Propagacion de grietas por fatiga de cementos éseos acrilicos.

Influencia de los agentes radiopacos

M.P. Ginebra®, L. Albuixech®, E. Ferndndez-Barragan®, EJ. Gil’, ].A. Planell’,

Resumen

Palabras clave

J. San Romén™y B. Véazquez™

En este trabajo se propone el monémero 2,5-diyodo-8-quinolina metacrilato (IHQM)
como nuevo agente radiopaco. La adicién del agente yodado proporciona un aumento en
la resistencia a la traccién, en la tenacidad a la fractura y en la ductilidad con respecto al
cemento éseo que contiene sulfato de bario como agente radiopaco. Este efecto se atribuye
al hecho de que la utilizacién del monémero radiopaco elimina la porosidad asociada a las
particulas de sulfato de bario que presentan una nula adhesién con la matriz polimérica. Sin
embargo, debido a que la resistencia a la propagacién de grietas por fatiga es una de las
principales propiedades requeridas para el buen comportamiento del cemento en servicio a
largo plazo, es importante comparar las propiedades de fatiga de esta nueva formulacién de
cemento 6seo con el cemento que contiene BaSQO,. Los resultados muestran que la ausencia
de particulas inorgdnicas en el cemento juega un papel negativo en la propagacién de
grietas por fatiga.
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Fatigue crack propagation of acrylic bone cements. Influence of the radio-opaque agents
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1. INTRODUCCION

In this work the 2,5-diiodo-8-quinolyl methacrylate (IHQM), is proposed as a new
radiopaque agent. The addition of the iodine containing methacrylate provided a
statistically significant increase in the tensile strength, fracture toughness and ductility,
with respect to the barium sulphate containing cement. This effect was attributed to the
fact that the use of a radiopaque monomer eliminated the porosity associated to the barium
sulphate particles. However, since fatigue resistance is one of the main properties required
to ensure a good long-term performance of permanent prostheses, as is the case of acrylic
bone cements, it is important to compare the fatigue properties of this new bone cement
formulation with the radiolucent and the BaSO, containing bone cements. The results
show that the absence of inorganic particles with no matrix adhesion plays a negative role
when the fatigue crack propagation is considered.

Acrylic bone cement. Fatigue. Crack propagation.

El cemento 6seo no actia solamente como relleno,
sino que, ademds, es el enlace mecdnico entre el
hueso receptor y la prétesis, favoreciendo un repar-
to mds uniforme de la carga sobre el tejido éseo. El
cemento 6seo acrilico se obtiene de la mezcla de
un liquido incoloro mondémero (metacrilato de
metilo) y un fino polvo blanco que es el compo-
nente polimérico (poli metacrilato de metilo)

(PMMA). Los cementos 6seos acrilicos se curan
sin temperatura, la reaccién se inicia por la accién
de una amina terciaria (DMT) sobre el productor
de radicales libres: peréxido de benzoilo. Para faci-
litar el seguimiento del tratamiento se incorporan
en los cementos agentes radiopacos para seguir el
comportamiento mediante radiografias. En gene-
ral, como agentes radiopacos se utilizan compues-
tos inorgdnicos, como BaSOy4 6 ZrO;, en propor-
ciones que oscilan entre un 8 a un 13 % para el
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sulfato de bario y de un 9 a un 15 % para el 6xido
de zirconiol.

Sin embargo, estudios recientes han mostrado
que la adicién de agentes radiopacos inorgdnicos al
PMMA produce la diferenciacién y proliferacion
de células osteoclésticas y macréfagos que contri-
buyen a la reabsorcién ésea y al aflojamiento de la
prétesis articular? ¥ 3. Asimismo, existen eviden-
cias de que la liberacién de particulas de agente ra-
diopaco en los tejidos circundantes pueden causar
dafios en las superficies articulares, dado el caracter
abrasivo de estos agentes, y producir un aumento
de residuos de polietileno de ultra alto peso mole-
cular, cuando las particulas se sitdan en el espacio
articular?. Desde el punto de vista del comporta-
miento mecanico, es bien conocido que la adicién
de las fases inorgdnicas debilita al cemento, ya que
no hay adherencia con la matriz polimérica. Las
particulas inorgédnicas actdan como poros cuando
la tensién mecénica es aplicada sobre el cementol”
9 Ast, cuando el cemento 6seo acrilico contiene
un 10 % en peso de BaSO, se reduce la resistencia
mecénica a la traccion!'1? y la resistencia a fle-
xién en tres puntos'®l. Sin embargo, en la influen-
cia del BaSOj sobre la tenacidad a la fractura, exis-
ten resultados controvertidos!'#1/,

Teniendo en cuenta las anteriores considera-
ciones del efecto de los agentes radiopacos inorga-
nicos, se ha pensado en su sustitucién por mond-
meros radiopacos que polimericen con el cemento
6seo. Estos mondmeros contienen enlaces con ele-
mentos tales como el bromo y/o yodo y pueden co-
polimerizar en pequefias cantidades con otros mo-
némeros tales como el monometacrilato de metilo.
En este trabajo, se ha utilizado 2,5-diyodo-8-qui-
nolina (IHQM), como nuevo agente radiopaco.
En un estudio previo, se constaté que el cemento
acrilico con IHQM presentaba un adecuado nivel
de radiopacidad a partir del 5 % en peso en la fase
liquida. Adems4s, la incorporacién del agente ra-
diopaco yodado producia un descenso en las tem-
peraturas de polimerizacién y un ligero aumento
en los tiempos de fraguado. En los estudios de im-
plantacion en ratas no se apreciaron respuestas in-
flamatorias crénicas!'®. El efecto de la incorpora-
cién de este nuevo agente radiopaco sobre algunas
propiedades mecdnicas fue también objeto de un
estudiol’®! en el que se constaté que producfa un
aumento, estadisticamente significativo, en la re-
sistencia mecdnica, la tenacidad a la fractura y la
ductilidad con respecto al sulfato de bario. En este
trabajo se aborda el estudio de la resistencia a la
propagacion de grietas por fatiga del cemento con
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el nuevo agente radiopaco en relacién al cemento
convencional sin agente radiopaco.

2. MATERIALES Y METODO EXPERIMENTAL

Se han elaborado tres tipos de cementos 6seos
acrilicos para el estudio de propagacién de grietas
por fatiga:

— Cemento no radiopaco (sin agente radiopaco):
Cemento RL

— Cemento convencional (con sulfato de bario):
Cemento BS

— Cemento con agente yodado (con 2,5-diyodo-
8-quinolina metacrilato): Cemento IHQM

Estos tres cementos se elaboraron con perlas de
polimetilmetacrilato (RHOM Plexigum), cuyas
caracteristicas se muestran en la tabla I. Estas fue-
ron mezcladas con MMA o con una mezcla de
MMA/THQM (5 % en peso de la fase liquida), de-
pendiendo de la formulacién preparada en una re-
lacién sélido/liquido de 2:1. El activador utilizado
fue la N,N-dimetil-4-toluidina (1 % en la fase li-
quida) y el iniciador de la reaccién fue el peréxido
de benzoilo (2 % en peso de la fase sélida) en to-
dos los casos. Para la preparacién del cemento
convencional radiopaco (Cemento BS) se afiadié
a la fase s6lida un 10 % del sulfato de bario. El ta-
mafio de las particulas de BaSO, en el cemento os-
cilaba entre 0,1 y 3 wm.

Las probetas CT (Compact Tension) fueron
moldeadas al vacio. Se utiliz6 un molde de teflén
para obtener los bloques. Estos fueron posterior-
mente mecanizados hasta unas dimensiones: B = 6
mm, W =23 mm ya = 11,35 mm, de acuerdo con
la norma ASTM E64 8], El esquema de las probe-
tas utilizadas se ilustra en la figura 1. La entalla se
agudizé con una cuchilla de afeitar siguiendo el

Tabla I. Caracteristicas morfolégicas: Diémetro mediano
D (50%), Peso Molecular, tacticidad y contenido de
monémero residual para polvo de PMMA utilizado en
este estudio

Table I. Morphological characteristics of the PMMA
powder: Median diameter D(50%), Molecular weight,
tacticity and residual monomer

Diametro M, x 10> M,/M,, Tacticidad Monémero

residual
Perlas de PMMA  45.06 88 1,91 0,26 N.d."
* No detectable por resonancia magnética de protones
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Figura 1. Probeta CT segn la norma ASTM E647.

Figure 1. CT specimen according to ASTM E647 standard.

protocolo del Grupo Europeo de Fractural’®!. Las
muestras, antes de ser ensayadas mecdnicamente,
se almacenaron durante 1 mes en solucién de Rin-
ger’sa 37 °C.

Los ensayos de fatiga se realizaron en una ma-
quina servohidrdulica (MTS Bionix 858) a tem-
peratura ambiente. Los ensayos se llevaron a cabo
bajo control de carga a una frecuencia de 2 Hz
aplicando cargas traccién-tracciéon con una R=1/3
y una carga media de 50 N. Las superficies de frac-
tura se observaron mediante microscopia electré-
nica de barrido. El ndmero de muestras ensayadas
para cada formulacién de cemento se recoge en la
tabla I. La longitud de las grietas se midi6 median-
te una cdmara de video CCD 4005R y un sistema
de medicién Vms, con una resolucién de 1 pm.
Para cada muestra se representaron las curvas de la
velocidad de propagacién de grieta por ciclo
(da/dN) frente a la amplitud del factor de intensi-
dad de tensiones en modo I (AK;) en escala loga-
ritmica, confirmdndose que los cementos siguen el
modelo de propagacién de grietas por fatiga de Pa-
ris-Erdogan 2027,

da/dN = A (AK)™

donde A y m son constantes que dependen del
material y de las condiciones ambientales. El pars-
metro A se obtiene en la interseccién de la curva
en el eje da/dN cuando AK; = 1, y m es la pen-
diente, que se interpreta como una medida del au-
mento de la velocidad de la propagacién de la grie-
ta cuando ésta aumenta su longitud.

168

(c) Consejo Superior de Investigaciones Cientificas
Licencia Creative Commons 3.0 Espafia (by-nc)

3. RESULTADOS EXPERIMENTALES

La propagacién de grietas por fatiga de los cemen-
tos ensayados bajo diferentes condiciones se mues-
tra en la figura 2. En la tabla II se muestra los valo-
res medios de A y m de la ecuacién de
Paris-Erdogan obtenida para las tres diferentes se-
ries de muestras. En relacién al cemento que con-
tiene sulfato de bario se puede apreciar que los re-
sultados obtenidos se ajustan bastante bien a los
referenciados por otros autores en condiciones de
ensayo similares a las de este trabajo?224

De acuerdo con los datos obtenidos, no hay di-
ferencias estadisticamente significativas en la pro-
pagacién de grietas por fatiga del cemento sin
agente radiopaco y el que contiene el monémero
yodado (IHQM). Sin embargo, el cemento BS
muestra una mayor resistencia a la propagacién de
grietas por fatiga. Asi, tanto A como el exponente
de crecimiento de grieta m para el cemento BS son
menores que los obtenidos para los otros dos ce-
mentos estudiados. Este hecho significa que para
un rango de intensidad de tensiones dado, el ce-
mento BS tiene una menor velocidad de propaga-
cién de grietas y una menor aceleracién de la mis-
ma en relacién con el cemento sin agente
radiopaco y a aquél que contiene el agente yoda-
do. Ademas, para el cemento BS, la propagacion
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Figura 2. Crecimiento de grietas por fatiga y rectas de
regresién ajustadas  para los diferentes cementos
estudiados.

Figure 2. Fatigue crack growth data and associated
regression lines for the different cement studied.
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Tabla Il. Parémetros de la ecuacién de Paris-Erdogan
obtenidos para las tres formulaciones de cemento
estudiadas

Table II. Paris-Erdogan parameters for the three cement
formulations studied

CEMENTO N° de M A (m/ciclo) Coeficiente
muestras de

correlacion
Cemento RL 4 88 3,63x10* 0,65
Cemento BS 8 6,15 509x10° 0,95

Cemento IHQM 8 10,5 4,89x10™* 0,61

de la grieta estable tiene lugar hasta valores mas
elevados de la amplitud del factor intensidad de
tensiones (AK; = 1 MPa-m'/2), respecto a las otras
dos formulaciones, en las que el limite de la propa-
gacion estable de la grieta aparece para AK; = 0,7
MPa'm"2. Este comportamiento esta de acuerdo
con los resultados encontrados en la literatura para
los cementos que contienen sulfato de bario com-
parados con los que no contienen agentes radiopa-
COS[” y 25].

Estos resultados confirman que la adicién de
particulas de BaSO, a la matriz polimérica tiene
un efecto beneficioso respecto al comportamiento
a fatiga del cemento. La pobre adhesién entre las
particulas inorgénicas y la matriz polimérica actda
de forma andloga a como lo harfan pequefios po-
ros, dificultando la propagacién de grietas por fati-
ga. Diferentes hip6tesis han sido propuestas para
explicar este comportamiento. Entre los mecanis-
mos planteados se sugiere que la incorporacién de
las particulas de BaSO, produce un debilitamiento
de la matriz del cemento, facilitando la propaga-
cién a través de la misma y no de las particulas de
polvo prepolimerizado, dando lugar a un camino
de propagacién mas largo!!”.

Otras teorfas apuntan a que este comporta-
miento podria estar relacionado con la absorcién
de energfa por los poros provocando nuevas micro-
grietas dando lugar a un camino m4s sinuoso en la
propagacién de grietas por fatigal®®. A partir de los
estudios fractograficos, se aprecia que para el ce-
mento RL y el cemento IHQM la superficie de
fractura es lisa y muestra una propagacién de la
grieta plana (Figs. 3 y 4). En cambio, en el cemen-
to BS la grieta progresa principalmente a través de
la matriz evitando fracturar las perlas de PMMA y
por tanto la superficie de fractura es mds rugosa

(Fig.5).
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Figura 3. Superficie de fractura cemento RL.

Figure 3. Fracture surface of RL cement.

Figura 4. Superficie de fractura cemento IHQM.

Figure 4. Fracture surface of IHQM cement.

Figura 5. Superficie de fractura cemento BS.

Figure 5. Fracture surface of BS cement.
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