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La present tesi doctoral titulada “Materials de silice funcionals per a I'alliberament
controlat, deteccié i eliminacié de molécules d’interés” es centra en el disseny i
desenvolupament de materials hibrids organico-inorganics per aplicacié dels
conceptes de Quimica Supramolecular. Durant el desenvolupament de la present
tesi doctoral es prepararen i caracteritzaren diferents materials de base de silice

per a diferents aplicacions.

La primera part de la tesi es centra en el desenvolupament de materials basats en
silice capacos de variar el seu comportament fluorescent en funcié de la presencia
o0 absencia d’un analit al medi. Aquestos materials utilitzen com a suport
nanoparticules de silice que es funcionalitzen superficialment amb dues unitats
diferents, una de coordinacid i una d’indicacié (un fluorofor). La interaccié de
I'analit d’interés (en aquest cas, anions) amb la unitat de coordinacié modificara
les propietats d’emissid del fluorofor. Aixi, es prepararen dos materials als quals el
grup fluorescent és rodamina mentre que el grup coordinant és un imidazolat o
una sal de guanidini respectivament. Després de caracteritzar ambdds materials,
es va estudiar el seu comportament davant diferents especies anidoniques a
diferents concentracions. Resultaren selectius a la preséncia de benzoat (el
material funcionalitzat amb imidazolats), dihidrogen fosfat i hidrogen sulfat (el

material funcionalitzat amb sals de guanidini).

El tercer capitol de la tesi es centra en I'aplicacié de materials hibrids organico-
inorganics per a la deteccid i eliminacid d’espécies altament toxiques com els
agents neurotoxics. Aquestos sén compostos organofosforats capagos de causar
greus lesions al sistema nervids central. En una primera aproximacio, s’utilitza el
concepte de porta molecular per a la deteccié d’agents neurotoxics. Aixi, s’utilitza
com a suport inorganic un material mesoporods de silice (MCM-41) al qual els
porus es carreguen amb un colorant que actua com a indicador mentre que la
superficie externa d’aquest solid es funcionalitza amb una molécula capag¢ de
reaccionar amb els agents neurotoxics. Aquesta molécula és capag¢ de

interaccionar entre si (mitjancant enllagos d’hidrogen) per a formar una xarxa que
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bloqueja I'eixida dels porus. En presencia de DCP (dietilclorofosfat, un simulant
d’agent neurotoxic), i després de la reaccié entre el simulant i aquesta molécula,
es produeix una reorganitzacié espacial que permet I'alliberament del colorant.
Aixi, la presencia dels agents neurotoxics esta senyalitzada per un canvi de color.
En una segona aproximacio, s’estudia I'utilitzacié de suports inorganics del tipus
MCM-41 com a materials per a I'eliminacié d’agents neurotoxics. Per aixd, es van
modificar quimicament les superficies d’aguestos materials de silice per
tractament amb diferents bases. Com a conseqiéencia d’aquest tractament basic,
els silanols de la superficie es desprotonen originant els correspondents silanolats
(nucleofils forts). Aquestos silanolats sén capacgos de reaccionar amb els agents
neurotoxics per a descompondre-los i afavorir la seua eliminacid d’'un medi

contaminat.

Per ultim, s’estudia I'aplicacié dels materials hibrids organico-inorganics
funcionalizats amb portes moleculars en aplicacions d’alliberament controlat,
concretament, en alliberament controlat intracel-luar de farmacs d’interés. El
material hibrid esta compost per un suport de silice mesoporosa al qual els porus
es carreguen amb un compost citotoxic (camptotecina) i la seua superficie externa
es funcionalitza amb una gluconamida. La preséncia d’una monocapa densa de
gluconamides a I'exterior del material inhibeix I’alliberament del compost
citotoxic. Al afegir enzims amb capacitat d’hidrolitzar els enllagos amida (amidasa i
pronasa) es produeix l'alliberament de la camptotecina. El comportament

adequat del material es va comprovar in vitro i in vivo (en cel-lules Hela).



