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RESUMO

Materiais com propriedades ajustaveis, como os hidrogeis, tém atraido significativo
interesse cientifico a partir do século XXI. Um dos maiores desafios desta area € o
desenvolvimento de materiais que apresentem caracteristicas multifuncionais. Vale
destacar que para abordar esta multifuncionalidade, vislumbra-se produzir materiais
gue apresente a capacidade de autorregeneracdo e a liberagcdo controlada de
farmacos. Com intuito de obter materiais com caracteristicas multifuncionais,
modificou-se PVA com glicidil metacrilado, e efetuou-se testes para obtencdo de
hidrogeis. O material modificado foi caracterizado a partir de FTIR e RMN 'H, e os
resultados elucidaram a efetiva modificacdo. A partir do material modificado, foi
possivel obter um hidrogel, que apresentou propriedades mecanicas satisfatorias. O
material apresentou capacidade de intumescimento sem apresentar processos de
erosao, o material apresentou a liberacdo de uma pequena fracdo do farmaco, e a
capacidade autorregenerativo foi parcial. Os resultados obtidos, possibilitaram gerar
informacdes que serdo explorados como ponto de partida para continuidade do
trabalho, além de proporcionar conhecimento cientifico e técnico em relacdo a
sistemas quimicos com aplicagdo biomédica.

INTRODUCAO

Hidrogeis sdo redes tridimensionais que podem ser formadas a partir de repeticdes
monoméricas formando entdo um reticulado. Estes materiais apresentam a capacidade de
retencdo de agua ou fluidos bioldgicos em seu interior, e este fendmeno ocorre sem alterar sua
estabilidade dimensional. Estes hidrogeis podem ser obtidos a partir de polimeros naturais ou
sintéticos. Cumpre salientar, que os hidrogeis sdo materiais extremamente utilizados no
desenvolvimento de biomateriais, podendo inclusive serem utilizados nos processos de
regeneracdo de tecidos biologicos, e.g. cartilaginosos ou ésseos. Destacando que estes
fendmenos sdo devido a biocompatibilidade, propriedades mecénicas e elasticidade, que sdo
similares a dos tecidos de interessel.

Atualmente, outra vertente de extremo interesse da comunidade cientifica relacionada aos
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hidrogeis, é o fato de alguns materiais apds submetidos ha algumas modificacdes apresentarem
a capacidade de autorregeneracdo, o0 que amplia seu campo de aplica(;ﬁes[z’s]. Esta
caracteristica descreve a capacidade dos materiais de reparar danos e recuperar suas
propriedades mecanicas. A recuperagdo completa da forma original do material, ocorre por
exemplo, apds a amostra ser cortada ao meio e as partes serem colocadas em contato, estas sao
capazes de se regenerar[4]. Desta forma, o presente trabalho tem o objetivo de produzir

materiais multifuncionais.
MATERIAIS E METODOS

Modificagdo do PVA

O processo de modificagdo do PVA se deu a partir da insercdo de grupamentos GMA.
Solubilizou-se 1,5 g de PVA em 50 mL de agua deionizada e a 65°C. Apo0s solubilizacdo
completa foi realizado o ajuste do pH para 10,5 com solugdo de NaOH 1,0 mol LY Na
sequéncia, adicionou-se 1,2 mL de GMA e a solucdo permaneceu sob agitagdo constante a
65°C por 24 h. Por fim, o material foi precipitado em acetona, filtrado e armazenado sob
refrigeracdo. Uma pequena parte deste material foi congelado em nitrogénio liquido e
liofilizado por um periodo de 12 h e submetido a caracterizacdo para avaliar a efetiva
modificacéo.

Caracterizacao

A técnica espectroscopica de FTIR foi utilizada para identificacdo e caracterizacdo dos
hidrogeis. Os espectros foram obtidos no Thermo Fisher Scientific modelo Nicolet iZ10
operando em ATR para coletar 64 scans com resolucao de 4x.

Os espectros de Ressonancia Magnética Nuclear de Hidrogénio (RMN de 1H) para as amostras
modificadas e ndo modificadas foram obtidos no espectrometro Varian, modelo Mercury Plus
BB, operando a 300 MHz para o ndcleo de H,

RESULTADOS E DISCUSSAO.

O material resultante da modificacdo foi denominado de PVA-M e foi empregado na sintese
dos hidrogeis posteriormente.

Desta forma, a modificacdo do PVA se deu com a finalidade de promover a insercdo de
ligacdes m na molécula de PVA. Esta modificacdo foi necessaria para favorecer a iniciagdo de
uma polimerizacdo radicalar, e promover a formacao dos hidrogeis. Vale destacar que a reacao
se processa em solugdo aquosa e pH = 10,5. Isto ocorre, pois no meio reacional, ou seja, em
solucdo o PVA desprotona algumas hidroxilas gerando moléculas epdxi, conforme mecanismo
descrito na literatura®,

Os espectros de FTIR do PVA e PVA-M encontram-se ilustradas na Figura 1. Sendo possivel
observar a presenca das bandas na regido de 1715 cm™ referentes ao estiramento da carbonila
em ambos 0s espectros, assim como, a banda em 1100 cm™ referente ao estiramento C-O
caracteristico de éster presente em ambos 0s espectros, vale salientar a intensidade maior no
PVA-M devido ao aumento da concentracdo de grupos metacrilicos provenientes do GMA.
Além disto, é possivel observar uma banda de estiramento em ~1640 cm™ no espectro
pertencente ao PVA- M que caracteriza a presenca de C=C, que evidencia a ocorréncia da
modificagéo(S). Os espectros de RMN H apresentados na Figura 2 contribuem para elucidar a
modificacdo. Sendo que foi, possivel notar o surgimento de sinais em o 6,05 e 6 5,6 atribuidos
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respectivamente aos hidrogénios ligados as carbonilas presentes nos grupos metacriloil que
juntamente com o sinal em 6 1,87 atribuido aos hidrogénios da metila do mesmo grupo
evidenciam a ocorréncia da reacdo por abertura do anel epoxi. O surgimento dos sinais em o
5,6 e 5,06 (atribuidos ao hidrogénio ligado ao carbono do grupo vinil) e em 8 1,75 (atribuido ao
hidrogénio ligado ao carbono metil do grupo vinil) evidenciam a modificacéo.
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Figura 1 — Espectros de FTIR do PVA e PVA-M.
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Figura 2 - Espectro RMN *H d'é-s amostras de PVA e PVA-M.

A determinacdo do grau de intumescimento (Q) é a relacdo do teor de agua presente no
hidrogel com a capacidade de carregamento de soluto, taxa de adsorcao e a biocompatibilidade
do hidrogel. Os hidrogeis foram introduzidos em 250 mL de solucdes tampdo (PBS) pH 7,4
acondicionados a temperatura constante de 37°C. Neste ambiente permaneceram até atingir
massa constante.

O hidrogel obtido foi submetido a analise de propriedade mecénica, contudo os resultados néo
foram totalmente satisfatorios, pois sugere-se a necessidade de reforgos intermoleculares para
obter um hidrogel com propriedades mecanicas interessantes, ressalta-se que para esta situagéo,
na qual vislumbra-se um hidrogel multifuncional.




O material obtido foi avaliado no que tange ao sistema de liberagéo controlada de curcumina.
Os resultados obtidos para o pH 7,4, indicaram que houve uma pequena fragdo da curcumina
liberada, ressaltando que o material possui potencial para ser explorado nestes sistemas. Da
mesma forma, o hidrogel obtido foi submetido ao processo de regeneracdo. Foi realizada uma
fratura no material e 0 mesmo ficou em contato permanente por trés dias, observou-se um
fendmeno que sugere um inicio de processo de regeneracdo, podendo considerar uma
regeneracao parcial, o que denota o potencial do material a ser explorado.

Contudo, faz-se necessario a preparacdo de hidrogéis constituidos com coadjuvantes, para que
seja possivel melhorar as propriedades mecéanicas, e obter propriedades que possam ser
exploradas na liberagdo controlada e regeneragéo.

CONCLUSAO

O processo de modificacdo do PVA a partir da insercdo de GMA, se mostrou eficiente, sendo
que os resultados foram elucidados a partir de FTIR e RMN H. A partir de polimero
modificado, foi possivel obter o hidrogel que apresentou capacidade de intumescimento,
porém, o mesmo demonstrou a necessidade de melhorar as propriedades mecénicas. Vale
destacar que o material em pH 7,4 apresentou capacidade de liberacdo de uma pequena fragédo
de farmaco. E os resultados observados para o processo de regeneracdo foram parciais, o que
sugere a importancia de pesquisas na area, vislumbrando obter materiais com caracteristicas
multifuncionais.
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