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SINTESIS DE HIDROGELES A PARTIR DE
HIDROXIETILMETACRILATO Y MACROMONOMEROS DE
2-ETIL-2-OXAZOLINA

Aurelio Contreras?, Juan Carlos Rueda™

RESUMEN

Se sintetizaron nuevos hidrogeles a partir de la polimerizacion por radicales libres, en mezcla
de etanol y agua, de macromondmeros de 2-etil-2-oxazolina, 2-hidroxietilmetacrilato y N,N’
metilenobisacrilamida. La polimerizacion fue iniciada por el sistema de iniciacion redox:
peroxodisulfato de amonio y tetrametiletilendiamina (TEMED) a una temperatura de 5°C. Los
macromonomeros de 2-etil-2-oxazolina (MKA-1 y MKA-2) tuvieron grupos terminales vinilo
y amonio cuaternario y grados de polimerizacion de 21,4 y 9,2 unidades, que corresponden a
pesos moleculares de 2455 y 1243 g/mol, respectivamente. Los hidrogeles fueron
caracterizados via espectrometria infrarroja (FTIR), técnica mediante la cual se demostro la
presencia de los macromonomeros de EtOXA y del hidroxietilmetacrilato dentro de la
estructura del hidrogel. La absorcion de agua de los hidrogeles vari6 entre 1,6 y 5,1 g. agua/ g.
hidrogel seco y los rendimientos de su elaboracién fueron mayores al 68%. Hidrogeles
sintetizados con una relacion molar HEMA/MKA de 10 mostraron un caracter antibacteriano
frente a la bacteria Gram-positiva Staphylococcus aureus.

Palabras clave: hidrogeles, macromondmeros, 2-etil-2-oxazolina, polimerizacion por radicales
libres.

SYNTHESIS OF HYDROGELS FROM HYDROXYETHYL
METHACRYLATE AND MACROMONOMERS OF 2-ETHYL-
2-OXAZOLINE

ABSTRACT

Novel hydrogels were synthesized via free-radical polymerization, in mixture of ethanol and
water, of 2-ethyl-2-oxazoline macromonomers, hydroxyethyl methacrylate and N,N’
metilenobisacrilamida. Polymerization was initiated using the redox initiation system amonium
peroxodisulfate and tetramethylethylenediamine (TEMED) at 5°C. The 2-ethyl-2-oxazoline
macromonomers (MKA-1 and MKA-2) had vinyl and quaternary ammonium terminal groups
and degrees of polymerization of 21,4 and 9,2 units, corresponding to molecular weights of
2455 and 1243 g/mol, respectively. The hydrogels were characterized by Fourier transform
infrared spectroscopy (FTIR), a technique that demonstrates the presence of the EtOXA and
hydroxyethyl methacrylate macromonomers within the hydrogel structure. The water
absorption of the hydrogels ranged from 1,6 to 5,1 g water/g dry hydrogel, and their production
yields exceeded 68%. Hydrogels synthesized with a HEMA/MKA molar ratio of 10 exhibited
antibacterial character against the Gram-positive bacterium Staphylococcus aureus.
Keywords: hydrogels, macromonomers, 2-ethyl-2-oxazoline, free-radical polymerization.
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INTRODUCCION

Los hidrogeles son polimeros tridimensionales que contienen grupos funcionales polares tales
como grupos alcoholes, aminos, 4cidos carboxilicos, entre otros'2. Los hidrogeles deben su
nombre a su capacidad de poder absorber agua pero debido a su estructura entrecruzada no son
solubles en esta sustancia ni en ningln otro solvente'. La técnica mas general para elaborar
hidrogeles es mediante una polimerizacion radicalar de monomeros vinilicos polares y un
mondmero bifuncional, el cual posibilitard la formacion de la estructura entrecruzada?. Los
monomeros para elaborar hidrogeles deben ser mondémeros polares tales como, por ejemplo,
hidroxietilmetacrilato, acrilato de sodio, N-isopropilacrilamida, entre otros®>?. También se
puede sintetizar hidrogeles usando macromonémeros de 2-oxazolinas®.

Las 2-oxazolinas se caracterizan porque su polimerizacion ocurre de forma “viva” o sea solo
existen las reacciones de iniciacion y propagacion y entonces se puede prefijar, desde el inicio
de la polimerizacion, el peso molecular y la funcionalidad de estos polimeros®®. La
polimetiloxazolina y polietiloxazolina son polimeros sobre los cuales existe actualmente un
gran interés en la comunidad cientifica debido a que son catalogados, por la Oficina de
Administracion de Alimentos y Medicamentos (FDA) de los Estados Unidos, como
biocompatibles con el cuerpo humano y esta propiedad posibilitaria multiples aplicaciones de
estos materiales en el campo de la medicina®’.

Es conocido en la literatura que los grupos funcionales amonio cuaternarios contenidos en
algunas sustancias tienen la propiedad de eliminar bacterias Gram-positivas o sea tienen una
propiedad bactericida frente a este tipo de bacterias'®!!.

En esta investigacion presentamos la sintesis y caracterizacion de nuevos hidrogeles, los cuales
contuvieron grupos amonio cuaternarios y su actividad antibacteriana fue probada frente a la
bacteria Gram-positiva Staphylococcus aureus.

PARTE EXPERIMENTAL

Las sustancias utilizadas en esta investigacion fueron, en general, usadas como recibidas o
fueron purificadas y secadas segin métodos estandar descritos en la literatura®> %,

El peroxodisulfato de amonio ((NH4)>S20s, Merck) fue usado como recibido. La N, N, N’, N’-
tetrametiletilendiamina (TEMED) y el hidroxietilmetacrilato (HEMA) fueron destilados dos
veces (Puntos de ebullicién: 120°C (760 mmHg) y 67°C (3,5 mmHg), respectivamente) y
guardados, bajo atmosfera de nitrégeno, a baja temperatura y en oscuridad. La sintesis de los
macromondémeros MKA-1 y MKA-2 y su caracterizacion fue descrita en una publicacion
previa'?. Los macromonémeros MKA-1 y MKA-2 tuvieron un grupo vinilo al inicio de la
cadena polimérica y un grupo amonio cuaternario en el final de la misma. El porcentaje de
funcionalizacion de los macromondémeros MKA-1 y MKA-2 con grupos amonio cuaternarios
fue de 98 y 99%, respectivamente'?. Los polimeros MKA-1 y MKA-2 tuvieron grados de
polimerizacion de 21,4 y 9,2, y pesos moleculares de 2455 y 1243 g/mol, respectivamente ',
Los analisis por espectrometria infrarroja (FTIR-ATR) fueron obtenidos con un equipo Bruker,
modelo Tensor 27, método ATR, detector MCT, rango de medicién: 400-4000 cm™!, resolucion:
4 cm™, 32 escaneos por medicion.

Elaboracion de hidrogeles (HG)

Se elaboraron hidrogeles a partir de la polimerizacion por radicales libres de los
macromonémeros (MKA-1 y MKA-2), el hidroxietilmetacrilato (HEMA) y la NN’
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metilenobisacrilamida (BIS). La polimerizacion fue iniciada por el sistema iniciador:
peroxodisulfato de amonio (APS) y N, N, N’, N’-tetrametiletilendiamina (TEMED).
Procedimiento tipico (HG-D): Se pes6 en un vaso de 50 ml, 0,462 g de macromondémero MKA-
2, 0,451 g de hidroxietilmetacrilato (HEMA), 0,0297 g de N,N’ metileno-bisacrilamida (BIS),
y 0,022 g de N, N, N’, N’-tetrametiletilendiamina (TEMED), y se disolvi6 este contenido con
3 ml de alcohol etilico absoluto. Se pesé en otro vaso de 50 ml, 0,015 g de peroxodisulfato de
amonio (APS) y se disolvié en 1 ml de agua destilada. Se hizo burbujear nitrogeno, de alta
pureza y seco, durante 10 minutos en la solucion de los mondémeros. Luego, los vasos
conteniendo esta solucion y la solucion de peroxodisulfato de amonio se colocaron en un
recipiente, que contenia una mezcla de agua y hielo, por 15 minutos para lograr su enfriamiento.
Luego de este tiempo, las soluciones de ambos vasos se mezclaron utilizando una pipeta Pasteur
y se vertio la mezcla en el interior de un molde de vidrio, que estuvo previamente enfriado a
5°C, y se dejo en la refrigeradora a una temperatura de 5°C. En aproximadamente 20 minutos
se formo el hidrogel pero se dejé por 24 horas.

El molde de vidrio consisti6 de dos laminas de vidrio de 10 cm x 10 cm x 2 mm. Las laminas
de vidrio se separaron por una cinta de caucho de 2 mm de espesor. En la Figura 1 se presenta
una foto del molde utilizado.

(]
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Figura 1. Sintesis del hidrogel HG-D.

Posteriormente, el hidrogel sintetizado se retird del molde y se purifico. Para esto, el hidrogel
se colocod dentro de un vaso conteniendo 200 ml de etanol, con la finalidad de eliminar los
residuos de monomeros e iniciador que no hayan reaccionado. Este lavado con etanol se realizé
dos veces. Luego el hidrogel fue transferido a otro vaso y fue lavado con 300 ml de agua
destilada. El lavado con agua destilada se realizo tres veces.

Finalmente, el hidrogel fue secado a baja temperatura (40°C) hasta constancia de peso. El
hidrogel HG-D fue caracterizado por espectroscopia infrarroja por transformada de Fourier
(FTIR) y por su grado de absorcion de agua.

FTIR (cm™) (ej. HG-D): 3385 (grupos OH), 2937 (C—H, alifatico), 2100 (grupos amonio), 1719
(C=0, grupo éster del HEMA), 1623 (C=0, grupo amida del macromondémero MKA-2), 1153
(C-N).

Prueba de absorcion de agua

El procedimiento tipico fue el siguiente:
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Ejemplo (hidrogel HG-D): se peso, en un vaso de 50 mL, 0,233 g de hidrogel seco y se le agregd
100 ml de agua destilada. Se dejo el hidrogel sumergido en agua durante 24 horas hasta el
equilibrio. Después de este tiempo, se extrajo del vaso el hidrogel hinchado en agua, se seco6 su
superficie y se peso obteniéndose 0,743 g de hidrogel hinchado en agua en el equilibrio. El
grado de absorcién se agua se calculé a partir de la siguiente ecuacion®:

Absorcion de agua (g H20/g HG-D seco) = (Wnh— Ws) / Ws

Donde: Wy = peso del hidrogel hinchado en agua en el equilibrio, y W = peso del hidrogel
seco.
Se aplico el mismo procedimiento para los demas hidrogeles.

Analisis de la actividad antibacteriana de los hidrogeles mediante microscopia de barrido
electronico (SEM).

El andlisis se realizé en el Laboratorio de Equipamiento Especializado de la Facultad de
Ciencias Bioldgicas de la Universidad Nacional Mayor de San Marcos (Lima, Pert) aplicando
el método estandar de la literatura usando la microscopia electronica SEM'.

En el ensayo, se empled la bacteria Staphylococcus aureus (cepa ATCC 6538), que se cultivd
en caldo Tripticasa de Soya (TSB) junto con cada uno de los hidrogeles. La incubacion se
realiz6 a 37°C durante un periodo de 5 dias. Las muestras biologicas se fijaron utilizando
glutaraldehido, con el fin de preservar su estructura y evitar su degradacion. Después de la
fijacion, las muestras fueron sometidas a un proceso de deshidratacion progresiva utilizando
una serie de soluciones de etanol en concentraciones crecientes (de 40% a 100%) con el
proposito de eliminar rastros de agua en las muestras, que podria afectar la visualizacion en el
microscopio debido a la alta energia de los electrones. Finalmente, todas las muestras fueron
sometidas a desecado para eliminar cualquier rastro de agua. Luego, las muestras fueron
montadas en fibra de carbono sobre plataformas de metal (denominados "stubs") y recubiertas
con una capa de oro (metalizacion). La caracterizacion se realizo utilizando el Microscopio
Electrénico de Barrido (MEB) FEI INSPECT S50 en condiciones de alto vacio, con niveles de
magnificaciéon o aumento de 2000x y 4000x, con la finalidad de observar si habia alguna
formacién de un film bacteriano de Staphylococcus aureus sobre la superficie del hidrogel.

RESULTADOS Y DISCUSION

Caracterizacion de los macromonomeros

La sintesis y caracterizacion de los macromonomeros MKA-1 y MKA-2, utilizados en esta
investigacion, fue descrita en una reciente publicacion'?. Los mencionados macromondmeros
fueron caracterizados por resonancia magnética nuclear de protones ('H-RMN) (Figura 2).
Mediante este analisis se calculd el grado de polimerizacion y la funcionalizaciéon de los
mismos. Para determinar el grado de polimerizacion y peso molecular se comparo la integral
de la senal f (CH>CH3) de 2-etil-2-oxazolina versus el promedio de las integrales de las sefiales
a, a4 y b del iniciador y se determin6 que los grados de polimerizacion de MKA-1 y MKA-2
fueron 21,4y 9,2, respectivamente. Esto corresponde a pesos moleculares de 2455 y 1243 g/mol
para MKA-1 y MKA-2, respectivamente.
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Figura 2. Espectro 'H RMN del macromonémero MKA-1 en cloroformo deuterado a 25°C.

Se calculo el porcentaje de funcionalizacion de los macromondmeros, con el grupo amonio
cuaternario, mediante la comparacion de la integral de la senal i del terminador con el promedio
de las integrales de las sefiales a, 4 y b del iniciador y se obtuvo los porcentajes de
funcionalizacion de 98 y 99% para MKA-1 y MKA-2, respectivamente.

Sintesis y caracterizacion de los hidrogeles

La sintesis de los hidrogeles se llevé a cabo mediante la polimerizacion por radicales libres de
los macromondomeros (MKA-1 y MKA-2) de 2-etil-2-oxazolina, el mondmero
hidroxietilmetacrilato (HEMA) y el mondémero entrecruzador N,N-metileno-bisacrilamida
(BIS) en medio acuoso a 5°C. Se usé como sistema iniciante al peroxodisulfato de amonio
(APS), combinado con el catalizador N,N,N',N'- tetrametil-etilendiamina, Temed (Esquema 1).
Se utilizaron los macromondémeros MKA-1 y MKA-2 con la finalidad de introducir los grupos
biocidas amonio cuaternario en la estructura de los hidrogeles.

En la sintesis de hidrogeles se us6 una baja temperatura de reaccion (5°C) con el proposito de
disminuir la velocidad de reaccion, debido a que la polimerizacidén por radicales libres con
iniciadores del tipo redox (como es el caso del peroxodisulfato de amonio y el TEMED) es muy
rapida si se realiza a temperatura ambiente. La formacion del hidrogel a 5°C se produjo
aproximadamente en 20 minutos de reaccion, pero se dejo reaccionar el sistema durante 24
horas. El monomero BIS funcion6 como el entrecruzador en la polimerizacion ya que contenia
dos funciones vinilo y por esto polimerizdé con ambos grupos funcionales y entonces conecto
los diferentes macroradicales propagantes produciendo la formacién de una red tridimensional,
qué debido a la alta polaridad de los monémeros utilizados, tuvo la capacitad de absorber agua
o sea fue hidrogel. Debemos mencionar que es conocido de la literatura que los hidrogeles
hechos a partir de HEMA muestran una relativamente alta estabilidad mecéanica'*. Por esto se
us6 este mondmero como comondmero para aumentar la estabilidad mecanica de los hidrogeles
sintetizados. En la Tabla 1 se muestran las condiciones de reaccion de la sintesis de los
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hidrogeles y los resultados obtenidos. El hidrogel HG-A se elabor6 solo con HEMA y sirvi6
como hidrogel de referencia o hidrogel “blanco”.

En la sintesis de los hidrogeles se us6 una proporcion molar de HEMA a macromonoémero de 9
a 21 para conseguir diferentes concentraciones de los grupos amonio cuaternarios (de los
macromonomeros) en el hidrogel. En la sintesis de los hidrogeles se us6 un porcentaje molar
de iniciador peroxodisulfato de amonio menor o igual al 2.2% molar (respecto de la suma de
monomeros) excepto en el caso del hidrogel HG-C, en donde se usé 5,3 %. El contenido de
entrecruzador BIS fue menor o igual al 5,3% molar, excepto en el caso de HG-C que fue de
21%. Estos porcentajes de iniciador APS y de entrecruzador BIS son relativamente altos y
mayores a lo que normalmente se usa en la sintesis de hidrogeles®. Se realizé la sintesis de esta
forma para conseguir una reticulacion efectiva del sistema reaccionante donde se incorporen en
el hidrogel, en el mayor grado posible, todos los componentes, en especial los macromonomeros
MKA.
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Donde:

| B
CH, = CH_@_E_ Tm = CH2=CH@CH2 APTICHZCH21~ IT*(CHZ)“CH3
n
?zo CH,4

CH,CH,

Esquema 1. Sintesis de los hidrogeles HG a partir de los macromondmeros de 2-oxazolina
(MKA-1 0 MKA-2), el 2-hidroxietilmetacrilato (HEMA) y N, N-metileno-bisacrilamida (BIS).
El valor de “n” fue de 21,4 y 9,2 para MKA-1 y MKA-2, respectivamente.

Tabla 1. Sintesis de hidrogeles. Condiciones de reaccion y resultados

HG* MKA® HEMA® | BIS¢ APS® | Ryf | Bis¢| I" | Abs' |Rend
MKA-1 | MKA-2| (mmol) | (mmol) | (mmol) (%) | (%) |(H20)| (%)
(mmol) | (mmol)
HG-A - - 3,93 0,118 | 0,058 k 3 L5 | 5,1 95
HG-B 0,35 - 3,212 0,117 | 0,059 | 9,2 |33 ]| 1,6 | 28 78
HG-C 0,206 - ! 0,043 | 0,011 ! 21 | 53 ! !
HG-D - 0,372 3,463 0,193 | 0,066 | 93 | 5 1,7 | 2,2 68
HG-E 0,336 - 3,204 0,188 | 0,077 | 10 | 53 | 22| 1,6 75
HG-F - 0,262 5,248 0,279 | 0,096 | 20 | 5,1 | 1,7 | 1,6 84
HG-G 0,102 - 2,167 0,119 | 0,041 | 21 | 52| 1,8 | 2,7 85

Donde: ? Hidrogeles (HG), ® Macromonémeros MKA-1 y MKA-2, con pesos moleculares de 2455 y 1243 g/mol,
respectivamente'?, ¢ 2-Hidroxietilmetacrilato (HEMA), ¢ N,N'-metilenobisacrilamida (BIS), ¢ Peroxodisulfato de
amonio (APS), "Relacion molar de HEMA/MKA al inicio de la polimerizacién, €Porcentaje de BIS respecto de la
suma de monomeros (MKA y HEMA), " Relacién molar porcentual del APS respecto a la suma de monémeros
(MKA y HEMA), ! Absorcion de agua en gramos de agua/gramos de hidrogel seco, | Porcentaje de rendimiento =
(peso del hidrogel/(suma de los pesos de los monémeros)),  En el caso del HG-A solo se us6 el HEMA como
mondmero, ' En el experimento HG-C no se llegd a formar el hidrogel, ™En todos los casos se us6 una temperatura
de reaccion de 5°C, y un tiempo de reaccion de 24 horas. Ademas, en todos los experimentos se usé una cantidad
doble de moles de TEMED respecto del iniciador APS y se us6 en todos los casos una mezcla de 3,0 mL de etanol
y 1 mL de agua como solvente de reaccion.

Se debe mencionar que los macromondémeros MKA, debido a su caracter polimérico, presentan
una dificultad para reaccionar e integrarse a las cadenas poliméricas crecientes ya que, a
comparacion de los mondémeros de bajo peso molecular, muestran una baja movilidad o
difusibilidad en el medio reaccionante debido a su relativamente alto peso molecular!*°. Por
esto se debio usar un mayor contenido de iniciador que posibilite una mayor generacion de
radicales y asi mismo se debid usar un mayor contenido de reticulador BIS para obtener una
red tridimensional mediante el entrecruzamiento de las cadenas poliméricas.

En el caso del experimento HG-C no se llego6 a formar hidrogel aun cuando se us6 una excesiva
cantidad de entrecruzador BIS (de 21% molar). Esto se debid a que en este caso no se uso el
comondémero HEMA y entonces el sistema reaccionante tenia una alta viscosidad debido al
caracter polimérico del macromonémero MKA-1. Esto provoc6 una muy baja difusibilidad del
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mismo en el sistema reaccionante y baja reactividad y por este motivo no se consigui6 la
formacion del hidrogel.

Debido a la relativamente alta proporcion del entrecruzador BIS usada en todos los
experimentos (=< 5%) se obtuvo hidrogeles con una baja absorcion de agua (< 5 gramos de
agua/gramo de hidrogel seco) ya que la alta concentracion de BIS proporciona un alto grado de
entrecruzamiento y entonces se obtuvo hidrogeles con poros mas cerrados y por consiguiente
con baja capacidad para absorber agua. Desde el inicio se tuvo la idea de obtener hidrogeles
“duros”, con baja absorcion de agua, para también contribuir a obtener una buena propiedad
mecanica que podria posibilitar una futura aplicacion practica de los hidrogeles. Los
rendimientos de los hidrogeles estuvieron en el rango entre 68 al 95%.

Se propone que el mecanismo de polimerizacidon es el siguiente: el sistema de iniciacion
compuesto por el peroxodisulfato de amonio (APS) y el catalizador N,N,N'N'-
tetrametilendiamina (TEMED) generan radicales libres iniciantes HSO4. (Feng et al.15). Estos
radicales iniciantes atacan a los grupos vinilo de los monoémeros y se inicia la polimerizacion.
Mediante la polimerizacion sucesiva de los mondémeros se generan macro-radicales
propagantes. El mondémero BIS debido a que contiene dos grupos vinilo puede reaccionar con
mas de una cadena propagante y entonces posibilita el entrecruzamiento entre las cadenas
poliméricas, formandose un hidrogel.

Los hidrogeles se caracterizaron mediante espectrometria infrarroja (FTIR). En las Figuras 3 y
4 se muestran los espectros FTIR de los hidrogeles HG-D, -E, -F y -G. Se observaron las senales
del grupo carbonilo del éster del poliHEMA en 1719 cm™, la sefial del grupo carbonilo del
grupo amida del macromonémero MKA en 1623 cm'y sefiales del grupo amonio cuaternario
en 1850-2100 cm! que evidencian la incorporaciéon de estos grupos en la estructura del
hidrogel'®. Lo hallado mediante el FTIR demuestra cualitativamente que los mondmeros
HEMA y MKA-2 se encuentran incorporados en la estructura del hidrogel y esto implica que
los grupos amonio cuaternarios del macromondmero estan ahora contenidos en la estructura del
hidrogel. De las Figuras 3 y 4 se demuestra que el contenido del respectivo macromondmero
MKA es mayor en los hidrogeles HG-D y HG-E que en los hidrogeles HG-F y HG-G,
respectivamente ya que las sefiales del grupo carbonilo de la amida del macromonémero MKA
a 1623 es, respecto al carbonilo del HEMA, mayor en estos hidrogeles.
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Figura 3. Espectro FTIR de hidrogel (a) HG-D y el hidrogel (b) HG-F, sintetizados a partir del HEMA y el
macromonémero MKA-2
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actividad antibacteriana®!®!!,
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Figura 4. Espectro FTIR de hidrogel (a”) HG-E y el hidrogel (b") HG-G, sintetizados a partir del HEMA y el
macromondémero MKA-1.

Se realizd un andlisis de la actividad antibacteriana de los hidrogeles usando el microscopio
electronico de barrido (SEM). Se realizo el cultivo de la bacteria Gram-positiva Staphylococcus
aureus encima de las superficies de los hidrogeles siguiendo el procedimiento estdndar de la
literatura'>. Luego de la aplicacién del procedimiento fue observada la superficie de los
hidrogeles mediante el microscopio SEM. Cabe mencionar que al final del procedimiento SEM
se metalizo la superficie de los hidrogeles con una fina capa de oro y entonces esto significa
que se realizd una especie de barrido “topografico” de la superficie del hidrogel. Si hubiese
habido la formacion de una colonia de bacterias se observarian €stas y si por el contrario las
bacterias no hubieran proliferado se observaria una superficie “limpia” o lisa del hidrogel.

En las Figuras 5 y 6 se muestran los resultados obtenidos. La Figura 5 (a) corresponde al
hidrogel “blanco” HG-A (sin macromonomero) y muestra la presencia de un biofilm bacteriano
(colonia de bacterias Staphylococcus aureus, con una forma eliptica) y esto demostréo que
ocurrid el crecimiento de la bacteria encima de la superficie del hidrogel HG-A. Esto era de
esperarse ya que este hidrogel no contenia macromonomero MKA y por consiguiente no
contenia grupos bactericidas amonio cuaternarios ya que para su sintesis solo se utilizé el
monomero HEMA y entonces las bacterias proliferaron. En las Figuras 5(b) y 5(c) se muestra
que, en el caso de los hidrogeles HG-D y HG-E, la bacteria Staphylococcus aureus no pudo
proliferar en la superficie de los mismos ya que la superficie del hidrogel se presenta
practicamente “limpia” de bacterias y esto se atribuye a la presencia de los grupos amonio
cuaternarios en la estructura de estos hidrogeles (Tabla 1). Estos grupos por su caracter
bactericida frente a las bacterias Gram-positivas inhibieron el crecimiento de las bacterias
Staphylococcus aureus. En la sintesis de HG-D y HG-E se us6 una razon molar HEMA/MKA
de aproximadamente 10.

Cuando se probaron, frente a esta bacteria Staphylococcus aureus, los hidrogeles HG-F y HG-
G, que fueron elaborados con una razéon molar HEMA/MKA de 20 o 21 unidades, o sea
hidrogeles que contenian una menor cantidad de macromonémeros MKA-2 y MKA-1, se
observo que hubo un crecimiento bacteriano en su superficie (Fig. 6(d) y 6(e)) aunque éste no
fue de la magnitud de lo observado con el hidrogel HG-A (“blanco”). Este resultado parece
indicar que para tener un efecto antibacteriano efectivo la cantidad de macromonémero MKA
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en el hidrogel no puede ser muy baja ya que la cantidad de grupos funcionales antibacterianos
amonio cuaternario en la superficie del hidrogel disminuye y decrece entonces el caracter
antibacteriano de la superficie de los mismos.

() (b) ©

s |

Fig. 5. Imagenes de la superficie (aumento 2000x) de los hidrogeles (a) HG-A (sin macromonémeros), (b) HG-D
(con MKA-2), y (¢) HG-E (con MKA-1), obtenidas con el microscopio electronico de barrido (SEM) luego de 5
dias de exposicion a la bacteria Staphylococcus aureus.
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Fig. 6. Imagenes de la superficie (aumento 4000x) de los hidrogeles (d) HG-F (con MKA-1) y (e) HG-G (con
MKA-2), obtenidas con el microscopio electronico de barrido (SEM) luego de 5 dias de exposicion a la bacteria
Staphylococcus aureus.

CONCLUSIONES

Fue factible la sintesis de hidrogeles basados en hidroxietilmetacrilato y macromondmeros de
2-oxazolina via polimerizacion por radicales libres iniciada por el peroxodisulfato de amonio y
Temed y utilizando como agente entrecruzante a la N, N-metileno bisacrilamida (BIS). Se
observd cualitativamente que los hidrogeles tuvieron estabilidad mecanica debido al alto
porcentaje molar del entrecruzador BIS que fue utilizado en la sintesis y también a la presencia
del HEMA en su estructura. La estructura quimica de los hidrogeles pudo confirmarse
cualitativamente mediante espectrometria infrarroja (FTIR). Mediante FTIR se demostro la
presencia del hidroxietilmetacrilato y del macromonoémero en la estructura del hidrogel.

Se demostrd cualitativamente, por microscopia electronica SEM, que los hidrogeles
sintetizados con una razén molar HEMA/MKA de aproximadamente 10 mostraron actividad
antibacteriana frente a la bacteria Gram-positiva, Staphylococcus aureus. En tanto que
hidrogeles con un menor contenido de macromonémeros MKA tuvieron una menor actividad
bactericida.
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