Obtencidn y caracterizacion de fases de refuerzo monocristalinas y bicompatibles para 2010
su aplicacion en biocomposites para regeneracion dsea

RESUMEN

Durante afios la cirugia ortopédica reparadora ha estado utilizando injertos de hueso
autdlogo para reparar defectos déseos. Sin embargo, el uso de este tipo de implantes
presenta ciertos inconvenientes, como una disponibilidad limitada del hueso propio
(autoinjerto) o la aparicion de dolor crénico asociado con su recoleccion. Todo ello ha
impulsado el desarrollo y uso de biomateriales sintéticos como sustitutos éseos. Hoy en dia
existe una creciente demanda de materiales sintéticos para la regeneracion dsea. Ademas,
existe un gran potencial para el uso de estos materiales como soportes de las propias células
del paciente o factores de crecimiento recombinantes (FG) para acelerar y mejorar la calidad
de la regeneracidn dsea, lo que se conoce como Ingenieria de Tejidos.

La Ingenieria Tisular consiste en la combinacién de las células con un material que actua
como soporte (scaffold), de manera que se proporcionen unas condiciones adecuadas que
conduzcan a la formacién de tejido dseo. Entre los materiales utilizados para este propdsito
se encuentran las biocerdmicas, como el hidroxiapatito (HA, Ca1o(PO4)s(OH);) y el B-fosfato
tricalcico (B-Cas(P0Os),), B-TCP). Ambos, HA y TCP tienen una composicion similar a la del
componente mineral del hueso.

El Instituto de Ceramica de Galicia (ICG) de la Universidad de Santiago de Compostela, ha
llevado a cabo investigaciones en el campo de los biomateriales desde 1988, y en concreto
sobre la produccién y disefio de bioceramicas fosfato de calcio. Estos materiales presentan
una excelente biocompatibilidad, pero una tenacidad a fractura baja (1MPavm) en
comparacion con la exhibida por el tejido dseo (2-12MPavm). Este inconveniente ha limitado
su aplicacidn clinica a zonas de baja demanda mecanica. Una via para mejorar este
inconveniente consiste en el uso de fases de refuerzo monocristalinas y biocompatibles con
buena relacién de aspecto. Ademas, la obtenciéon de monocristales de este sistema (apatito)
es interesante para otras aplicaciones, como el estudio de adhesividad celular o la adsorcién
de proteinas en la superficie, los estudios de los mecanismos de disolucién, o estudios de las
propiedades mecanicas dependiendo de la orientacidon del cristal.

El método de sales fundidas, es una técnica sencilla para obtener polvos ceramicos con
morfologias diversas como "whiskers", "platelet-like", "needle", y estequiometria compleja.
Este método permite sintetizar cristales de fosfato de calcio mediante un proceso de
disolucién-precipitacién de polvos de TCP en sales fundidas .

Esta tesis presenta los resultados de la obtencién y caracterizacion de fibras monocristalinas
y biocompatibles, para su aplicacién como fase de refuerzo en biocomposites para
reparacion ésea. Se ha estudiado en profundidad el crecimiento de monocristales de fosfato
de calcio (CaPs) en sales fundidas. La caracterizacion de las muestras obtenidas se ha llevado
a cabo utilizando diversas técnicas de analisis: microscopia electrénica (MEB-EDX);
espectroscopia infrarroja (FT-IR); analisis quimico (ICP); medida de concentracidn de cloruros
en disolucion con electrodo selectivo; interferometria de luz blanca (ILB); microscopia de
fuerza atomica (MFA); y difraccién de rayos-X de polvo y monocristal (DRX).

La tesis recopila los resultados de la sintesis de monocristales a partir de polvos de fosfatos
de calcio de elevada pureza. A continuacidn se centra en el crecimiento de fibras
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monocristalinas de clorapatito (CIAp), con diferentes tamafios (milimétricos vy
micrométricos), varias morfologias (prisma y aguja) y distintas caracteristicas superficiales
(rugosidad). La estructura cristalina ha sido refinada a partir de datos de difraccion de
monocristales y polvo. Adema3s, se ha realizado un estudio de comportamiento “in vitro” en
solucion de Hanks a 37°C. Este estudio permite determinar la degradacion de los cristales en
condiciones que simulan el entorno fisiolégico, y analizar los mecanismos de disolucién que
tienen lugar en la superficie de los mismos.

Uno de los principales objetivos planteados consiste en la obtencién de cristales de
Hidroxiapatito de dimensiones milimétricas. Para ello se ha estudiado la evolucién quimica y
estructural de monocristales de CIAp hacia HA bajo diferentes condiciones experimentales.
La tesis proporciona una caracterizacidon estructural detallada a partir de datos de difraccidon
de monocristal de rayos-X de los cristales de composiciones binarias (Cas(PO4)3Cly(OH)1)
obtenidos durante el proceso de conversidn. Todos los andlisis realizados permiten analizar y
extrapolar los fendmenos que ocurren en la naturaleza, donde es frecuente encontrar
estructuras y composiciones similares a las que se han estudiado en esta tesis, como por
ejemplo las de los apatitos de origen geoldgico y bioldgico (esmalte, dentina y hueso).

Por dltimo, se incluyen los resultados de las propiedades mecanicas de las fibras
monocristalinas de CIAp y composiciones binarias (Cas(PO4);Cly(OH)1x) @ partir de medidas
de nanoindentacién. Ademas, se muestra un pequefio estudio preliminar donde se analiza la
posibilidad de aplicacion de estos monocristales como fase de refuerzo en biocomposites.
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