Streszczenie

W niniejszej pracy przedstawiono wyniki symulacji komputerowych dotyczacych
homopolimeru metakrylanu 2-hydroksyetylu (PHEMA) oraz jego kopolimeréw
z  winylopirolidonem (VP) [P(VP-co-HEMA)] oraz 2-metakryloiloksyetylo-
fosforylocholing (MPC) [P(MPC-co-HEMA)] o réznej sekwencyjnosci oraz liczbie
poszczegblnych meréow. Symulacje przeprowadzono zaréwno dla ukladéw
objetosciowych, jak i cienkich warstw zrozng zawartoScia wody (0, 10, 20, 40
160% wag.).

Stwierdzono, ze wszystkie badane uklady sa materiatami amorficznymi. Kopolimery
P(VP-co-HEMA) charakteryzujg si¢ wyzszymi warto$ciami temperatur zeszklenia T, niz
czysty homopolimer PHEMA, natomiast kopolimery P(MPC-co-HEMA) wykazujg nizsze
warto$ci Ty, Ponadto T, zalezy od liczby meréw w lancuchu polimerowym oraz
sekwencyjnosci ich ulozenia.

Analiza funkcji rozkladu radialnego g(r) pozwolita na okreslenie struktury
mikroskopowej symulowanych uktadéw polimerowych. Ustalono, ze bez wzgledu na sklad
chemiczny, rozklad przestrzenny grup bocznych HEMA i VP nie zmienia si¢. Zmiana
sekwencji, liczby poszczegélnych meréw w lancuchach polimerowych oraz zawarto$é
wody nie wpltywaja na uporzadkowanie bliskiego zasiggu i dlugo$¢ meréw. Polimery
PHEMA i P(VP-co-HEMA) s3 ukladami stabilnymi i malo elastycznymi. Mery MPC
wykazuja widoczne zmiany geometrii w zalezno$ci od stopnia uwodnienia oraz
sekwencyjnosci polimeru. Kopolimery P(MPC-co-HEMA) sg bardziej elastyczne od
polimeréw HEMA i P(VP-co-HEMA) oraz posiadajg lepsza zdolno$¢ wchianiania wody.
Ruchliwo$¢ grup bocznych polimeréw rosnie wraz ze wzrostem uwodnienia polimeru
i podlega procesom subdyfuzji. Najwickszy wzrost ruchliwosci obserwuje sic dla

kopolimeru P(MPC-co-HEMA), szczegblnie w przypadku uwodnienia 40 i 60%, co



potwierdza fakt, Ze woda dziala jak plastyfikator zwiekszajac ruchliwo$é tancuchéw
polimerowych.

Preferowanymi miejscami do tworzenia wigzan wordowych z czasteczkami wody sg atomy
tlenu grupy hydroksylowej i karbonylowej meréw HEMA oraz grupy karbonylowej meréw
VP. Za duza hydrofilno§¢ meréw MPC odpowiadaja gtéwnie grupy fosforanowa
i cholinowa w przypadku materialéw objgtoSciowych, natomiast w przypadku cienkich
warstw duze powinowactwo wykazuje rowniez grupa karbonylowa.

W ukiadach mato uwodnionych woda jest dobrze zdyspergowana i tworzy gltéwnie
wigzania wodorowe z laficuchami polimeru. Przy wigkszych stezeniach tworza si¢ rowniez
wigzania wodorowe typu woda—woda. Ponadto zaobserwowano, Ze wraz ze wzrostem
uwodnienia woda wychodzi na powierzchni¢ polimeru tworzac tzw. wode wolng o duzych
zdolno$ciach dyfuzyjnych.

Dla materiatéw o malej hydratacji czasteczki wody podlegaja subdyfuzji, zmierzajgcej do
dyfuzji normalnej dla ukladéw o wysokim poziomie uwodnienia. Wspotczynnik dyfuzji
wody rosnie wraz ze wzrostem uwodnienia, co mozna przypisaé rosngcemu procentowi
wagowemu wody posredniej i wolnej. Najwigksze wartosci D,, uzyskano dla kopolimeréw
P(MPC-co-HEMA), natomiast najmniejsze dla P(VP-co-HEMA). Dyfuzja wody
w polimerach malo uwodnionych jest oparta na procesie ,hoppingu”, w ktéry
zaangazowane s3 wolne objetoSci wystepujace w polimerze. Stwierdzono, ze
kopolimeryzacja PHEMA z merami MCP wplywa na wzrost, natomiast z merami VP na
spadek frakcji wolnych objetosci, co odzwierciedla si¢ w dyfuzji molekut wody. Proces
»hoppingu”, w przypadku ukladéw bardziej uwodnionych nie jest tak wyrazny jak
w ukladach z mniejsza zawartoscig wody, poniewaz jest zdominowany przez dyfuzje wody
wolnej.

Na podstawie przeprowadzonych badan mozna wysuna¢ wniosek, ze MPC moze byé
dodawany do soczewek jako lubrykant, jest rowniez dobrym noénik tlenu oraz filtrem
promieni UV. Polaczenie HEMA z MPC daje material o hydrozelowy, o odpowiednich

wlasciwos$ciach do zastosowan oftalmologicznych.
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