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RESUMEN: Se formularon cementos 6seos acrilicos utilizando una relacion sélido / liquido de 2. El componente liquido se basé en metacrilato
de metilo (MMA), como mondmero y dimetil-p-toluidina (2.5%) como acelerador; a su vez, el componente solido consistid en perlas de
polimetacrilato de metilo (PMMA) como carga, sulfato de bario como agente radiopaco y peréxido de benzoilo (2%) como iniciador. Finalmente,
una hidroxiapatita como carga bioactiva y un metacrilato de dimetil amino etilo (DMAEM) como co-mondmero alcalino, fueron incorporados
en diferentes porcentajes (0-20% p/p, para el primero y 0-10% p/p, para el segundo). Como era de esperarse, las muestras elaboradas con las
formulaciones de cementos 6seos acrilicos sin modificar, presentaron calores de reaccion elevados (>80°C) y una resistencia a la compresion
(124.0 MPa) por encima de lo especificado en la norma ISO 5833. Con la incorporacion de la hidroxiapatita y el co-monomero alcalino, se
presentaron bajas temperaturas de polimerizacion, bajos médulos y resistencias mecanicas, asi como la fijacion de una capa similar a la apatita
bioldgica en la superficie del material después de su inmersion por 30 dias en un fluido bioldgico simulado.

PALABRAS CLAVES: Cemento 6seo, regeneracion 0sea, co-mondmeros alcalinos, Hidroxiapatita, pruebas in vitro.

ABSTRACT: Acrylic bone cements with a solid/liquid 2/1 ratio were formulated. Methyl methacrylate (MMA) was the liquid monomer
and 2.5% dimethyl-p-toluidine was the accelerator. The solid component included poly(methylmethacrylate) as load, PMMA, Barium
sulfate as radio opaque agent, and 2% benzoyl peroxide as initiator. Finally, hydroxyapatite as bioactive load, and dimethyl amino ethyl
methacrylate (DMAEM) as alkaline co-monomer, were incorporated into the material in different percentages (0-20% w/w for the first one
and 0-10% for the latter). As expected, the samples prepared from the above formulations presented high reaction temperatures (>80°C)
and high resistance to compression (124.0 MPa) above those specified by ISO 5833 standard. An increase in the percent of hydroxiapatite
and alkaline co-monomer lead to low polymerization temperatures, low modules and low mechanical resistance, as well as a deposition of
a dense layer similar to biological apatite on the surface of the material after being dipped in a simulated biological fluid for 30 days.

KEY WORDS: Bone cements, bone regeneration, alkaline co-monomers, hydroxyapatite, in vitro tests

1. INTRODUCCION de porciones dafiadas de tejido 6seo. Esto es debido

principalmente a los inconvenientes asociados al uso
Desde hace algunos afios, se viene dando una tendencia de los diferentes tipos de injertos de hueso tales como,
creciente en la busqueda y empleo de materiales para intervenciones quirurgicas complejas y costosas,
la reparacion y sustitucion temporal o permanente largos periodos de recuperacion y la exposicion
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a infecciones por parte del paciente. Entre estos
materiales alternativos se encuentran los cementos
o0seos acrilicos, los cuales son polimeros que se utilizan
mayoritariamente en cirugia ortopédica con el objetivo
de fijar protesis articulares. Estos cementos se utilizan
no solo como relleno entre la protesis y el hueso sino
que también proporcionan un medio para transferir
cargas mecanicas [1, 2].

A pesar de lo anteriormente comentado, es un hecho
conocido que los cementos 6seos acrilicos disponibles
comercialmente poseen desventajas como: altos calores
de reaccion, nula biocompatibilidad e inadecuadas
propiedades mecanicas (generalmente son materiales
fragiles). Los altos calores de reaccion pueden originar
necrosis en el tejido 6seo mientras que la falta de
biocompatibilidad y las inadecuadas propiedades
mecanicas, pueden conducir al aflojamiento del
implante (protesis) [3, 4]. Sin embargo, hay que
destacar que estos polimeros presentan propiedades
fisicas, quimicas y otras de indole practico que los
hacen atractivos para estas aplicaciones [1]. Es por ello
que los estudios actuales estan encaminados a crear
nuevas formulaciones de cementos dseos que incluyan
en su composicion materiales elastoméricos, fibras
sintéticas, co-monomeros hidrofilicos, activadores
de baja toxicidad y/o ceramicas biocompatibles
(hidroxiapatita - HA), para mejorar la bioactividad
[5, 6, 7, 8, 9]. La HA es el principal componente
inorganico del tejido 6seo y uno de los materiales de
mayor biocompatibilidad con el hueso, por lo que no
provoca reaccion de rechazo al ser implantada, de ahi
el gran interés despertado por ese tipo de ceramicas.
Los efectos de su adicion sobre las propiedades
mecanicas, térmicas y bioldgicas del cemento 6seo
acrilico es un fendmeno bien conocido y se ha logrado
determinar en la mayoria de las investigaciones que
algunas de las formulaciones de estos compuestos
presentan un desempefio mecanico que cumple con la
norma de interés (ISO 5833), logrando conservar la
biocompatibilidad caracteristica de la HA[10, 11, 12].

Por otro lado, en trabajos previos se ha demostrado que
la incorporacion de co- mondmeros con grupos amino
a las formulaciones de cementos 6seos conduce a una
mejora en la biocompatibilidad del material, debida a
que las células generadoras de hueso (osteoblastos) se
depositan y proliferan mejor en superficies parcialmente
hidrofilas cargadas positivamente, como las generadas

por la protonacion de los grupos amino del co-mondémero
[4, 13, 14]. A pesar de lo anterior, no se han reportado
hasta el momento, investigaciones en las que se
estudie el comportamiento in vitro de la incorporacion
del metacrilato de dimetilamino etilo (DMAEM)
en compuestos de cementos 6seos reforzados con
Hidroxiapatita. Siendo comercialmente el DMAEM, uno
de los comondmeros alcalinos de menor costo.

Con lo expuesto anteriormente, este trabajo tiene como
objetivo principal evaluar la temperatura y tiempo
de curado, la cantidad de mondmero residual y la
resistencia a la compresion de cementos 6seos acrilicos
modificados con el co-mondémero metacrilato de
dimetilamino etilo (DMAEM) e hidroxiapatita (HA).
Ademas, se estimara el comportamiento bioldgico de
estos compuestos mediante pruebas in vitro llevadas a
cabo por inmersion del material en un fluido biologico
simulado. Con el estudio realizado se busca plantear
una alternativa para poder aumentar la bioactividad
y mejorar la biocompatibilidad del cemento 6seo,
promoviendo el crecimiento de tejido 6seo en el
material y de esta forma tratar de mejorar la adhesion
cemento - hueso.

2. METODOLOGIA EXPERIMENTAL
2.1. Materiales

La fase solida de los cementos estuvo compuesta por
perlas de polimetacrilato de metilo (PMMA) adquiridas
en Veracril® (New Stetic), con un tamaiio de particula
de 63.6 um; el perdxido de benzoilo (BPO), 97% peso
seco y el sulfato de bario (BaSO,) precipitado, con
una pureza del 99%, fueron de la marca Alfa Aesar®,
(Johnson Matthey Company); la Hidroxiapatita
comercial de referencia Emprove Eh EUR, BP E341
present6 un didmetro medio de 7.7 um, una relacién
calcio — fosforo (Ca/P) de 1.54, una pureza >96% y
fue adquirida en Merck. La fase liquida se prepard
con metacrilato de metilo (MMA) estabilizado para
sintesis, con una pureza >99%, p20°C=0.942 g/cm’,
M=100.12 g/mol; metacrilato del 2-(dimetilamino
etilo) (DMAEM), estabilizado con éter monometilico
de hidroquinona, 99% de pureza, M=157.21 g/mol,
p20°C=0.930 g/cm®, y N.N—dimetil- p-toluidina
(DMPT) para sintesis, pureza >99%, p20°C=0.935
g/em’, M=135.21 g/mol; estos ultimos componentes
fueron adquiridos en Merck.
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2.2. Disefio experimental

En esta investigacion se utilizé un modelo de superficie
de respuesta para evaluar la influencia del contenido
de la hidroxiapatita (HA) y el co-mondémero en las
propiedades fisico-quimicas y mecanicas de los
cementos 0seos. El intervalo en el que se estudi6 cada
componente fue de 0 a 21% p/p parala HAy de 0 a
10% p/p parael DMAEM, estos valores fueron elegidos
con base en resultados reportados en trabajos anteriores
[4,15]; cabe resaltar que en todos los casos se mantuvo
constante el BPO (2% p/p) en la fase solida y la DMPT
(2.5 %p/p) en la fase liquida. Con ayuda del paquete
estadistico Minitab 15®, se construy6 y analiz6 el
modelo de superficie de respuesta para las variables
anteriormente definidas. Este disefio se presenta en la
Tabla 1.

Tabla 1. Disefio de superficies de respuesta para los
factores (% p/p, HA; % p/p, DMAEM).

HA

wescia W soacan BS03 DRG0
1 5.0 92.5 8.9 78.6 10.5
2 5.0 92.5 8.9 78.6 10.5
3 0.0 97.5 8.9 78.6 10.5
4 1.0 96.5 9.7 85.3 3.0
5 5.0 92.5 8.9 78.6 10.5
6 1.0 96.5 8.1 71.9 18.0
7 5.0 92.5 8.9 78.6 10.5
8 9.0 88.5 8.1 71.9 18.0
9 5.0 92.5 8.9 78.6 10.5
10 5.0 92.5 10.0 88.0 0.0
11 10.0 87.5 8.9 78.6 10.5
12 9.0 88.5 9.7 85.3 3.0
13 5.0 92.5 7.8 69.2 21.0

2.3. Preparacion de los cementos

De acuerdo con las proporciones de cada uno de los
componentes, establecidas en el disefio de experimentos
previo, se prepararon los cementos dseos acrilicos con
el co-mondomero y la HA. Para tal efecto, en primer
lugar se dosificaron los componentes liquidos (MMA
+ co-mondémero + DMPT) y s6lidos (PMMA + BPO
+BaSO, + carga) en recipientes separados, y luego se
mezclaron ambas fases, teniendo cuidado de incorporar
el componente liquido a la fase s6lida, manteniendo
siempre una relacion solido/liquido de 2. Previo a la

realizacion de la mezcla manual de las fases, ambos
componentes fueron mantenidos a 23+2°C durante 2
horas aproximadamente.

2.4. Prueba de curado

Después de su mezclado manual, se introdujeron 25 g
de cemento en un molde cilindrico de teflon con una
cavidad interna de 42 mm de didmetro y 15 mm de
altura. La prueba se realiz a una temperatura de 23°C
(norma ASTM F451), la muestra al interior del molde
alcanzo una altura aproximada de 13 a 14 mm. La toma
de datos se inicié inmediatamente después de la mezcla
de los dos componentes y se finalizo al alcanzarse la
temperatura maxima en el material. La temperatura de
curado se determino a partir del modelo presentado en
la ecuacion 1, propuesta en la norma ISO5833, 1992.

T ambiente +T maxima

> (1)

T curado =

Por otra parte, el tiempo de curado se estim0 a partir de los
gréficos de temperatura vs tiempo, definiéndose como aquel
tiempo que le correspondi6 a la temperatura de curado.

2.5. Resistencia a la compresion

El ensayo de compresion se realizd en una maquina
de ensayos universales INSTRON modelo 3369,
con una celda de carga de 5 kN, a una rapidez de
desplazamiento entre mordazas de 20 mm/min de
acuerdo con lo estipulado en la norma ISO 5833. Las
probetas utilizadas fueron cilindros de 6 mm diametro
y 12 mm de altura; para efectos del analisis se reporto
el promedio de 6 cilindros ensayados; las variables
respuesta fueron la resistencia maxima y el modulo
de elasticidad a compresion.

2.6. Monomero residual

El ensayo de resonancia magnética nuclear protonica
("H-RMN) se llevo a cabo a temperatura ambiente
y a una frecuencia de 400.13 MHz, en un equipo
de resonancia magnética nuclear BRUKER usando
tetrametilsilano (TMS) como referencia interna. Las
muestras de MMA, PMMA, DMAEM, cemento
6seo sin modificar y de las formulaciones con HA
y DMAEM, después de 7 dias de curado, fueron
mezcladas con cloroformo deuterado (CDCl,) hasta
su completa disolucion. El porcentaje de mondémero
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residual (MR) del cemento 6seo se determin6 mediante
la integracion de las sefiales de los protones metoxilo
del metacrilato de metilo (MMA) y del polimetacrilato
de metilo (PMMA). Las senales de los protones metilo
del Metacrilato del 2- (dimetilamino etilo) (DMAEM),
no se pudieron integrar debido a que la cantidad que se
incorpor6 en el cemento 6seo de este co-mondmero fue
muy pequefia y no se logré identificar en el espectro
en la posicion referenciada en trabajos previos [16].
La ecuacion 2 fue empleada para el calculo del MR.
Ayma

MRuma (%) = Ayma + Apyma @)

Doénde:

A,,...: Area de la sefial de los protones metoxilo del MMA

MMA*

(6=3.7 ppm)

A, ia: Area de la sefial de los protones metoxilo del

PMMA (6 = 3.6 ppm)

2.7. Inmersion en un fluido biolégico simulado
(FBS)

Para estimar la posible interaccion de los cementos
con el medio fisiologico, se sumergieron 3 réplicas del
material sin modificar y modificado con HAy DMAEM
en un FBS durante 30 dias. El FBS cuya composicion
ionica es similar a la del plasma sanguineo humano,
fue preparado segun la formulacién planteada por
Kim et al. [17]. La relacion: volumen de FBS/area
de cemento empleada en el estudio fue de 10 ml/cm?.
Los especimenes de ensayo se sumergieron en un
volumen adecuado del FBS (57 ml por probeta) a una
temperatura de 23 + 2°C. A los 30 dias se extrajeron
los especimenes del FBS, se lavaron con agua destilada
y se secaron suavemente con aire caliente, quedando
dispuestos para su posterior observacion por medio de
microscopia.

2.8. Microscopia Electronica de Barrido (SEM)

La superficie de los cementos después de su inmersion
en el FBS, se observo en un microscopio electronico
de barrido JEOL SEM modelo JSM — 6490LV; las
muestras fueron recubiertas previamente con oro
para garantizar su conductividad. El equipo SEM
se acopld a un sistema de micro-analisis quimico
por espectroscopia de energia dispersiva (EDS)

para el analisis cualitativo y semicuantitativo de la
composicion quimica de las muestras. Es importante
resaltar que para efectos de analisis en los resultados
de la espectroscopia de energia dispersiva (EDS) se
reportd el promedio de 6 mediciones en cada una de
las muestras que se analizaron.

3. RESULTADOS Y DISCUSION
3.1. Prueba de curado

La superficie de contorno correspondiente al tiempo de
curado (tc) de los cementos 6seos con HA y DMAEM
se presenta en la Figura 1. La norma estdndar para
cementos de resina acrilica (ISO5833, 1992), establece
que la temperatura maxima alcanzada por los cementos
6seos durante el curado debe ser menor a 90+5°C y
que el tiempo de curado de éstos debe estar entre 3 y
15 minutos.

10

DMAEM

10
HA

20

Figura 1. Superficie de contorno del tiempo de curado (tc)
de cementos 6seos con HA y DMAEM.

De acuerdo con la Figura 1, el tiempo de curado del
cemento resulté ser mayor a 6.4 minutos, cuando
el contenido de HA se encontré entre 3 y 14%, y el
contenido de co-monoémero entre 0 y 3%. Es posible
que éste comportamiento sea consecuencia de la
disminucion en la velocidad de polimerizacion, ya que
en un sistema tan heterogéneo como el cemento 6seo, la
disponibilidad de los monomeros puede ser alterada por
su distribucion entre las fases [18]; ademas, al existir
poca compatibilidad entre la carga ceramica y el medio
organico, se dificulta el mezclado entre las dos fases
y de esta manera se retrasa el inicio del proceso de
polimerizacion [19]. Por otra parte, para porcentajes
de co-monomero superiores al 9% el tiempo de curado
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obtenido fue menor a 3.2 minutos, independientemente
de la cantidad de HA incorporada; es decir que solo se
pueden emplear porcentajes de co-mondémero menores
a este valor, para que los tiempos de curado cumplan
con las especificaciones establecidas por la norma de
interés (ISO5833). Lo anterior indica que en la medida
que disminuye el contenido de MMA (aumenta el
contenido de DMAEM) la cantidad de HA produce
una variacion casi despreciable en el t_del cemento
0seo. En este sentido, se puede inferir que la HA no
afecta drasticamente la velocidad de polimerizacion
del DMAEM, pero si la del MMA.

La temperatura maxima de curado (7, ) de los
cementos 6seos con HA y DMAEM se presenta en la
Figura 2. Aqui se puede observar que para porcentajes
de co-monomero menores a aproximadamente 1.5%,
la temperatura de curado fue mayor a los 80°C;
también se aprecia que a medida que aumenta la
cantidad de co-monoémero, la temperatura disminuye
considerablemente hasta alcanzar valores de
aproximadamente 30°C.

10

TEMPERATURA
DE CURADO

388888

88388868

DMAEM

0 5 10 15 20
HA

Figura 2. Superficie de contorno de la temperatura de
curado (7,) de cementos 6seos con HA'y DMAEM.

De acuerdo con los resultados obtenidos, es posible
afirmar que la incorporacion del co-mondémero si
influy6 en la disminucion de la temperatura méaxima
generada en la reaccion, siendo este comportamiento
similar al encontrado por otros autores [15] quienes
para cementos modificados, reportaron la consecucion
de menores temperaturas de polimerizacion debidas
a la incorporacion de un co-monoémero alcalino. Esta
disminucioén se puede deber a que la reactividad del
iniciador de la reaccion de polimerizacion decrece
debido a la formacion de una sal del acido benzoico, a

partir de la amina alifatica basica, la cual llega a retardar
considerablemente la descomposicion del perdxido
[20]. En la superficie de contorno de la Figura 2 se
observa que la HA no influye de manera marcada en
la disminucion de la temperatura maxima de curado
para contenidos inferiores al 10%, puesto que las
lineas de contorno tienden a ser perpendiculares al eje
de la variable DMAEM; para porcentajes superiores
a este 10% la HA genera una caida apreciable en la
T, Esta disminucion de la temperatura se debe,
principalmente, a que la carga ceramica actila como un
nucleo absorbente del calor generado por la reaccion
de polimerizacion y evita que se disipe hacia el medio
circundante [15, 21, 22].

3.2. Ensayo de Compresion.

La superficie de contorno correspondiente a los cementos
oseos con HA y DMAEM, se presenta en la Figura 3. El
requerimiento minimo establecido en la norma (ISO5833,
1992), para la resistencia a compresion (R.C.) de cementos
oseos acrilicos es de 70 MPa.

10

DMAEM

Figura 3. Superficie de respuesta de la resistencia a la
compresion del cemento 6seo con HA y DMAEM.

Como se puede observar en la grafica de contorno,
la cantidad de co-monoémero influye de manera
considerable en la R.C. del material; para porcentajes
menores a aproximadamente el 3% de co-mondémero,
la R.C. es mayor a 70 MPa, a medida que la cantidad
de DMAEM aumenta, a valores del orden del 10%,
este parametro mecanico decrece hasta alcanzar
valores inferiores a 20 MPa. El comportamiento
descrito anteriormente fue similar al reportado en
investigaciones previas [4], en las que encontraron
que para porcentajes superiores al 6% de DMAEM
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no se cumple con los valores de R.C. minimos
establecidos en el estandar (ISO5833, 1992), incluso
reportaron resistencias por debajo de 20 MPa cuando
incorporaron un 10% del co-mondmero. Por otro lado,
en la superficie de contorno se observa claramente
que la HA no influye de manera marcada sobre la
R.C., puesto que las lineas de contorno tienden a ser
paralelas al eje HA; solo para porcentajes entre el 3
y el 10% la HA tiende a aumentar levemente la R.C.;
en algunas investigaciones [23] se ha planteado un
aumento en la R.C. a bajas concentraciones de HA
(8%), indicando que este comportamiento se debe
a que las particulas de HA en bajas proporciones se
encuentran homogéneamente distribuidas en la matrizy
se comportan como concentradores de carga ayudando
a aumentar la resistencia del material. Sin embargo,
si la concentracién de HA aumenta hasta un 14%, se
detecta una disminucion en la R.C. debido a que puede
ocurrir una distribucion no homogénea de la HA, lo que
origina agregados de particulas con poca adhesion a la
matriz. La superficie de contorno del modulo eléstico
a compresion (Ec) de los cementos dseos con HA y
DMAEM se presenta en la Figura 4.

10

MODULO A
LA
COMPRESION
8 1 < 500

500 - 1000
| 1000 - 1500
W 1500 - 2000
6 | > 2000

DMAEM

0
0 5 10 15 20
HA

Figura 4. Modulo elastico a compresion del cemento 6seo
con HA y DMAEM.

Aqui se puede observar una tendencia similar a los
resultados que se presentaron previamente para la R.C.
Cuando la cantidad de co-mondmero es superior al 5%,
el Ec tiende a disminuir y para porcentajes entre el 5
y el 15% de Hidroxiapatita, éste tiende a aumentar.

Con respecto a la disminucion en la resistencia y el
modulo a la compresion de los cementos modificados
con DMAEM, en algunas investigaciones [4, 25]
plantean que este comportamiento se debe a que

los copolimeros generados entre el MMA y el co-
mondémero con grupo amino, durante el proceso
de curado del cemento, poseen una temperatura de
transicion vitrea (Tg) menor que la obtenida en los
cementos preparados unicamente con MMA. Lo
anterior conduce a que el cemento modificado sea mas
ductil y por consiguiente la resistencia y el modulo
elastico se vean disminuidos.

3.3. Resonancia Magnética Nuclear Protonica
("H-RMN).

En la Figura 5 se observa el espectro 'H-RMN
correspondiente al metacrilato de metilo (MMA),
aqui se observan las sefales caracteristicas del MMA
producidas por la resonancia de los hidrogenos
metilenicos (8 = 5.50 — 6.20 ppm, —CH,), metoxilo (3
=3.76 ppm, ~OCH,) y metilico (6 = 1.90 ppm, ~CH,)
[5]. La senal mas intensa en el espectro, esta asociada
a los hidroégenos del grupo metoxilo y se utilizara para
determinar el porcentaje de monomero residual en el
cemento 0seo.

En la Figura 6 se presenta el espectro de 'H-RMN
del co-monomero 2-(dimetilaminoetil) metacrilato
(DMAEM). La seiial a 1.90 ppm corresponde al
hidrogeno metilico (-CH,), a 2.25 ppm se sitaan los
hidrogenos que pertenecen al grupo -N-(CH,),,a 2.55
ppm y 4.20 ppm los etilenicos (-CH,), y finalmente a
5.5 ppmy 6.2 ppm se encuentran los vinilicos (=CH,).
La sefial mas intensa en el espectro, correspondiente a
los hidrégenos del grupo -N-(CH,),, se empleara para
determinar el porcentaje de monomero residual en el
cemento 0seo.

1 2(3.76 ppm)

l.[\ fCl.h
s 3 c=¢
/ Ay
H =0
’
a
\
CH; 2
i MMA 1(1.9 ppm)

Intensidad normalizada (U.A.)

| ji L1

Desplazamiento quimico (ppm)

Figura 5. Espectro '"H-RMN del metacrilato de metilo
(MMA).
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1§ DMAEM

2(2.5 ppm)
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3(2.55 ppm)

5(5.5 ppm)

5(5.5 ppm)

= §(6.2 ppm)

[
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;
(
r
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Figura 6. Espectro 'H-RMN del 2- (dimetilaminoetil)
metacrilato (DMAEM).

En la Figura 7, se muestra el espectro 'H-RMN de la
muestra patron de cemento 6seo que no contiene ni co-
monémero ni HA y la muestra 5 que contiene 10.5%
p/p HA y 5% p/p DMAEM. En el espectro 'H-RMN
de la muestra patron, la sefial en 3.76 ppm corresponde
al hidrogeno metoxilo (-OCH,) del MMAy el pico en
3.6 ppm corresponde al grupo metoxilo del PMMA.
El desplazamiento de esta sefial hacia la izquierda con
respecto a la generada por el mismo grupo en el MMA
se debe al ambiente quimico diferente, dado que en el
PMMA el metoxilo hace parte de una macromolécula
rodeada de otras macromoléculas que generan un
fenomeno de apantallamiento, es decir, que el campo
magnético que realmente llega al nucleo es mas débil
que el campo externo.
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Figura 7. Espectro '"H-RMN de la muestra patron (0% HA
— 0% DMAEM) y la muestra 5 (10.5% p/p HA'y 5% p/p
DMAEM).

Como resultado, se produce una emision de frecuencias
diferentes que producen el desplazamiento de la sefial

hacia frecuencias mayores (campo alto, lado izquierdo
de la grafica).

El espectro '"H-RMN de la muestra 5 que contiene
10.5% p/p HA 'y 5% p/p DMAEM, Como se puede
observar, es muy parecido al de la muestra patron;
razon por la cual se puede inferir que las condiciones
experimentales seguidas no permitieron apreciar la
formacion del copolimero MMA-DMAEM.

Vale la pena resaltar que algunos autores han reportado
la formacion de este tipo de copolimeros MMA-
DMAEM cuando se incorporan cantidades de DMAEM
superiores al 10% p/p (porcentaje més alto utilizado en
esta investigacion) [16]. Por otro lado, se obtuvo una
mayor cantidad de mondmero residual MMA (3.45%)
cuando fue incorporado aproximadamente un 5%
p/p de co-mondmero al cemento 6seo (ver Tabla 2);
este valor resultd ser inferior al 5.6% reportado por
Valencia [26] quien utiliz6 aproximadamente la misma
cantidad de DMAEM que la empleada en la presente
investigacion, y similar a los valores reportados por
otros investigadores para diferentes tipos de cementos
acrilicos [27, 28].

Tabla 2. Contenido de mondmero residual de las muestras
5y patrén del disefio experimental.

Muestra # Composicion Monémero
residual (%)
HA (% P/P) DMAEM MMA
(%P/p)
Patron 0 0 1.88
5 10.5 5 3.45

Con lo anterior se comprueba que la incorporacion
de DMAEM influye notablemente en la cinética de
polimerizacion del cemento 6seo, afectando la reaccion
del MMA que es el mondmero mas reactivo.

3.4. Inmersion en un fluido biolégico simulado (FBS).

En la Figura 9 se presenta la imagen SEM de la
superficie de la muestra patrén, sin co-mondémero ni
cargas bioactivas, después de su inmersion durante 4
semanas en el fluido bioldgico simulado. Se pueden
observar las perlas de PMMA (circulos claros) sin
disolver, rodeadas de una matriz de monomero
polimerizado (zonas oscuras).
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Figura 9. Micrografia SEM a 400X de la muestra patron
(0% HA — 0% DMAEM).

Algunos autores han mencionado en trabajos anteriores, que
la integracion incompleta de las perlas de polimero con el
monodmero se debe a la escasa solubilidad entre los mismos
[13]; esto a su vez afecta la resistencia a la tension como
consecuencia de la perdida de adherencia interfacial entre
las perlas y la matriz. Lo anterior estd de acuerdo con las
bajas resistencias a la tension reportadas previamente. Por
otro lado, el micro-analisis quimico hecho por espectroscopia
de energia dispersiva (EDS) para determinar la composicion
quimica de la muestra (0% HA — 0% DMAEM), arrojo que
esta ultima presentaba 61.45% p/p de C, 17.55% p/p de O,,
3.26% p/pde Sy 17.17 % p/p de Ba.

En ningln caso se identifico la presencia de P o Ca,
lo que sin lugar a dudas demuestra que no se deposito
apatita durante la inmersion en el FBS y por tanto
el cemento Oseo acrilico se caracterizd por ser un
polimero con un desempefio nulo, desde el punto
de vista de la bioactividad. Este comportamiento se
debio fundamentalmente a que la matriz de MMA
polimerizado es altamente hidrofobica, por lo que
se reduce el contacto carga — solucion y a su vez se
dificulta el crecimiento de apatita sobre la superficie.

En algunas investigaciones [3] se ha reportado que la
incorporacion de co-mondmeros con grupos amino,
a las formulaciones de cemento 0seo, conduce a
una mejora en la biocompatibilidad del material ya
que las células generadoras de hueso (osteoblastos)
se depositan y proliferan mejor en superficies
parcialmente hidroéfilas cargadas positivamente, como
las generadas por la protonacion de los grupos amino
del co-mondmero. Para corroborar lo anterior se decidio
sumergir en el FBS la muestra 10, que contenia 5%
p/p de 2- (dimetilamino etilo), durante cuatro semanas.
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Figura 10. Micrografia SEM a 800X de la muestra 10
(5% DMAEM - 0% HA).

N -t

En la Figura 10 se muestra la imagen SEM de la
superficie del cemento 6seo modificado después de
30 dias de inmersion. Como era de esperarse, aqui se
pueden identificar aglomerados y pequenas capas de
apatita depositadas desde las primeras semanas, lo que
demuestra que el co-mondmero efectivamente aumenta
la bioactividad del cemento 6seo. Al realizar el analisis
EDS, se identifico calcio (2.79 % p/p) y fosforo (1.46%
p/p) en la superficie del cemento 6seo.

En la Figura 11 se muestra la micrografia SEM de la
superficie de un cemento 6seo con 10.5% p/p de HA,
correspondiente al tratamiento numero tres del disefio
experimental, después de estar sumergido en FBS
durante 30 dias. Se aprecia la aparicion de aglomerados
de particulas que presentan una apariencia densa,
producto de la formacion de nuevas estructuras sobre
las particulas de HA iniciales. Algunas zonas de estas
capas densas conservan una morfologia porosa, la cual
tiende a desaparecer con el tiempo.

También se aprecia la presencia de particulas de
apariencia esférica formando pequefios cimulos
débilmente condensados; esta nueva capa es la apatita
neoformada, semejante a la apatita biologica, formada
por el material bioactivo al estar en contacto con el FBS.
Con el microandlisis EDS se encontré que la relacion
Ca/P de la capa neoformada era de 2.95 después de
los 30 dias de inmersion. Con base en lo anterior, se
logré comprobar que el tratamiento estudiado tiene
potencialidad para la formacidn de una nueva capa de
apatita sobre su superficie, al ponerse en contacto con
el FBS, teniendo en cuenta que la relacion Ca/P de la
Hidroxiapatita inicial era de 1.54.
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Figura 11. Micrografia SEM a 400X de la muestra 3
(10.5% HA - 0% DMAEM).

4. CONCLUSIONES

Aunque en el presente estudio se demostré que
la incorporacion del co-mondmero, con grupos
amino (DMAEM), a las formulaciones de cemento
6seo produce una disminucién en las propiedades
mecanicas (resistencia y modulo) a compresion. Vale
la pena resaltar que la presencia de éstos repercute
positivamente desde el punto de vista de la bioactividad
del material, tal como se pudo observar con los
resultados de los ensayos in vitro realizados.

Pese a la naturaleza inorganica de la HA, su
incorporacion hasta porcentajes del 15% p/p no afectd
de manera significativa las propiedades mecanicas
de los cementos 6seos trabajados. No obstante,
cantidades superiores al valor anterior llegaron a ser la
causa principal de una falla prematura en la interface
polimero-ceramico y la consecuente disminucion del
desempefio mecanico del material.

Por su comportamiento bioactivo y buen desempefio
mecanico, algunas formulaciones estudiadas son
susceptibles de emplear en la fijacion de protesis
ortopédicas y/o dentales.
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