclusiones

Los hidrogeles de PAA/CMC con 1% de KPS demostraron que la mejor temperatura para un
pH de 7 es de 40 °C. Por otra parte, el mejor hinchamiento al utilizar pH basicos fue a un pH de 11,
alcanzando hasta 1727% y la mejor temperatura fue a 40°C. Lo anterior puede deberse al caracter
polianidénico que posee la CMC que junto con el PAA reaccionan interaccionando de mejor manera
cuando hay exceso de cationes de NH," presentes en el ambiente en comparacion a cuando hay CI’
libres en el agua. Los hidrogeles de PAA/MC evaluados a un pH de 7 demostraron que la mejor
temperatura fue de 30°C. En cuanto a los porcentajes de KPS las peliculas que mostraron mayor
hinchamiento a esta temperatura fueron las elaboradas con 5%, ya que sobresalen de la mayoria,
esto probablemente a que existe una mayor presencia de catalizador en la mezcla y se vea reflejada
en la estructura final de la matriz del hidrogel ya que al haber mas radicales libres (mayor porcentaje
de KPS) en la mezcla podemos pensar que mas cadenas lineales o ramificaciones de PAA se han
formado debido al exceso de KPS presente en la reaccion. En las peliculas de PAA/AC se obtuvo un
525% de hinchamiento a 30° C siendo el maximo valor sobre todas las muestras con AC.
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