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Resumen:

Los hidrogeles constituyen uno de los materiales mas destacados en areas bioldgicas,
médicas y tecnoldgicas. Estos materiales conforman estructuras tridimensionales
hinchadas en presencia de agua o de fluidos biol6égicos. Son muy blandos y tienen una
gran capacidad de absorcion de agua, pero son insolubles en ella, se hinchan cuando la
absorben y aumentan considerablemente su volumen manteniendo su forma.

El polivinilalcohol (PVA) es un polimero hidrofilico y de bajo costo, a partir del cual
pueden obtenerse hidrogeles con la ventaja adicional de poseer una alta resistencia
quimica siendo a su vez biocompatibles con la sangre, fluidos corporales y tejidos. A
partir del PVA se pueden generar hidrogeles por entrecruzamiento quimico (con un
agente entrecruzante como el glutaraldehido) o fisico (mediante ciclos de
congelamiento-descongelamiento de una solucién acuosa de PVA). Esta Ultima técnica
posee las ventajas de ser sencilla, econdmica y no téxica y se basa principalmente en la
formacion de cristales poliméricos que a la vez actian como puntos de
entrecruzamiento.

Una opcién para mejorar muchas propiedades de los hidrogeles de PVA es el
agregado de cargas especificas que brindan la posibilidad de desarrollar hidrogeles
compuestos con propiedades adecuadas para ciertas aplicaciones biomédicas. La
correcta eleccion de ambos componentes del gel, el refuerzo y la matriz polimérica,
junto con la composicién y la técnica de procesamiento son esenciales para obtener
estos compuestos.

El objetivo general de la tesis fue obtener hidrogeles compuestos a partir de PVA'y
diferentes refuerzos con propiedades especificas mejoradas y potencial aplicabilidad en
diferentes campos de la biomedicina. Para ello, se optimizd, en primer lugar, el método
de obtencion de los hidrogeles de PVA. Se analizaron los efectos del peso molecular y
la concentracion del PVA y del nimero de ciclos de congelamiento-descongelamiento
sobre las propiedades finales. Ademas se encontré6 que es posible manipular las
propiedades finales de los hidrogeles mediante tratamiento térmico pos-gelado. Una vez



analizadas y ajustadas las variables del procesamiento, se obtuvieron hidrogeles
compuestos de PVA con diferentes refuerzos utilizando la técnica de congelamiento—
descongelamiento.

En primer lugar se trabajé con ferrogeles, que consisten en nanoparticulas
magnéticas (MNPs) embebidas en geles poliméricos. Pertenecen a una categoria
importante de materiales sensibles a estimulos que responden a campos magnéticos
externos. Son materiales Gnicos ya que son mecanicamente blandos, tienen una alta
capacidad de absorcion de agua y, al mismo tiempo, exhiben una fuerte respuesta
magnética. Los ferrogeles fueron obtenidos a partir de 6xidos de hierro y PVA mediante
tres rutas diferentes: por entrecruzamiento de dispersiones de MNPs recubiertas con
PVA, por entrecruzamiento de una solucion de PVA y MNPs recubiertas con un
polielectrolito (PAA) y por generacion de MNPs en el interior de la red polimérica. Se
analizaron las propiedades fisicas, térmicas, morfologicas y magnéticas de los geles
obtenidos por los tres métodos de sintesis. En todos los casos fue posible obtener
ferrogeles superparamagnéticos a temperatura ambiente con alto grado de cristalinidad y
gran capacidad de hinchamiento. Debido a la naturaleza biocompatible de los
componentes, sumado a las buenas propiedades magnéticas y de hinchamiento que
poseen, estos geles son posibles candidatos para dispositivos aplicadores de liberacién
controlada de farmacos mediante campo magnético.

Se sabe que los hidrogeles proveen de un ambiente propicio para la curaciéon de
heridas, ya que pueden absorber los excesos de exudados en las mismas, ademas de
protegerlas de infecciones secundarias y promover el proceso de cicatrizacion. Sin
embargo, las propiedades mecéanicas y de barrera a los microorganismos son muy
pobres, por lo que una estrategia para potenciar su aplicacion en este campo se basa en
incorporar nano-refuerzos a los geles de PVA, para ello se agregaron nanoarcillas y
nanofibras de celulosa. Se obtuvieron geles compuestos con mejoras en las propiedades
mecanicas a la traccién y propiedades apropiadas de permeabilidad al vapor de agua e
hinchamiento para ser utilizados como potenciales vendajes.

Todavia no se ha podido superar el desafio de construir un material para la
reparacion de cartilagos articulares que reproduzca las propiedades mecanicas del
cartilago original y que pueda integrarse a la articulacién. Los hidrogeles de PVA se han
mostrado como prometedores implantes pero su falta de integracion con el cartilago
circundante ademas de su baja resistencia mecénica y durabilidad impiden su utilizacion
en este campo. La desventaja de la mala adhesion podria subsanarse desarrollando un
hidrogel con un componente tanto bioactivo como biocompatible tal como la
hidroxiapatita (HA). Con este objetivo se prepararon geles compuestos de PVA con HA
(en diferentes concentraciones) y se pudo ver que las propiedades mecanicas fueron
mejoradas con el agregado del refuerzo, lo que indicaria que estos materiales podrian
ser adecuados para utilizarse como reemplazo de cartilagos articulares.



