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RESUMEN

Se obtuvieron peliculas poliméricas quitosano/PVA/nanoarcilla con diferentes concentraciones de
cada constituyente. Se realizé la caracterizacion fisicoquimica y mecanica de las peliculas poliméricas
mediante ensayos de FTIR, solubilidad, calorimetria diferencial de barrido, medicion de espesores y
ensayos mecanicos. Los resultados mostraron que tanto la concentracion de quitosano como la
concentracion de nanoarcilla afecta tanto las propiedades fisicoquimicas como mecanicas de las peliculas
poliméricas. De manera similar, la capacidad de absorcién de Aloe Vera esta influenciada por la
concentracion quitosano y nanoarcilla. La capacidad antimicrobiana de las peliculas fue evaluada con
Staphylococcus aureus y Escherichia coli. Todas las peliculas mostraron una buena capacidad
antimicrobiana en presencia de Staphylococcus aureus y la adicion de Aloe Vera la incremento, sin
embargo, en presencia de Escherichia coli no fue observada capacidad antimicrobiana en ninguno de los
casos evaluados.
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ABSTRACT

Polymeric chitosan/PVA/nano—clay films with different concentrations of each constituent were
obtained. Physicochemical and mechanical characterization of the polymeric films was performed. FT—
IR, solubility, differential scanning calorimetry, thickness measurement and mechanical tests were
performed. The results showed that the concentration of chitosan and nano—clay affects both the
physicochemical and mechanical properties of the polymeric films. Similarly, the absorption capacity of
Aloe Vera is influenced by the chitosan and nano—clay concentration. The antimicrobial capacity of the
films was evaluated with Staphylococcus aureus and Escherichia coli. All films showed a good
antimicrobial capacity in the presence of Staphylococcus aureus and the addition of Aloe Vera increased
it, however, in the presence of Escherichia coli no antimicrobial capacity was observed in any of the
cases evaluated.
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INTRODUCCION

Los avances tecnoldgicos a lo largo de la historia han estado intimamente ligados a la
investigacion y/o desarrollo de nuevos materiales que presenten mejores propiedades mecanicas, de
barrera, aislamiento y térmicas. El uso de materiales compuestos se emplean desde la antigliedad,
los primeros biomateriales poliméricos utilizados fueron la celulosa y la seda, los cuales se
emplearon como apdsitos para heridas y suturas, respectivamente, sin embargo, nuevas tecnologias
emplean materiales compuestos para diversas aplicaciones, algunas enfocandose en el area
biomédica en especialmente de ingenieria de tejidos y medicina regenerativa. Los materiales usados
en estas disciplinas deben ser biocompatibles y proporcionar un ambiente mecanico donde el nuevo
tejido pueda ser sometido al estrés normal de la célula, ser porosos y permeables para permitir el
ingreso de nutrientes a las células y disponer de una estructura superficial adecuada para que las

celulas se adhieran [1].
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Por otra parte, la utilizacion de fibras sintéticas elaboradas con poliéster y nylon para el uso de
vendajes y apositos, dafian al medio ambiente, ademés utilizan un altoconsumo energeético y en su
proceso diversas sustancias quimicas que perjudican a la salud [2]. El desarrollo de biomateriales
compuestos para aplicaciones médicas e industriales estan optando por elaborar materiales
compuestos con fuentes renovables que no dafien al medio ambiente mediante el uso de
biopolimeros y extractos naturales, gracias a sus propiedades funcionales es actualmente una de las
opciones mas prometedoras para el desarrollo de materiales [3].

En la literatura se reporta el uso de polimeros naturales a base de proteinas, poliésteres y
polisacaridos, utilizando quitosano debido a su biocompatibilidad y por sus propiedades
antimicrobianas, mecénicas y de barrera. De igual forma, se cita la elaboracion de apositos a base
de extractos naturales usando Aloe vera, por sus amplias aplicaciones medicinales y curativas,
adicionando nanoparticulas como nanoantibidticos contra aislados bacterianos clinicos resistentes a
multiples farmacos.

Dado a lo anterior, en este trabajo se propone elaborar materiales compuestos a base de
quitosano/PVA/nanoarcilla como refuerzo y extracto de Aloe Vera, para su posible uso como

apositos o vendajes, utilizando fuentes renovables.

PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL
Preparacion de las peliculas. Para la obtencion de las peliculas se disolvié quitosano de bajo
peso molecular en una solucién de acido acético 0,5 M hasta su homogenizacion durante 2 h en
agitacion magnética, posteriormente se prepard una solucién acuosa de 5% de PVA disolviéndolo
con agitacion constante durante 30 min a 70°C. Para la elaboracion del material compuesto, se
mantuvo en agitacion la solucion de quitosano durante 10 min, se adicionaron las cantidades
correspondientes de nanoarcilla (0, 1, y 3% w/w respecto al quitosano) manteniéndose en agitacion
magnética durante 20 min, posteriormente, se afiadieron 0,4 mL de glicerol y se mantuvo en
agitacion, para una mayor dispersion de las nanoparticulas. La solucion fue sometida a bafio
ultrasénico durante 90 min, posteriormente se adicion6 la solucion de PVA para obtener
concentraciones 30/70, 50/50, y 70/30 v/v (Quitosano/PVA) manteniéndose en agitacion magnética
durante 20 min a temperatura ambiente, continuando en el bafio ultrasonico con calor durante 20
min. Las mezclas resultantes se vertieron en moldes de vidrio de 11-16 cm a una temperatura de
23°C. Se dejo secar y solidificar por tres dias y se procedié a desprender las peliculas y
almacenarlas en bolsas con cierre hermético para su caracterizacion. La Figura 1 muestra la matriz

de trabajo y por simplicidad la nomenclatura asignada a cada formulacion.
Caracterizacion fisicoquimica. Las pruebas de FTIR a las peliculas obtenidas se realizaron

en un espectrofotometro de FTIR-ATR marca Perkin Elmer Spectrum Two con software
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Spectrum®, las muestras se analizaron en el modo de transmitancia con un intervalo de 650 a 4.000

cm-1, con una resolucion de 4 cm-1 y 16 barridos, utilizando el accesorio de ATR (Reflectancia
Total Atenuada).
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Figura 1. Matriz experimental de las peliculas evaluadas.

Se determino la solubilidad en de las peliculas de acuerdo a ASTM D 570-98 [4]. Para ello se
cortaron dos muestras de cada formulacion con dimensiones de 2-2 cm [5]. Estas se colocaron en
viales de pléastico de 50 mL, posteriormente se adicionaron 30 mL de agua baja en sales en cada vial
y se dejaron en reposo durante 24 horas a 21,4°C. Posteriormente se decanté el agua y los residuos
de las peliculas se colocaron en una celda de aluminio y secaron durante 24 horas a 100°C.
Finalmente el porcentaje de solubilidad se calcul6 de acuerdo a:

Solubilidad (%) = u-100 Q)
Vvi
donde Wiy Wr son los pesos iniciales y finales respectivamente de las peliculas [6].

Las peliculas fueron sometidas a analisis de calorimetria diferencial de barrido en un equipo
TA Instrument DSC 2100 New Castle. Se tomaron de 7 a 8 mg de muestra colocandose en capsulas
de aluminio, siendo selladas herméticamente utilizando una prensa mecanica, como referencia se
utilizé una charola de aluminio vacia. La muestra se sometio a un programa de calentamiento en el
intervalo de 25 a 300°C y una velocidad de calentamiento de 10°C/min, generando una atmdsfera
inerte en la celda por circulacion de 50 mL/min de gas nitrégeno (pureza 99,9%). Los resultados
fueron analizados con el programa TA Instruments Universal Analysis 2000.

Caracterizacion mecanica. Una vez obtenidas las diferentes peliculas se midié su espesor
con ayuda de un micrémetro Digimatic P65 Mitutoyo, modelo MDC—-1 MJ, con un error permisible
de + 0,00005, registrando 10 mediciones aleatorias para cada pelicula y verificando que el espesor
promedio no fuera mayor a 1 mm [7].
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Las propiedades mecanicas de las peliculas se determinaron de acuerdo a ASTM D882-02
[8]. Se empled una maquina universal BlueHill Lite de INSTRON Modelo 2519-107. Mediante los
ensayos de tension se determind el esfuerzo maximo de tension a la fractura, porcentaje de
deformacion y moédulo de Young. Los ensayos se realizaron por triplicado, previamente las muestras
se cortaron en rectangulos de 1-10 cm y se sometieron a una humedad relativa de 50 + 5% durante
42 horas antes de realizar los ensayos [9].

Caracterizacion antimicrobiana. La caracterizacion antimicrobiana de las peliculas se
realizd con y sin la impregnacion de Aloe vera. En el caso de las peliculas con impregnacion de
Aloe vera, previamente se determind su capacidad de absorcion. Para ello, muestras con
dimensiones de 2:2 cm impregnaron en una solucion de Aloe vera al 20% durante 8 horas. Se
realizaron mediciones del cambio de peso en una balanza electronica cada dos horas para lograr un
peso constante. El porcentaje de absorcion se determiné de acuerdo a:

C= Psat - Pseco .100 (2)

sec
donde C es la capacidad de absorcion, Psat el peso saturado y Pseco €l peso seco.

La capacidad antimicrobiana se llevd a cabo en presencia de dos especies bacterianas:
Staphylococcus aureus y Escherichia coli, evaluando el diametro del halo de inhibicién. El
procedimiento consistio en la preparacion de agar de soya al 1,5% g/V y se vertieron 80 mL en una
capsula de Petri, una vez gelificado se coloco una capa de 80 mL de agar LB al 0,8% g/V y se
inoculd con 1,6 mL de concentracion bacteriana usando de referencia 6-10s UFC/mL de acuerdo a
los estandares de McFarland. Una vez que la capa de agar con bacterias solidifico, se colocaron
cada una de las peliculas previamente esterilizadas mediante rayos UV. Finalmente, las cajas se
mantuvieron a 4°C durante 4 horas para permitir la difusién de los microorganismos en el agar, y

posteriormente se incubaron por un periodo de 24 h a 37°C.

RESULTADOS Y DISCUSION

Caracterizacion fisicoquimica. La Figura 2 muestra los espectros FTIR de los compuestos
precursores de las peliculas fabricadas. Respecto al quitosano, se observan los 2 picos
caracteristicos del grupo amino que se encuentra en el intervalo de 3.000 a 3.500 cm-1, asi como el
grupo OH, en la regién de 1.700 a 1.800 cm-1 se encuentra el estiramiento C = O, entre 1400-1500
cm-1 se encuentra la flexion del C-H y entre 1.900 a 1.200 cm-1 se observa el estiramiento C-O. El
espectro FTIR del glicerol muestra el estiramiento del grupo O — H en el rango de 3.000 a 3.500
cm-1, y entre 2.900-3.000 cm-1 se encuentra el movimiento asimétrico de CH2y de 1.400 a 1.500
cm-1 la flexion del CH2, mientras que de 900 a 1.200 cm-1 se encuentra el estiramiento C-O. Del

espectro FTIR de la nanoarcilla se observa el estiramiento Si—OH en el intervalo de 3.500-3.700
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cm-1, en 1.000 cm-1 se observa el estiramiento Si — O, y en 914 cm-1 se encuentra la vibracion
correspondiente al AI2OH. Del espectro FTIR del PVA se observan las sefiales del estiramiento
O — H en la region de 3.000-3.500 cm-1, de 2.900-3.000 cm-1 se observa el movimiento asimétrico
y simétrico del CHz, de 1.200-1.500 cm-1 se encuentra la flexién de CH2 y de 1.000-1.200 cm-1 se

encuentra el estiramiento C — O.
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Figura 2. Espectros FTIR de los compuestos precursores de las peliculas. (a) Quitosano, (b) Glicerol, (c)
nanoarcilla, (d) PVA.

La Figura 3 muestra los espectros FTIR de las diferentes peliculas evaluadas. En general se
observa que los distintos espectros representan una sobreposicion de los distintos espectros
individuales de cada compuesto (Figura 2). La Figura 3a muestra el efecto de la concentracion de
PVA, en el intervalo de 3.000-3.500 cm-1 se muestra el estiramiento del grupo hidroxilo,
aproximadamente en 1.600 cm-1 se presenta el estiramiento C = O y en 1.100 cm-1 Se encuentra el
estiramiento C — O, se observa un aumento de la sefial del estiramiento O — H, NH2 y del
estiramiento C — O a medida que se incrementa la concentracion de quitosanoy PVA [10]. Con la
adicion de nanoarcilla (Figuras 3b y 3c) en el intervalo de 3.000 a 3.500 cm-1 se observa el
estiramiento OH, aproximadamente en 1.100 cm-1 se observa el estiramiento de C — O, por otra
parte, de 1.600-1.700 cm-1 se muestra el estiramiento C = O, ademas en 914 cm-1 se encuentra la

vibracién correspondiente a Al2OH de la nanoarcilla y el estiramiento Si — O de 1.000 a 1.200 cm-1.
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Figura 3. Espectros FTIR de las diferentes peliculas evaluadas. (a) Efecto de la concentracion de
quitosano, (b) y (c) efecto de la concentracion de quitosano y nanoarcilla.

La Figura 4 muestra los resultados de solubilidad de las distintas peliculas evaluadas. En
general se observa que, en ausencia de nanoarcilla, las peliculas 50/50 (Quitosano/ PVA) muestran
la menor solubilidad, y en presencia de nanoarcilla la solubilidad disminuye. En particular, las
peliculas 50/50 (Quitosano/PVA) con y sin adicion de nanoarcilla, son las que menos variacion

mostraron en su solubilidad con un valor promedio entre 25-30%.
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Figura 4. Porcentaje de solubilidad en agua.
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La Figura 5 muestra los espectros DSC de las peliculas evaluadas. En ausencia de nanoarcilla
(Figura 5a) las muestras C370 y C550 exhiben dos picos entre 131 y 203°C, y al incrementar la
concentracion de quitosano (muestra C730) se observa solo la presencia de un pico en 167,64°C,
esto puede ser debido a una mayor homogenizacion de las peliculas debido a la mayor
concentracion de quitosano. Con la adicion de 1% de nanoarcilla (Figura 5b), todas las peliculas
presentan dos picos indicando una temperatura de fusion en un intervalo de 133 a 204°C, siendo la
pelicula con menor contenido de quitosano (muestra C371) la que mayor punto de fusion presento
(134,34-203,03°C). Con la adicion de 3% de nanoarcilla se observé que las muestras C733 y C373

presentan un solo pico en el intervalo de 185 a 191°C.
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Figura 5. Espectros DSC de las peliculas evaluadas. (a) Efecto de la
concentracion de PVA, (b) y (c) Efecto de la concentracidn de nanoarcilla.

Caracterizacion fisica y mecanica. La Figura 6 muestra el efecto de la concentracion de
PVA vy nanoarcilla sobre el espesor de las peliculas obtenidas. Se observa que en ausencia de
nanoarcilla, el espesor de las peliculas incrementa al aumentar la concentracion de quitosano. Por

otro lado, en presencia de nanoarcilla, los mayores espesores fueron obtenidos con las
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formulaciones 50/50 (Quitosano/PVA).
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Figura 6. Efecto de la adicién de PVA y nanoarcilla cobre el espesor de las peliculas.
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Figura 7. Efecto de la concentracion de PVA y nanoarcilla sobre las propiedades mecénicas de las
peliculas. (a) Esfuerzo a la tension, (b) Porcentaje de deformacion, (c) Mdédulo de Young.

La Figura 7 muestra los resultados de las pruebas mecanicas realizadas a las diferentes
peliculas. En cuanto al esfuerzo a la tensidn, se observa que en ausencia de nanoarcilla las
formulacién 50/50 (Quitosano/PVA) exhibe el mayor valor, y en general, la adicion de nanoarcilla
tiende a disminuir esta propiedad. Respecto al porcentaje de deformacion, de nueva cuenta se
observa que en ausencia de nanoarcilla, la formulacién 50/50 (Quitosano/PVA) muestra el mayor
porcentaje de deformacion, sin embargo, en presencia de nanoarcilla el porcentaje de deformacion
incrementa al aumentar la concentracion de PVA. Por otro lado, respecto al mddulo de Young, se
observa que en ausencia de nanoarcilla, el moédulo de Young de las peliculas incrementa al aumentar

el contenido de quitosano, y en presencia de nanoarcilla sélo las peliculas con mayor concentracién
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de quitosano muestran un incremento con la adicion de nanoarcilla a las dos concentraciones
evaluadas. En general se observé que debido a la incorporacion de nanoarcilla, las propiedades
mecanicas de las peliculas obtenidas fueron mayores (resistencia y flexibilidad) [11, 12].
Caracterizacion antimicrobiana. La actividad antimicrobiana de las peliculas se realiz6 para
las especies de Staphylococcus aureus (S. aureus) y Escherichia coli (E.coli) midiendo el diametro
del halo de inhibicién. Las peliculas fueron evaluadas con y sin la absorcion de Aloe vera. La
Figura 8 muestra los resultados de los ensayos de absorcion de Aloe vera. Los resultados muestran
que todas las peliculas mostraron una absorcién mayor al 100% de su peso, la pelicula que presentd
el mayor porcentaje (> 300%) de absorcion fue la C370. En general, al incrementar la concentracion

de quitosano el porcentaje de absorcion tiende a disminuir.
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Figura 8. Efecto de la composicion de las peliculas sobre la absorcién de Aloe vera.
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Figura 9. Didmetro del halo de inhibicién de las peliculas: (a) en ausencia de Aloe vera, (b) con la absorcién
de Aloe vera.

Los resultados obtenidos mostraron que las peliculas no presentaron halo de inhibicion en el

caso de E. Coli, sin embargo, en presencia de S. aureus si se observé un halo de inhibicion. En la
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Figura 9a se presenta el diametro del halo de inhibicion obtenido por las muestras sin Aloe vera,
observando que las muestras con mayor diametro de halo de inhibicién son las que presentan mayor
concentracion de quitosano y nanoarcilla. La Figura 9b muestra el didmetro del halo de inhibicidn
de las peliculas después de su inmersion en la solucion de Aloe vera. En general se observo que el
halo de inhibicion fue mayor, y que éste sigue la misma tendencia que la observada en ausencia de

Aloe vera, es decir, incrementa con la concentracion de quitosano y nanoarcilla.

CONCLUSIONES

De acuerdo a las pruebas realizadas, las muestras podrian ser factibles para ser un hidrogel y
usarlo como apdsito, debido a que presentan una solubilidad menor de 45%, mayor resistencia y
mayor porcentaje de deformacion. Los analisis FTIR, muestran interacciones en los grupos
funcionales, y en algunas muestras disminuye la transmitancia, indicando que hay una disminucion
de los grupos funcionales y que estos interactuan habiendo mas entrecruzamientos en relaciones
50/50, por lo que en esa misma relacion el espesor es mayor, sin embargo, en la relacion de 30/70 el
espesor es menor a medida que se incrementa la nanoarcilla obteniendo una mayor area de
superficie para su dispersion. Los analisis microbioldgicos presentaron actividad antimicrobiana
para la especie de Staphylococcus Aureus, la absorcion en solucion de Aloe vera presento el triple
de su peso inicial en las primeras cuatro horas, en cuanto a la permeabilidad, la muestra mas
permeable fue la C370, sin embargo, al aumentar la concentracion de quitosano y nanoarcilla la
pelicula tiende a aumentar su permeabilidad.
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