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1. Resumen.

En esta investigacion se monitorearon las condiciones de reaccién para la sintesis de IPN’s de
poliuretano, polimetilmetacrilato y silica in situ. Se obtuvieron redes binarias de PU/SiO,,
PMMA/SIO, y PU/PMMA, todas estas tienen la caracteristica de ser materiales transparentes. La
concentracion de silica (a partir de tetraetoxisilano TEOS) incorporada para dichas redes fueron de un
5,10 y 15%, puesto que con una mayor cantidad de esta, los materiales presentaron opacidad en el
caso de las redes de PMMA; y por otro lado, las redes de poliuretano con un 15% de silica llegaron a
formarse, pero son muy fragiles. La IPN de PU/PMMA se obtuvo con una relacion de 1:1, siendo un
material ligeramente amarillo transparente.

2. Introduccion.

Actualmente se esta buscando reducir la separacion de fases que se presenta en las mezclas
de polimeros mediante la formacion de redes de polimero interpenetradas (IPN) (Sperling, 1981).
Aunqgue la relacién estructura-propiedades de las IPN no se ha clarificado completamente, se ha
observado que la formacion de una IPN presenta mejor propiedad mecanica y térmica, en
comparacion a la realizacion de una mezcla mecanica utilizada los mismos componentes
(Tsumara y col., 1998). Para solucionar estos aspectos, se introducen materiales de refuerzo,
como los rellenos inorganicos para la formacion de compositos organicos/inorganicos, siendo la
silica, el material cominmente utilizado para este fin, pero es muy dificil su dispersion de
manera uniforme, por lo que se obtienen particulas aglomeradas dentro del material. Para
solucionar este problema, existe un método de preparacion de materiales hibridos con el que se

presentaria una dispersién muy fina de la fase inorganica (Bonilla y col., 2005). Estos materiales
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son formados utilizando el proceso sol-gel, siendo este un medio quimico que permite la
generacion de éxidos metalicos.

El objetivo del presente trabajo es monitorear condiciones de reaccion y mejorar las
propiedades térmicas y mecanicas de una IPN de PU a partir de aceite de ricino y Desmodur
N3600; la segunda red de metilmetacrilato y trimetilolpropano trimetacrilato mediante la
incorporacion de silica sintetizada in situ en todas las reacciones a partir de TEOS utilizando el

proceso sol-gel, en ambos casos, manteniendo su transparencia optica.

3. Condiciones experimentales.
3.1 Sintesis del sistema PU / PMMA

Se mezclaron los mondmeros en un recipiente (NCO, OH, MMA y TRIM). Se agrego el

0.5% en peso del iniciador para la formacion de la red de PMMA con respecto a su peso
calculado y se homogenizd. Finalmente se adiciono el catalizador para la formacion de la red de
PU (1.5% en peso del peso calculado de la red) y se homogeniza magnéticamente por un periodo
maximo de 2 min. La muestra obtenida se vacio en un molde de vidrio. La reaccion llevé a cabo
en un bafo de temperatura controlada a 60°C por 24h. La muestra obtenida se colocé en una
estufa de vacio 24 horas a 80°C para eliminacion de monémeros residuales. Relacion en peso
50/50

3.2 Sintesis del sistema PU / SiO,

En acetato de etilo se disolvieron los monémeros el NCO, el OH y el TEOS. Se agreg6

1.5% en peso del catalizador de PU con respecto al peso de PU calculado y se homogeniz6 por 2
min. Se adiciond una solucion acuosa de HCI, con la relacion molar [H,O] / [Si] = 3y [HCI] /
[Si] = 0.05. La reaccion se lleva a cabo de la misma manera que en la sintesis anterior. EL TEOS
agregado para la red fue de 5,10 y 15%.

3.3 Sintesis del sistema PMMA / SiO,

El mondmero metilmetacrilato (MMA) se utiliza como solvente para el resto de los

componentes, se agreg6 en un principio. Posteriormente se homogeniz6 el TRIM y el TEOS. Se
incorporo el iniciador para la formacion de la red de PMMA (0.5% en peso del peso de PMMA).
Finalmente se adicion6 la solucion acuosa de HCI. La reaccién se lleva a cabo de la misma

manera que en la sintesis anterior. EI TEOS agregado para la red fue de 5,10 y 15%.
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4. Resultados y discusion.

4.1. Espectroscopia Infrarroja (FTIR).La fig. 1 muestra los espectros del sistema PU/SIiO, lo
cual nos indica la formacién de la red de SiO, (1079-1103, 751-789 y 507-585 cm™). Los picos
caracteristicos del grupo uretano (N-C y N-H) se observan a 1468 y 3008cm™, respectivamente.
Las flexiones y estiramientos del grupo uretano (C=0) se encuentra a 1701cm™. Los grupos Si-
OH, indican la presencia de silanol residual a 3235 a 3648cm™. En la fig. 2 del sistema
PMMA/SiIO, se muestran los grupos representativos de la red sintetizada. En la fig. 3 se

puntualizan los grupos caracteristicos de la tercera red binaria de PU/PMMA.
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Fig. 2 -Espectro IR para el sistema PMMA/SIO, con 15 % de Silica incorporada mediante el método sol-gel.
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Fig. 3.- Espectro FTIR para el sistema PMMA/SIO, sin silica.

4.2  Andlisis Termogravimétrico. La estabilidad térmica de los 3 sistemas (PU/SIO,,
PMMA/SIO, y PU/IPMMA) se representan en las figuras 1, 2 y 3, respectivamente. La figura 1y
2, nos ayuda determinar la concentracion real de silica, considerando que por encima de los 650°
C toda la parte organica se descompuso y el residuo por encima de esa temperatura es la red de
SiO; que lleg6 a formarse, la concentracion real de silica es menor a la esperada. Por todo lo
anterior, no se observa una mejora en la estabilidad térmica de dichas muestras. La figura 3 por
su parte nos muestra la degradacion del sistema poliuretano y del polimetilmetacrilato, esta
Gltima después de los 350° C.

Fig. 1- TGA del sistema PU/SiO, con 15 % de Silica incorporada.

Fig. 2- TGA del sistema PMMA/SiO, con 15 % de Silica incorporada.
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Fig. 3- TGA del sistema PU/PMMA sin silica.
5. Conclusiones.

Las muestras de PU se sintetizaron con una composicién de silica a 5, 10 y 15%. A una
cantidad mayor del 15%, no fue posible la formacién de la red, obteniéndose una muestra

chiclosa poco manejable.

En el caso de las muestras de PMMA/SIO,, las IPN’s se prepararon con una composicion
de 5, 10 y 15% en silica, puesto que a mayor contenido de esta, las IPN’s resultaban opacas y con
mucha separacion de fase, debido a la falta de homogeneidad. Es por eso que se tomo el 15%
como maxima cantidad de silica incorporada a la red de PMMA.

Los diferentes materiales sintetizados, cuya composicion en silica fue de un maximo del
15%, presentaron propiedades Opticas en algunos casos transparentes y en otros translucidas. Sin
embargo, debido a la pobre formacion de la red de silica, que nos muestras los resultados de TGA
que presentaron dichas IPN’s, por encima de los 650°C, la concentracion de silica disminuye con
respecto al valor esperado, sabiendo entonces que existe una mezcla de silica con silicio residual
en el sistema (Si) y no a una red completamente formada, corroborandose esto con los resultados
de FTIR. Y determinamos que en los materiales no se observan importantes cambios en cuanto a

la estabilidad térmica.

La ultima red (PU/PMMA) presentd buenas propiedades Opticas y resistentes, esperadas
para este tipo de materiales, dicha red es ligeramente amarilla y muy transparente, sin separacion

de fases a simple vista. El espectro de IR nos corrobora la formacion del sistema.
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