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RESUMO

O presente trabalho teve como objetivo desenvolver hidrogéis poliméricos capazes
de intumescer em solventes. Visando futuras aplicacdes na liberacdo de compostos
lipofilicos. Inicialmente, investigou-se a formagdo de matrizes a partir de blendas
poliméricas oriundas a partir do “polimero A” e “polimero B” utilizando o método de
reticulagdo quimica por aquecimento na presenca de catalisador. No entanto, esses
sistemas apresentaram instabilidade estrutural e degradacdo na presenca de
solventes. Para contornar essa limitacdo e atingir o intumescimento seletivo, a
metodologia foi redirecionada para a modificacdo quimica dos materiais constituintes
do gel (“polimero A” e “polimero B”) “agente modificante” (AM), seguida do processo
de reticulacao quimica, empregando para tanto o reagente denominado (RQ). As
condigcbes de sintese foram otimizadas variando-se diversos parametros como
e.g. pH, concentracao de catalisador e método de inducao (térmica e radiacdao UV),
estabelecendo-se formulagdes ideais para o sistema de interesse. Os ensaios de
intumescimento demonstraram que os hidrogéis do “polimero A”, bem como suas
replicatas de validacdo metodoldgica, alcancaram notavel grau de intumescimento,
preservando a integridade da rede tridimensional. A modificagdo estrutural do
“polimero A” superou as limitacées das blendas iniciais de “polimero A”/ “polimero
B”, resultando em matrizes reprodutiveis e com alta afinidade por solvente,
apresentando-se como uma plataforma promissora para o carreamento de principios
ativos pouco soluveis em agua.

INTRODUCAO

Hidrogéis sdo redes poliméricas tridimensionais amplamente estudados para
aplicagbes biomédicas, especialmente como sistemas de liberagdo controlada de
farmacos (CALO; KHUTORYANSKIY, 2015; GAJRA et al., 2012). A maioria das
matrizes desenvolvidas foca no intumescimento em meios aquosos, o que limita o
carreamento de principios ativos altamente lipofilicos e pouco solUveis em agua
(BIZERRA; SILVA, 2016). Nesse contexto, o desenvolvimento de organogéis ou
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hidrogéis com capacidade de intumescimento em solventes, surge para sanar uma
lacuna tecnoldgica importante ainda persistente. O “polimero A” € um derivado
celulésico com boa biocompatibilidade e solubilidade em meio aquoso, assim como
em outros solventes (CHANG; ZHANG, 2011). O presente trabalho teve como
objetivo inicial desenvolver um hidrogel de “polimero A” e “polimero B”. No entanto,
dadas as limitacbes fisico-quimicas dessa blenda em solventes, a pesquisa
redirecionou seu enfoque metodoldgico para a modificacdo quimica estrutural do
“polimero A”, visando obter hidrogéis quimicamente reticulados capazes de
apresentar intumescimento estavel e reprodutivel em solventes.

MATERIAIS E METODOS

O desenvolvimento metodolégico foi dividido em duas etapas.

Na primeira etapa, foram preparadas blendas poliméricas combinando
diferentes proporcoes de “polimero A” e “polimero B” modificados com AM. A
reticulagdo quimica foi avaliada utilizando o catalisador e aquecimento, em
procedimento adaptado de Reis (2007). As amostras obtidas foram submetidas a
testes preliminares de imersdo em agua e outros solventes.

Na segunda etapa, adotou-se a rota de modificacdo quimica. O “polimero A”
foi modificado com AM e posteriormente reticulada utilizando RQ. Para estabelecer
as condicoes ideais de sintese e garantir a reprodutibilidade, realizou-se uma
triagem rigorosa de parametros, variando-se o pH do meio, a concentracdo de
catalisador e o método de polimerizagéo (indugao térmica versus radiagédo UV).

A capacidade de absorcao de solvente das formulacdes otimizadas e de suas
respectivas replicatas de validacao foi avaliada por meio de ensaios gravimétricos de
intumescimento. As matrizes secas foram pesadas e imersas em solventes e
comparada com agua ultrapura, sendo aferidas em intervalos regulares de tempo
até alcancarem o estado de equilibrio termodinamico.

RESULTADOS E DISCUSSAO

A avaliacdo das matrizes sintetizadas na primeira etapa revelou que os
materiais baseados em “polimero A” e “polimero B” ndo formaram uma rede
tridimensional estavel o suficiente para a aplicagcdo desejada. Ao entrarem em
contato com solventes ou mesmo agua os hidrogéis sofreram rapida degradacéao e
dissolucao de suas cadeias poliméricas, ndo apresentando grau de intumescimento
mensuravel, e os resultados encontram-se ilustrado na Figura 1. Observa-se as
curvas de intumescimento em agua na Figura 1A e solvente na Figura 1B
respectivamente. Pode-se inferir que o comportamento apresentado pelos materiais
pode ser atribuido a insuficiéncia de interagdes intramoleculares fortes capazes de
estabilizar a rede quimica (GAJRA et al., 2012), o que impossibilitou a obtencédo de
amostras viaveis para esta rota, ou mesmo devido as interagbes construidas na
estrutura polimérica das blendas.
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Figura 1 — Curvas de Intumescimento géis A-F, sendo (A) em agua e (B) em solvente.

Para contornar essa deficiéncia estrutural, a modificacdo quimica do
“polimero A” com AM mostrou-se uma estratégia altamente eficaz. A extensa
otimizacado dos parametros reacionais superou as dificuldades de sintese e permitiu
a obtencao de géis consistentes e manuseaveis. A Figura 2 apresenta os perfis de
intumescimento destas formulacdes ideais, sendo que, a Figura 2A apresenta as

curvas em meio aquoso € a Figura 2B apresenta as curvas de intumescimento em
solvente.
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Figura 2 — Curvas de Intumescimento dos géis G-H, sendo (A) em agua e (B) em solvente.

Diferente do sistema fisico apresentado na Figura 1, os hidrogéis de “polimero
A” quimicamente reticulados com RQ ndo apenas mantiveram sua integridade
estrutural, como demonstraram expressiva capacidade de intumescer seletivamente
em solvente. Para confirmar a robustez do processo, ensaios de validacao
(replicatas independentes das condi¢cées étimas) foram conduzidos, apresentando
perfis de intumescimento estatisticamente semelhantes aos testes iniciais. Esse rigor

consolida a eficacia e a reprodutibilidade da rota quimica adotada e da eficiéncia do
material para intumescer em solvente.
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Cabe destacar que, em virtude da expressiva demanda de tempo e esforco
direcionados a superacdo das instabilidades da blenda inicial e a complexa
padronizacao dos parametros de reticulacdo do “polimero A’ modificada, o escopo
atual dos resultados concentrou-se na validagdo macroscépica e no comportamento
de intumescimento. Desse modo, as analises instrumentais de caracterizacao fisico-
quimica e morfoldgica, tais como a espectroscopia no infravermelho com
transformada de Fourier (FTIR), a microscopia eletrbnica de varredura (MEV) e a
ressonancia magnética nuclear (RMN), fundamentais para a elucidacdao em nivel
molecular da rede polimérica consolidada, encontram-se em andamento como etapa
subsequente deste estudo.

CONCLUSOES

Apesar dos desafios iniciais enfrentados com a instabilidade fisica e quimica
das blendas de “polimero A” / “polimero B”, o redirecionamento metodolégico
permitiu alcancar com sucesso o objetivo principal da pesquisa. A modificacdo do
“polimero A” com AM e RQ viabilizou a sintese de um hidrogel reprodutivel, estavel e
com excelente capacidade de intumescimento na presenca de solvente. A matriz
consolidada apresenta-se como um biomaterial altamente promissor, cujas
propriedades macroscépicas ja abrem caminho para as iminentes caracterizagdes
estruturais e futuras aplicacdes na liberacao de compostos lipofilicos.
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