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Resumen

Los hidrogeles de PHEMA son materiales ampliamente utilizados en medicina debido a sus propiedades
biocompatibles. Los ferrogeles d¢ PHEMA apenas han sido investigados en la literatura. Los ferrogeles
son una clase de geles hinchados en un ferrofluido, siendo el ferrofluido una dispersién de particulas
magnéticas en un fluido. Los ferrogeles prometen ser materiales con aplicaciones muy interesantes en
biomedicina ya que poseen la combinacién de propiedades de los geles, es decir, propiedades
viscoeldasticas y las propiedades magnéticas de las particulas. En este trabajo, se han preparado hidrogeles
y ferrogeles de PHEMA vy se han estudiado sus propiedades de hinchamiento y viscoeldsticas empleando
un sistema de iniciacidn redox y etilenglicoldimetacrilato como entrecruzante. Se reporta la influencia de
la concentracién de entrecruzante, monémero y magnetita en las propiedades viscoeldsticas de hidrogeles
y ferrogeles de PHEMA. Se prepararon diferentes muestras variando:a) la concentracion de HEMA
(20,40,60 y 80%en peso) b)La concentracién de magnetita (0.1,1,3,5 y 8 %en peso) y ¢) concentracién de
EGDMA (0.1,1,2,5 y 10%en peso).Las medidas de viscoelasticidad dindmica se realizaron en un
redmetro de esfuerzo controlado utilizando el modo de cizalla. Se emple6 la geometria de platos paralelos
de 2 cm de didmetro.Se llevaron a cabo barridos de temperatura entre 10 y 100°C con velocidad de
calentamiento de 10°C/min, a la frecuencia de 1 Hz y con momento de torsién constante de 50 uNm y por
otro lado, barridos de frecuencia desde 0.1 hasta 10 Hz en condiciones isotérmica y con un momento de
torsion constante de 50 puNm.Los resultados obtenidos muestran que el médulo eldstico G” aumenta con
la concentracién de entrecruzante y magnetita en los hidrogeles asi como con el incremento de
mondmero.

1.Introduccion.

Un hidrogel es una clase de material polimérico el cual tiene la habilidad de retener una
cantidad substancial de agua, mostrando una consistencia suave y eldstica y con baja
tensién interfacial'. La caracteristica estructural de estos materiales domina sus
propiedades superficiales, permeabilidad selectiva , obteniéndo asi propiedades
interesantes con similitud a los tejidos vivientes.””. Los hidrogeles tienen un uso
potencial en aplicaciones biomédicas , ya que muestran ventajas en relacién a otros
materiales poliméricos™® .La posibilidad de fabricacién en varias formas geométricas y
la fécil alteracion de su forma fisica permite el ajuste de propiedades fisicas de acuerdo
a una aplicacién especifica. Generalmente las caracteristicas fisicas de los hidrogeles
estd determinada por los pardmetros y métodos de sintesis.

Los hidrogeles obtenidos a partir de 2-hidroxietil metacrilato (HEMA) se han
estudiados comunmente para su uso como biomateril en diferentes aplicaciones4. Entre
éstas se puede mencionar su uso en lentes de contacto suaves’, injertos sintéticos para la
reparacion de cartilagos, tejidos 6seos entre otros.*!!

La sintesis de hidrogeles de poli-HEMA permite obtener materiales con estructura y
propiedades de acuerdo a los requerimientos de las diferentes aplicaciones.Este trabajo
describe el estudio realcionado con la preparacion de hidrogeles y ferrogeles de poli-
HEMA variando la concentraciéon de mondémero 6 agente entrecruzante y su relacion
con propiedades viscoeldstica y con posibles aplicaciones biomédicas.



2. Parte experimental

Los hidrogeles de polihidrixetilmetacrilato (PHEMA) fueron preparados mediante
copolimerizacion de HEMA con EGDMA mediante un sistema de iniciacién redox con
persulfato de amonio(APS)/N,N,N”,Ntetrametilendiamina TEMED en solucién acuosa,
la cual se vierte en una caja petri y se deja durante 24 horas hasta completar la
polimerizacion. El procedimiento para la preparacion de los ferrogeles fue el mismo que
para los hidrogeles pero aqui se agregé el correspondiente contenido de ferrofuido en la
formulacion. Se prepararon tres diferentes series de muestras:

(i) Empleando 0.1% en peso de EGDMA, 0.5% en peso de APS y 0.4% en peso de
TEMED vy 20,40,60 y 80% en peso de HEMA.

(i1) Empleando 20 y 60% en peso de HEMA, 0.5% en peso de APS and 0.4% en peso
de TEMED, 0.1, 1, 2, 5y10% en peso de EGDMA.

(ii1)) Empleando 60% en peso de HEMA, 0.1% en peso de EGDMA, 0.5% en peso de
APS y 0.4% en peso de TEMED y 0.1, 1, 3, 5, y 8% en peso de nanoparticulas de
magnetita.El contenido de EGDMA, APS y TEMED es con respecto al peso del
mondémero de HEMA.

Los hidrogeles y ferrogeles fueron hinchados hasta el equilibrio en agua. EL grado
hinchamiento en el equilibrio (Q) es igual a (m-m,)/m, [m es el peso del gel hinchado y
mo es el peso de el gel seco].LLas medidas de viscoelasticidad dindmica se realizaron en
un redometro de esfuerzo controlado marca TA Instruments modelo AR1000, utilizando
el modo de cizalla, para medir el médulo de almacenamiento G”. Las mediciones de
todas las muestras se realizaron en geles hichados hasta el equilibrio.Las condiciones de
operacion fueron las siguientes:Se emple6 la geometria de platos paralelos de 2 cm de
didmetro y un torque de S0uNm. La regién de viscoeleasticidad lineal fué localizada
con la ayuda de un barrido de torque. Los barridos de temperatura fueron realizados
entre 10 y 100°C a 10°C/min y con momento de torsion constante de 50 JNm y los
barridos de frecuencia entre 10 y 0.1 Hz al10, 25 and 50°C.

3. Resultados y Discusion

3.1. Grado de Hinchamiento en el equilibrio (Q)

Los valores de Q de los hidrogeles de PHEMA disminuyen al aumentar la
concentracion de mondémero Figura 1. Sin embargo, el grado de hinchamiento de los
ferrogeles es mayor que el del correspondiente hidrogel, Figura 2. El valor de Q
aumenta con la concentracion de magnetita en el ferrogel. Este comportamiento
creemos es debido al efecto polielectrolito que producen las particulas de magnetita'*"
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3.2. Estudio viscoelastico

Un gel se caracteriza por un modulo elastico no nulo a frecuencia cero. Por lo tanto, la
caracterizacion viscoeldstica de los geles puede realizarse a través de barridos de
frecuencia. Los valores de G”, obtenidos a partir de los barridos en el redmetro, se han
estudiado en funcidn de la concentraciéon de mondmero, entrecruzante y magnetita. El
estudio se ha complementado también con la relacion de G con la temperatura.

a) Influencia de la variacion de la concentracion del agente entrecruzante.

La Figura 3 muestra el médulo de almacenamiento obtenido a 10°C en funcién de la
frecuencia para hidrogeles de pHEMA con 20% de mondémero y diferentes
concentraciones de EGDMA (0.1, 0.5, 1, 2, 5 or 10%). El Médulo de Almacenamiento
se incrementa con el contenido de entrecruzante en ambos casos, caracteristico de geles
quimicos. Asi mismo se observa que en el caso de hidrogeles con 60% de
monomero,(Figura 4), los valores de médulo de almacenamiento son mayores que los
obtenidos con el 20% , indicativo de la formacién de una estructura mas entrecruzada.
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b) Influencia de la variacion de la concentraciéon de monomero.
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¢) Influencia de la temperatura.
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Se realizaron barridos de frecuencia en
los hidrogeles de HEMA al 20, 40, 60 u
80% y 0.1% de EGDMA a diferentes
temperaturas (10,25 y 50°C). En la
figura 6 se muestran las graficas para
los hidrogeles con 20 y 60% de
HEMA .En estas graficas se observa que
a baja temperatura (10 °C), los geles
con 20% de HEMA presentan un
modulo eléstico ligeramente
dependiente de la frecuencia de
oscilacion. En ambos casos, al
aumentar temperatura a 25°C y 50°C se
produce una disminucién del valor del
modulo eldstico. El médulo eldstico en
todos los casos es dependiente de la

B) Médulos de Almacenamiento con barridos de temperatura.
a) Influencia de la concentracion del agente entrecruzante.

En la Figura 7 se muestran las curvas de
moédulo elastico G° medido a la
frecuencia de 1 Hz en funcion de la
temperatura para hidrogeles de HEMA
con diferente concentraciéon de EGDMA
en el polimero. Al incrementar la
concentracion de entrecruzante
EGDMA, se obtuvieron modulos
lugeramente mayores. Sin embargo el
incremento en la temperatura, no tuvo
influencia significativa en las diferentes
formulaciones. Para el caso de los
ferrogeles con diferente concentracion
de ferrofluido, no presentaron cambios
muy significativos en modulo, pero si
superiores a las  muestras  sin
ferrofluido.
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b)Influencia de la concentracion de En la Figura 8 se presentan las curvas
monomero. del moédulo elédstico en funciéon de la
temperatura para hidrogeles de HEMA
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4. Conclusiones.

» Las disoluciones de HEMA en agua forman geles termoirreversibles.

» Existe una disminucién en el médulo de almacenamiento al incrementar el
contenido de agua en el sistema .

» El grado de hinchamiento en el equilibrio decrece con el aumento del grado de
entrecruzamiento.

» El moédulo eldstico G” aumenta con la concentracion de entrecruzante y
magnetita en los hidrogeles y ferrogeles asi como con el incremento de

monomero.
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