Indice

RESUMEN .o s s s s s s s s 15
RESUM s s s s s s e e 19
LY =15 I 5 L O 23
Capitulo 1 INtrodUCCION ......coiieiir s 27
1.1 BioMateriales .....ooooieeiieece e 29
1.2 Reparacion del tejid0 OSE0 ......ccuueiiiiiiiiiiiiiiiee e 30
1.2.1 El1E]id0 GSEO0 ...eoieiiiiiiieee e 30
1.2.2 Reparacion ésea: Comportamiento celular ..........cccoeceviieniiennneenne 31
1.2.3 Interaccion biomaterial - NUESO.........cooiiiiiiiiiiee e 34

1.3 IMplantes MELAlICOS ....uuieiiee it 37
1.3.1 Implantologia dental ... 38
1.3.2 El titanio en implantes dentales .........ccovvviieiiiiiiiini e, 40

1.4 Introduccion al ProCeS0 SOI-GE!......ccoiuiiiiiiiiieiiee et 44
1.41 Reacciones del proceso SOI-gel........cc.uveuiiiiiiiiiiiiiiiieec e 47
1.4.2 Factores que afectan a la hidrdlisis y condensacion........................ 49

1.5 Recubrimientos sol-gel sobre aleaciones metalicas .........cccccvvceeeeennneen. 51
1.5.1 MéEtodos de depPOSICION......ccoiiii i 54

11

1.5.2 Proteccion frente a la corrosion de recubrimientos hibridos organico-

1gTo] (o F= a1 (oTo TSRS UPRTIN 56
1.6 Recubrimientos sol-gel para aplicaciones biomédicas............cccccvverrunneen. 57
1.6.1 Recubrimientos sol-gel/ iNnOrganiCos...........cccveieeaiieeiiii e 59
1.6.2 Recubrimientos hibridos organico-inorganicos .........ccccccevcveeeennneen. 60



indice

1.6.3 Recubrimientos hibridos organico-inorganicos como vehiculo de

] oT=T = Ve (o] o IS PP 62
Capitulo 2 ODbBJetiVOS...ccccciiiciris s s 65
Capitulo 3 Materiales y MEt0dos ........cccvvmvimirmirsrsirn s 71

Bo1 MaALErAIES ... e 74

3.1.1 Materiales UtiliZados .........cooiiiiiieiiiiiee e 75

3.1.2 Método de obtencién de 10S geles .......oooiiiiieiiiiiiiii e 77

3.1.3 Aplicacion, secado Y CUIAdO ........ceeveeerreiiieee e 79

3.2 Técnicas experimentales ........cccooviiiieiniierec e 82

3.2.1 Caracterizacion morfol0giCa ........cocevireeirieeriei e 82

3.2.2 Caracterizacion qUIMICA .......coovveeiiee e 83

3.2.3 Caracterizacion termiCa ........coouee i 84

3.2.4 Caracterizacion MECANICA .......c.eeeiuereieieiiee et 86

3.25 Degradacion hidrolitiCa .........coveeieeeiiiieiee e 87

3.2.6 Proteccion frente a la corrosién. Medidas impedancia electroquimica

......................................................................................................... 87
3.2.7 Medidas de angulo de contacto..........ccceceveieeerieeenee e 97
3.2.8 Estudios de liberacion in Vitro ...........cccoveeeiieiiieeeiee e 98
3.2.9 Evaluacion in VItrO...........ooceeiiie e 99

Capitulo 4  Seleccion del precursor base para aplicaciones biomédicas 105

12

4.1 Sintesis de los materiales a partir de los precursores MTMOS, VTES y

L o ST 108
4.2 Caracterizacion quimica de los recubrimientos.........cccccoevieeeiiiieneeee 110
4.3  Comportamiento tEIMICO.......coeiiiiiii it 123
4.4 ANQUIO 08 CONACTO ....v.vieeeeeeeeeeeeeeeeeee e 127



indice

4.5 Propiedades antiCorrOSIVAS ........ccceuueerreeriieieiiee e 128
4.6 Degradacion hidrolitiCa.........ooiueiieiiiiiee e 140
4.7 Liberacion de agentes terap@utiCoS........coevvviiieiiiieeniee e 142
4.8 Comportamiento CEIUIAr..........coiiei i 145
4.9 Seleccion del precursor OPtIMO ......ceeeiuireiii it 150
Capitulo 5 Sintesis y optimizacion de series de recubrimientos sol-gel con
propiedades diferenciadas ........ccccccriiircmrinimninnrr e ————— 153
5.1 Recubrimientos con distinto contenido inorganico ..........ccccveveeeieiieeene 156
5.1.1 Sintesis de la serie de materiales VTES-TEOS ..........cccevieieieenne 156
5.1.2 Caracterizaciéon quimica de la serie de recubrimientos VTES-TEOS...
........................................................................................................ 159

51.3 Comportamiento tEIMICO .....ccoceirriieriee e 166
514 Propiedades MECANICAS ........cceruiiriiiiiii e 170
5.1.5  AnQUIO € CONACIO .......voveeeeceeeecee e 174
5.1.6 Propiedades antiCorroSivas ..........couvieeeeiiiiiee e 175
5.1.7 Degradacion hidrolitiCa .........ceeeieeeiiiiiiee e 188
5.1.8 Liberacion de agentes terap@utiCos........oovveveiiiieieeniien e 190
5.1.9 Comportamiento CelUIAr........cuviii i 192
5.2 Recubrimientos con grupo funcional epoXi.........c.cceeeeiiieeeiiiiieeeiiiieeeene 197
5.2.1 Sintesis de la serie de materiales VTES-GPTMS ..........cccocoeeieee. 198
5.2.2 Caracterizacion QUIMICA ......cceceeriiieiiee e 200
5.2.3 Comportamiento tEMICO .....ccocueiiieieriee e 208
5.2.4 Propiedades MECANICAS .......ccooiuuiiiiiiiiiieiee e 214
525  ANQUIO A€ CONACIO ... 219
5.2.6 Propiedades antiCorroSivas ..........couvieeeeiiiieee e 220

13



indice

5.2.7 Degradacion hidrolitiCa .........c.eeevviieeei i 232
5.2.8 Liberacion de agentes terap@utiCos.........cccvvveerieeiieeeiee s 234
5.2.9 Comportamiento Celular........ccooiiiiiiiiiie e 236
5.3 Seleccion del recubrimiento éptimo para la aplicacion biomédica. ....... 242

Capitulo 6 Disefno a medida del recubrimiento (nivel bioactividad, control

de la velocidad de degradacion y de la liberacion de farmacos)................. 247
6.1  Nivel de bioactividad ............eeiiiiiiiiiie e 249
6.1.1 Sintesis de recubrimiento con HAP .....oooiiiiiiiie e 249
6.1.2 Comportamiento térmico con distintas cargas de HAp ................ 253
6.1.3  ANQUIO dE CONACID ......eoeeeeceeeeecee e 259

6.2 Control de la velocidad de degradacion y la liberacién de farmacos .... 260

6.2.1 Estudio mediante FTIR del efecto de las condiciones (tiempo y
temperatura) de curado del recubrimiento 2V:8G...........ccocvevicieeeeecieeeee 260
6.2.2 Caracterizacion de la formacion de red mediante DSC ................ 263
6.2.3 Angulo de contacto con distintos tratamientos de curado............. 267
6.2.4 Degradacion hidrolitica con distinto tratamiento de curado........... 268

6.2.5 Estudio de la influencia del grado de entrecruzado en la liberacién

de agentes terapEULICOS ....couiiuuiiiiiiiiiee s 270
6.2.1 Estudio de la influencia en la cantidad de farmaco incorporado en la

] oT=T = Ve (o] o SO U PR TTOPRRURRRTIN 272

6.3 Discusion del disefio a medida del recubrimiento 2V:8G............ccc...ee. 274
Capitulo 7 CONCIUSIONES ......covvemrrrrrssinisssrssnr s sn s sssms s s s sms s smssnsanas 277
L€ o= T T 281
Referencias ......cuviieiiiiirr i 295
Y 3= o TN 307

14



