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Introduccidn

“Y A PESAR DE LA IGLESIA, LA
PLASMOGENIA, SU MAS POSTRERA Y
MAS FORMIDABLE ENEMIGA DE
TODAS, DESTERRARA EL FANATISMO,
DEMOSTRANDO QUE NO ES
NECESARIO EL HIPOTETICO CREADOR
PARA LA PRODUCCION DE SERES
VIVIENTES, Y NADA NI NADIE PODRAN
EVITAR ESTA CORRIENTE DEL
VITALISMO, PORQUE TODA LA GIENCIA
Y TODA LA RAZON HUMANA MARCHAN
A PASOS ACELERADOS HACIA LA
ULTIMA CONQUISTA DEL
PENSAMIENTO SOBERANO Y LIBRE"
ALFONSO L. HERRERA
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Agregados Cristalinos de Morfologia Inducida de Sr y Ca. Aplicaciones a la
ciencia de materiales y fendmenos de Biomineralizacion

1. Generalidades de la Biomineralizacion.

La formacion controlada de minerales en organismos resulta en la
biomineralizacién de materiales amorfos o cristalinos, de forma, simetria y
ultraestructura bien definidas. Estos sdlidos biogénicos han sido objeto de
extensas investigaciones en los campos de la sistematica biolégica y la
paleontologia. En contraste, los procesos bioldgicos, quimicos y bioquimicos que
intervienen en el fendbmeno, asi como sus implicaciones geoldgicas Yy
geoquimicas, unicamente han sido estudiados en detalle recientemente. Esos
estudios han dado una nueva visibn y nuevos conceptos a la ciencia de
materiaies y a la ingenieria de los cristales.

En este trabajo se plantea la utilizacion de los Agregados Cristalinos de Morfologia
inducida (IMCA por sus siglas en ingles) como analogos de la biomineralizacién
mediada por matriz, y se estudia la influencia que presentan 12 aminoacidos sobre
el patrén morfogenético de los agregados cristalinos de morfologia inducida de
carbonato de calcio y de estroncio, crecidos a pH alcalino.

2. Justificacion.

En el laboratorio, ia cristalizacion controlada de materiales inorganicos es
notoriamente dificil, y en términos practicos, nosotros ejercemos un minimo
control sobre las propiedades de los materiales, como tamano, forma, orientacién
cristalogréfica, agregacion y textura. Sin embargo algunos organismos utilizan
ciertas estrategias para influir sobre éstas, creando estructuras con propiedades
mecéanicas bien definidas (fenémeno conocido como biomineralizacién) y
pobremente logradas por los cientificos de materiales.

Los agregados cristalinos de morfologia inducida (IMCA) crecidos en geles de
silice a pH basico, descritos por Garcia-Ruiz en la década de los 70, se muestran
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tentativamente como un modelo andlogo a la biomineralizacién mediada por una
matriz organica, por lo que es de primordial importancia conocer todos los factores
que afectan la morfologia de estos agregados cristalinos. Ademés considerando
que moléculas organicas como los aminoacidos pueden ser adsorbidas en caras
especificas de los cristales, éstos podrian modificar el habito cristalino del
monocristal, y por lo tanto también cambiaran la morfologia del agregado,
abriéndose asi la posibilidad de disefiar compuestos con propiedades especificas.
Por otro lado. considerando que en la era precambrica habia una gran cantidad de
silice coloidal, no es de extrafar que se dieran precipitaciones cristalinas dentro de
él y que adoptaran morfologias atipicas semejantes a las que presentan los IMCA,
las cuales al ser preservadas en las rocas, produjeran estructuras que pudieran
confundirse como microfésiles biolégicos (Garcia-Ruiz, 1993).

3. Objetivos Generales.

*
0.0

Sintesis de agregados cristalinos de morfologia inducida de Sr y Ca obtenidos
en geles de silice preparados a valores de pH basico mediante las reacciones:

Na,CQs; + SrCl;, — silice-SrCQO;
Na,CO; + CaCl, — silice-CaCO,

“ Determinacion de la influencia de la inclusién de los 10 aminodcidos esenciales
en el gel de silice sobre la morfologia de los agregados crecidos en él.

)
0.0

Determinacion de la aplicacion de los agregados cristalinos de morfologia
inducida como un modelo de investigacion para la biomineralizacién natural.
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4. Introduccién.

4.1 La importancia de los agregados cristalinos y de los patrones de
crecimiento mineral en seres vivos.

4.1.1 Los patrones de crecimiento mineral y su importancia en los seres
vivos.

La formacién de minerales con una estructura ordenada en la naturaleza, es
creada por la interacciéon de diferentes fendmenos como los de transporte, los
gravitatorios, los campos electromagnéticos de la tierra y actualmente se piensa
que los fenémenos de auto-organizacién también toman parte en el desarrollo de
este tipo de depdsitos minerales (Jacob y col, 1994).

Asi la detallada similitud morfoldgica de las bandas de precipitacién peridédica en
algunas muestras minerales, como la roca cebra, el ojo de tigre, la wurtzita, la
sphalerita ¢ la agata (Figura 1), similares a los patrones quimicos, sugiere que la
formacion de los patrones de estos mineraies, fue de alguna manera también
gobernada por procesos de auto-organizacién, como en las estructuras de
Liesegang (Krug y col., 1994).

Los patrones espaciales de alta regularidad y diversidad, se forman en soluciones
quimicas no agitadas (uniformes bajo ciertas condiciones), fuera del equilibrio
quimico. Este rompimiento en la simetria es resultado del acoplamiento de los
fenébmenos de cinética quimica con los procesos de transporte, tales como la
difusidn o la conveccion, asimismo en algunos casos se observan efectos
inducidos por la gravedad. Ejemplos de este fendmeno son la depositacién de
masa en forma de aniilos de Liesegang, la formacién espiral de actividad quimica
en la reaccién de Belousov-Zhabotinskii, la propagacién de ondas de patrones en
forma de mosaico obtenidos en capas reactantes de socluciones, y el movimiento
dinamico de una interface entre dos liquidos inmisibles. El ordenamiento espacial
en escala macroscopica se observa frecuentemente en los sistemas quimicos
fuera del equilibrio termodinamico. Usualmente el fenémeno ocurre en fase liquida,
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pero involucra una transicién de fase a un producto de reacciéon sélido (Moreno,
1998).

En 1952, Alan Turing sugiri6 una posible conexién entre los patrones en los
sistemas Dbiolégicos y los patrones que pueden en principio, formarse
espontaneamente en sistemas quimicos de reaccion-difusion (sistemas
auto-organizados). Esos patrones son variaciones espacio-temporales en los
campos de concentracién de los reactantes quimicos. Los analisis de Turing
estimularon considerables investigaciones teéricas sobre ia formacién de patrones
por medio de modelos matematicos, pero esos patrones nunca fueron vistos en
experimentos controlados de faboratorio, sino hasta 1990 (Castes, 1990)
subsecuentemente hubo una renovacién en el interés en la formacién de patrones
quimicos y su relacién con patrones similares observados en diversos sistemas
fisicos(como los patrones de crecimiento mineral) y biolégicos. En el caso
particular de los sistemas biolégicos, los mismos principios que rigen los patrones
espaciales en sistemas fisicos y quimicos tendran un importante impacto en la
ciencia de los sistemas no lineales (Moreno, 1998).

Anillos de liesegang Mineral ojo de tigre

Figura 1. Ejemplos de minerales con bandas de precipitacién periédica y de anillos
de Liesegang.




David Jauregui Zaiijga Introduccién

4.1.2 Los agregados cristalinos y su importancia en los seres vivos.

Cuando se forma un ndcleo cristalino, éste no dispone de espacio ilimitado para
sequir creciendo. En general, nicleos de la misma sustancia o de sustancias
distintas aparecen a lo largo del tiempo del crecimiento del cristal, y condicionan
el espacio utilizable para los cristales en crecimiento. De esta manera surgen
determinadas relaciones espaciales entre los cristales y el resultado de ello es la
formacién de agregados cristalinos (Amorés, 1990).
Los agregados cristalinos pueden ser de la misma especie o de diferentes
especies y gozar de ciertas relaciones geométricas entre los elementos
cristalograficos de los individuos agrupados, lo que permite clasificarlos asi
(Amords, 1990):
a) Agregados homogéneos (de la misma especie):

1) Agregados anaxicos: Sin ningun elemento cristalografico comun.

2) Agregados uniaxicos: Con una direccién cristalogréfica paralela.

3) Agregados biaxicos: Con dos direcciones cristalograficas paralelas.

4) Agregados triaxicos: Con tres direcciones cristalograficas no coplanarias

paralelas.

b) Agregados heterogéneos:

1) Agrupaciones irregulares.

2) Agrupaciones regulares o epitaxias.

3) Agrupaciones paralelas o cristales mixtos.

4) Sintaxias.
En ios organismos ios agregados cristalinos conforman las partes duras de éstos,
y estan ampliamente distribuidos en todos los reinos vivientes. Los agregados
usualmente estan arreglados de una manera ordenada vy los ejes cristalogréficos
estan parcial o completamente ordenados (Lowestam,1981). Esas estruciuras
ordenadas estan generalmente diferenciadas dentro de un nimero de unidades
microarquitecturales, cada una de las cuales esta envuelta en una matriz organica.
También hay agregados cristalinos con los ejes cristalograficos arreglados de
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manera azarosa, aunque Son menos comunes, ya que sélo se han encontrado en
algunas algas (Lowestam, 1981).

4.2 Los fenémenos fuera del equilibrio termodinédmico y su importancia en
la naturaleza.

La termodinamica clasica ha jugado un papel determinante en el desarrolio de la
ciencia y tecnologia modernas. Sin embargo, posee ciertas limitaciones, ya que
solo puede ser utilizada en procesos irreversibles y en las transiciones entre los
diferentes estados en equilibrio. Por otra parte, la segunda ley de la termodinamica
nos dice que un sistema abierto tendera hacia la minima energia libre 0 méaxima
entropia hasta que se encuentre en un punto de equilibrio (es decir, se dirige hacia
lo que se conoce como una “muerte caldrica"). Sin embargo, nuestra experiencia
demuestra que algunos de los mas importantes e interesantes procesos en la
naturaleza son irreversibles y se encuentran fuera del equilibrio termodinamico.
Un buen ejemplo lo proporcionan los organismos vivos, 1os cuales consumen
energia quimica en forma de nutrientes, desarrollan un trabajo, excretan materia y
dispersan energia en forma de calor (es decir, forman un sistema abierto), sin
cambios extremos, manteniendo un alto grado de orden interno, esto representa lo
que es llamado un estado estacionario ¢ estable, también llamado punto fijo o de
equilibrio u homeostasis.

Un sistema que existe fuera del equilibrio termodinamico tiene la capacidad de
generar altos niveles de orden (orden molecular correspondiente a fluctuaciones
magcroscopicas estabilizadas por intercambios de energia con su ambiente, "orden
a través de las fluctuaciones”), es decir de auto-organizarse (Nicolis y Prigogine,
1977). Para que un sistema como éstos exista, debe de disminuir su entropia
interna, es decir tiene que exportar entropia a su alrededor para no violar la
segunda ley de la termodindmica, por lo que debe disipar calor para auto-
sostenerse. Asi, obligatoriamente tiene que ser un sistema abierto en donde el
flujo de energia sea diferente de cero. Prigogine denominé a los sistemas que
exportan entropia hacia sus alrededores para mantener su organizacion interna
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como “estructuras disipativas” (Nicolis y Prigogine, 1977). Acorde con é|,
generalmente es posible distinguir entre dos tipos de estructuras: estructuras en
equilibrio, las cuales pueden existir en un sistema aislado, y ias estructuras
disipativas, ias cuales Unicamente pueden existir en contacto con su alrededor.
Las estructuras disipativas despliegan dos tipos de desarrollo; cerca del equilibrio
su orden tiende a destruirse, pero lejos del equilibrio el orden puede mantenerse y
nuevas estructuras pueden ser formadas (Nicolis y Prigogine, 1977).

La descripcion de las estructuras disipativas y los fenémenos de auto-organizacion
tiene importantes aplicaciones en muchos campos desde el entendimiento de la
creacion del universo a partir del big-bang (Fox, 1980), hasta el estudio de la
evolucion de las sociedades. Siendo de vital importancia en el estudio del origen
de la vida (Eigen 1971; Eigen y Schuster, 1977; Fox, 1980; Kauffman 1991), asi
como en la evolucidn bioldgica, en los procesos de coevolucidon y extincién masiva
(Eigen, 1971; Kauffman, 1991). Por otro lado, la auto-organizacién también tiene
un enorme potencial hacia la construccién de sdlidos con morfologias bien
definidas a escala nanométrica, en la investigacién hacia el desarrollo de la
inteligencia artificial y en la dilucidacién de los patrones de las redes neuronales
humanas.

Otra contribucién importante para los estudios de la auto-organizacion es la teoria
sinergética de Haken. La sinergética es un campo de investigacion
multidiciplinario el cual propone que los sistemas abiertos estan compuestos de
multiples partes que interactian unas con otras para formar estructuras
funcionales espacio-temporales por medio de la auto-organizacion (Haken, 1985).

4.3 Los agregados cristalinos de morfologia Ainducida crecidos en geles de
silice preparados a valores de pH basico.

En las primeras décadas de este siglo el bidlogo mexicano Alfonso L Herrera,
pionero en las investigaciones acerca del origen de la vida, tratando de producir
estructuras que imitaran a los sistemas vivos, trabajé con sustancias que é|
consideraba como esenciales para la vida (entre las que se encontraban las sales
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de metales alcalinotérreos y el silice coloidal), y obtuvo ciertas estructuras que
simulaban las morfologias tipicas de los organismos (Herrera, 1942).
Posteriormente, en la década de los 70, el profesor Garcia-Ruiz se dio cuenta de
que la difusion de soluciones de carbonatos de metales alcalinotérreos (Ca, Sr,
Ba) en un gel de silice preparado a valores de pH alcalinos (entre 8 y 10)
conteniendo iones carbonato, producia precipitados cristalinos de formas atipicas,
(redescubriendo asi parte de los trabajos de Herrera, Leduc, entre otros), (Garcia-
Ruiz y Amorés, 1981; Baird, 1992). Este tipo de agregados han sido definidos
como precipitados nanocompuestos, que estan formados por dos fases bien
definidas, una cristalina de metal carbonato, y una membrana de metal silicato
amorfa bajo andlisis de rayos X, que actia como el sitio para el crecimiento
progresivo de la estructura tridimensional de los cristales que forman el agregado
y que controla su morfologia auto-organizada no cristalografica. Dada esta
caracteristica, Garcia-Ruiz propuso el nombre de agregados cristalinos de
morfologia inducida, para nombrar a estos precipitados (Garcia-Ruiz, 1985).

4.4 Los agregados cristalinos de calcio y estroncio, una revision general y

su papel en los seres vivos.

4.4.1 Los agregados cristalinos de calcio

De entre los 40 diferentes minerales que se conocen que estan presentes en los
organismos vivos, 20 de ellos son compuestos de calcio y otros dos son
asociaciones entre un mineral de calcio y algin otro mineral. Asi entre los
minerales de calcio mas extendidos se encuentran los carbonatos y los fosfatos, la
gran mayoria de los cuales son formados como agregados en los organismos.

Muchos minerales biolégicos contienen fosfato de calcio como su componente
mayor, aunque su distribucién esta confinada al reino animal. Los minerales de
fosiato de calcio se encuentran formando parte importante de los endo esqueletos
de los vertebrados, asi como también se encuentran presentes en algunos
platelmintos, ectoproctos, anélidos, moluscos y de manera muy importante en los
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artropodos, como parte constituyente de su exoesqueleto (Lowestam, 1981;
Lowenstam y Weiner, 1982).

Por otro lado, los cristales de carbonato de calcio ocurren en los sistemas
biolégicos principalmente como calcita o aragonito y se encuentran ampliamente
distribuidos en todos los phyla La vaterita también estd presente, pero no es muy
frecuente. El tamafo y las caracteristicas morfolégicas de esos cristales y su
estado de agregacién muestran gran diversidad entre los diferentes grupos de
organismos. Asi, cada organismo mantiene tipos especificos de patrones
cristalinos, y esto implica que las condiciones bajo las cuales el cristal crece, al
menos en parte esta bajo control genético. Sin embargo, muchas similitudes son
encontradas en los procesos de crecimiento cristalino entre organismos alejados
filogenéticamente como plantas y animales (Watabe, 1974).

En general, los cristales de carbonato de calcio en sistemas biolégicos estan
presentes como agregados policristalinos ¢ en mosaico, o como agregados con
una orientacién preferencial. Muchos factores influyen en la formacién de la
calcita, vaterita o aragonito en los sistemas bioiégicos, incluyendo la matriz
organica y los parametros medioambientales como temperatura, salinidad y
concentraciones de los iones en el agua (Watabe, 1974; Falini y col. 1996).

4.4.2 Precipitacion polimoérfica del carbonato de calcio

El carbonato de Calcio anhidro puede presentarse en la naturaleza en cualquiera
de sus tres variantes polimoérficas conocidas: calcita, aragonito o0 vaterita,
precipitando cada una de ellas en diferentes condiciones. Con ayuda de la
termodinamica es facil demostrar que para unas condiciones de temperatura (T) y
presidn (P) determinadas, sdio una variante polimaérfica es estable; pero cuando el
CaCO3 es precipitado a P y T constantes (como las ambientales) la formacion de
uno o de otro polimorfo depende de otros factores, como la velocidad de
precipitacion.

La calcita es el polimorfo mas estable a P y T ambientales y tiene una estructura

cristalina muy similar al aragonito, siendo la mayor diferencia entre éstos Ila
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organizacién y orientacion de sus moléculas de carbonato (Falini, 1996). La
vaterita es metaestable en las mismas condiciones con respecto a la calcita y el
aragonito, por lo que las soluciones acuosas en condiciones de equilibrio para la
vaterita estaran sobresaturadas con respecto a los otros dos polimorfos.

En una solucién de iones Ca®* y COs® en las cuales sus concentraciones estén
muy cerca del equilibrio, la agrupacién de aniones y cationes se dard muy
lentamente, por lo que adoptard la configuracion mas simétrica y de menor
numero de posiciones equivalentes y por lo tanto de menor entropia de formacién,
es decir, la de la calcita. Si hay un aumento en la sobresaturacion de los iones, la
velocidad de agrupacion de éstos aumentara, por lo que habra una reduccién de la
capacidad de orientacién de los grupos carbonato y aumentara el desorden de
acumulacion, por lo tanto, este desorden no podra ser asimilade por una
estructura tan ordenada como la calcita y precipitara en la forma del aragonito, que
posee un mayor numero de posiciones permitidas. Si la sobresaturacién
sobrepasa la capacidad del aragonito para absorber el desorden de configuracion,
entonces el CaCOs precipitara en la forma de la vaterita, que es la estructura que
permite acumular un mayor numero de defectos; sin embargo, como resultado de
la precipitacion se dara una disminucién en la scbresaturaciéon de la solucién de
tal forma que llegara el momento que precipite el CaCO; como aragonito o como
calcita, esto explicaria la transformacion “in situ” vaterita-aragonito y vaterita-
calcita (Garcia-Ruiz, 1980). Cuando la sobresaturacion es aun mayor, el sistema
tiende a responder con un cambio textural (como los esferulitos) y por daltimo
adoptando una configuracién amorfa.
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Tabla 1: Datos comparativos de los tres polimorfos del CaCO;

Calcita Aragonita Vaterita

Volumen de celda (A °) 367.5 226.9 375.8

Volumen molar (cm’) 39.934 + 0.15 34151 0.5 37.13+0.5

Densidad (gr/cm’) 2.712 2.930 2.653

Sistema cristalino Trigonal Rémbico Hexagonal

Constantes de lared (26°C) |a,=6.412 a,=7.968 a,=7.15

A) o = 101°55° be=5.741 c,=8.524

c,=4.959

No. de moléculas/celda(Z) 6 4 6

Solubilidad gr/cm’ (25°C) 0.0014 0.00153 ?

Producto de solubilidad 4.7.10° 6.9.10° ?

(25°C)

Grupo espacial R3c Pmna P6,22

Tipo de posiciones eq. 2Ca,2c,60, 4Ca,4C,40,,8y 2Ca,2Cay,
2Cam
6C,60;,120y

No de posiciones eq. 3 4 6

4.4.3 Los agregados cristalinos de estroncio

En los organismos, los agregados de estroncio unicamente se presentan como
minerales de sulfato de estroncio (celestita), constituyendo solamente una parte
pequefa de la testa de los radiolarios (Lowestam, 1981; Lowenstam y Weiner,
1982). Por otro lado, el Sr también puede encontrarse como elemento traza en los
agregados de calcio.

4.5 Los procesos de biomineralizacién en seres vivos

La biomineralizacion es el proceso por el cual los organismos vivos forman sélidos
inorganicos y hay dos tipos diferentes. La biomineralizacién biolégicamente
inducida en la cual el organismo modifica su microambiente local, creando las
condiciones necesarias para que se dé la precipitacion, por medio de la
interaccion entre metabolitos biolégicos y los cationes presentes en el medio
ambiente externo, resultando agregados policristalinos con un arreglo azaroso de
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sus constituyentes minerales, con morfologias casi idénticas a las reflejadas por
los minerales precipitados en condiciones inorganicas (Lowenstam, 1981). Este
proceso de formacién de minerales, es él estado méas primitivo en la evolucién de
la formacién de minerales biogénicos, y esta ejemplificado por algunas bacterias y
algas.

El otro tipo de biomineralizacion es el mediado por una matriz organica, en el cual
esta matriz controla la precipitacién y el arreglo de los cristales minerales, por
medio de interacciones electrostaticas, complementaridad geométrica,
estereoquimica, o de limitacién de espacio. Asi, el tipo mineral, la orientacién de
los ejes cristalograficos y la microarquitectura estan bajo control genético
(Lowenstam y Weiner, 1983; Addadi y Weiner, 1985; 1989). Conformando la
matriz se encuentran un grupo de macromoléculas (proteinas ricas en &cido
aspartico y glutamico), que estan en contacto directo con la fase mineral, y cuya
funcion principal es la nucleacién de los cristales inorganicos, la regulacién de su
crecimiento, su orientacion cristalografica y la determinacion del polimorfo (Weiner
y Traub, 1983; Mann 1983). Esas moléculas son nombradas como proteinas
acidas o como proteinas solubles de la matriz, y se encuentran formando una
especie de emparedado, en donde un segundo componente de la matriz, conocido
como proteinas no acidas o como proteinas insolubles de la matriz, se encuentran
formando el relleno de este. Al parecer, su uUnica funcién es dar soporte a las
proteinas acidas, ya que este componente no se encuentra presente en todos los
organismos que realizan la biomineralizacién mediada por matriz. La forma de la
matriz organica involucra la activacién espécifica de la nucleacién en la superficie
de ella, pero propiedades como la estructura cristalina y la orientacién estan
determinadas por factores quimicos de la matriz (Mann, 1988). La
biomineralizacion mediada por una matriz es de particular interés por el control
que ejerce sobre la formacién de cristales y porque se relaciona mas con la
produccién de los IMCA (dado que la membrana de polisilicato es la que controla
ia morfologia de los agregados).

13




Dayvid Jauregni Ziiiga Introduccidn

4.6 El papel de los geles de silice, sintesis y propiedades utiles en la

obtencién de agregados cristalinos de morfologia inducida.
4.6.1 Caractleristicas generales de los geles de silice.

Los geles son sistemas de naturaleza semi-sélida ricos en liquido, estan formados
de suspenciones o soluciones por estabilizamiento de un sistema tridimensional
entre las moléculas de un primer componente. Un segundo componente,
generalmente agua (aunque pueden ser solventes organicos), permanece como
una fase continua en la red (Henisch, 1988). Los procesos de gelificacion son
diversos y pueden ser por procesos fisicos (variaciones de temperatura en las
gelatinas), o por reacciones quimicas (reacciones de policondensacién o
poliadicién en geles de silice). Un gel de silice es asi un hidrogel porque su fase
continua es agua.

Los geles como sistemas han sido empleados en ei crecimiento de cristales de
compuestos de baja solubilidad (Moreno, 1995). Dentro de toda la amplia gama de
geles que existen, los de silice son un excelente medio para el crecimiento de
cristales de casi cualquier sustancia bajo condiciones controlables (Fisher y
Simons, citados por Henisch, 1988), debido a sus propiedades inertes con
respecto a los compuestos crecidos en él. Asi los geles de silice son el mejor y
mas versatil medio de crecimiento de cristales (Henisch, 1988).

4.6.2 Propiedades fisicas y quimicas de los geles de silice.

Es evidente que diversas caracteristicas fisicas y quimicas de los geles influyen en
la calidad de los cristales crecidos en ellos, como el tamafio de poro de la red
polimérica, la firmeza y transparencia del gel, la velocidad de difusion a través de
él y las interacciones que tenga el gel con el cristal, Ia solucion precipitante o los
reactantes que puedan ser incluidos en su red polimérica.

El tamano y distribucién de los poros del gel dependen del método y pH de
preparaciéon. Los geles de silice preparados a pH 6, por neutralizacion del
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metasilicato de sodio (1.06 g/ml) con acido acético, muestran una distribucién
azarosa de los poros con un promedio de tamafio de poro de 50 a 150 nm. Por
otro lado, a valores de pH de 10 se tienen tamafios de poro mas grandes que a
PH 6, y con una distribucién mas homogénea. Para geles obtenidos a partir de la
hidrolisis del TMOS (tetrametoxisilano), a una concentracion de 20%, v/v el
promedio de tamafio de poro es de 50 a 100 nm, mientras que a una
concentracién de 10 % v/v el promedio de tamario de poro varia de 150 a 200 nm
(Moreno, 1999).

La firmeza y transparencia de un gel depende del pH de la solucién antes de la
gelificacion y de la naturaleza de los iones presentes. La velocidad de difusion
depende del tamario de las particulas que difunden en relacion con el tamafio de
poro del gel y de la interaccién de las particulas con las superficies internas del
gel. La estructura de los geles de silice depende significativamente del método de
preparacion.

Por otfro lado, el proceso de gelificacion es muy complicado; sin embargo, es
conocido que dos iones estan involucrados HsSiOs y H.Si0s2, produciéndose en
cantidades relativas dependiendo de la concentracién de iones hidrégeno. Asi
mientras el ion HSiO,? es favorecido a valores altos de pH, y es en principio mas
reactivo, el ion H3SiO, es favorecido por valores moderadamente bajos de pH y
puede ser el responsable de la polimerizacion (Henisch, 1988).

La polimerizacién empieza cuando se forman pequenas esferas de polimero de
unos pocos angstroms de didmetro (particulas primarias). Estas particulas
contintian creciendo hasta que alcanzan un tamario particular en donde los grupos
silanol {grupos hidroxilo unidos a la superficie de los atomos de silice) sobre
particulas poliméricas primarias adyacentes se condensan con la eliminacion de
agua (Scott, 1993). Esta condensacién hace que las particulas poliméricas
primarias se unan unas con otras iniciando la gelificacién (Figura 2). Durante este
proceso, las particulas primarias pueden tener didmetros de unos pocos
angstroms hasta cientos de angstroms, dependiendo de las condiciones de
formacién (Scott, 1993).
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o = OQOO
o © O

O
0 O
Particulas primarias Particulas primarias Gel formado
del gel de silice incrementindose de
formindose tamaiio

Figura 2. Formacién de los geles de sitice

La matriz de las particulas poliméricas consiste de una cubierta de atomos de
silice unidos a atomos de oxigeno por enlaces  siloxano
(enlaces oxigeno-silice-oxigeno). Sin embargo, sobre la superficie de cada
particula primaria hay algunos grupos hidroxilo residuales no condensados que le
confieren cierta capacidad polar al gel. Tedricamente los grupos hidroxilo pueden
ser de uno de tres tipos: primario, secundario o terciario (Figura 3). Asi, el gel de
silice puede absorber moléculas en su red polimérica tanto organicas como
inorganicas. De igual modo, el cristal crecido en el gel puede incorporar parte de
este durante su crecimiento (Patel y Bhat, 1972).

|(}!H ?H ?H T)H (I)H Cl)H (|3H (I)H CI)H
N PP Py
Grupo hidroxilo primario Grupo hidroxilo secundario Grupo hidroxilo terciario

Figura 3. Formas en las cuales se pueden presentar los grupos hidroxilo en la
superficie del gel.
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4.6.3 Sintesis de geles de silice

Hay dos procesos muy usados para la obtencion de los geles de silice, y estos son
por medio de la neutralizacién del metasilicato de sodio o por la hidrélisis de los
siloxanos (tetraetoxisilano TEOS o tetrametoxisilano TMOS).

Para formar un gel de silice a partir de los siloxanos, se tiene que preparar una
solucion acuosa de 2 a 20 % v/v de TMOS o TEOS y agitar continuamente, dado
que los siloxanos son muy solubles en alcoholes pero no asi en agua. Entonces el
TMOS o el TEOS reaccionaran con el agua conforme la siguiente ecuacion
siguiendo la reaccién hasta que se forma una red tridimensional:

lOH OIH (IJR (l)H
2 HO—Sli—OH + HOH + OH—-ST—OR — HO--S';—O—SII— OR + 2ROH

OR OR OR OR

Este método tiene la ventaja de que no se presentan iones adicionales
contaminando el gel. Es importante sefialar que una vez que se ha dado la
hidrdlisis, la polimerizacion se debe de llevar en condiciones estaticas a fin de
obtener geles con buenas propiedades mecanicas (Moreno, 1995).

La otra forma de preparar un gel es por medio de la neutralizacion del metasilicato
de sodio. Cuando el metasilicato esta en solucién, se puede considerar que el
acido monosilicico es producido mediante el siguiente equilibrio dinamico:

NaySiOs + 3H,0 @ H,SiO4 + 2NaOH

Asi, si se neutraliza el NaOH, entonces el acido monosilicico se puede polimerizar

con la subsecuente liberacién de agua formando una red tridimensional de enlaces
(S—O),, creando un polisiloxano (Figura 4), y dado que el proceso de
polimerizacion continua, el agua producida se acumula en la superficie del gel
dando el fenédmeno conocido como sinéresis.
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(|3H CI)H ?H |OH ?H (l)H CI)H T)H
HO—Sli—OH + HO—Sli_OH - HO—w?i—O—Slji—OH +HOH + HO—?i—-OH ~ HOﬁSIJ—O-Sll-—O—Slo—OH +2HOH

CH OH CH OH OH OH OH OH

Fig. 4 Polimerizacién del acido silicico

La neutralizacién del metasilicato de sodio puede darse por medio de la adicion de
cualquier &cido a la solucién (por gjemplo HCI o H>S0,), agregando la cantidad de
acido necesaria para llevarlo a un pH determinado. Aunque este método tiene la
ventaja de que se controla mejor el pH del gel, se da la formacién de productos
adicionales de la reaccién (como el NaCl cuando se neutraliza con HCI), que
podrian interferir con los resultados cuando se estan realizando experimentos muy
sensibles a ciertos iones. Otro método para neutralizar el metasilicato de sodio es
por medio de resinas de intercambio catiénico. Esto se lleva a cabo mezclandose
una cantidad en peso de resina con una cantidad en volumen de silicato y
agitando la mezcla para que se dé la reaccidn de neutralizaciéon, separando
después la resina por filtracion. Este método tiene la ventaja de que no hay
compuestos adicionales que puedan interferir con el experimento, ademas de
presentar una mayor transparencia (Barber y Simpson, 1985). Hay dos variantes
metodolégicas para preparar geles de silice a partir de resinas, una es
manteniendo constante el volumen de silicato y variando el peso de la resina
(Figura 5). En la gréfica se puede ver que el punto de inflexién corresponde a la
neutralizacién completa del silicato de sodio. Ahora bien, tedricamente es posible
calcular la cantidad necesaria de resina para neutralizar la cantidad producida de
NaQOH de acuerdo a la ecuacién quimica:

N&3SI04 + 3H.0O — H4SI04 + 2NaOH.
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Asi, si cada mol de NasSiO4 en solucién acuosa produce 2 moles de NaOH, y
dado que la densidad del silicato de sodio es conocida (1.06 g/cm®), sabiendo que
se tomaron voliumenes de 10 mi de una solucién de silicato de sodio 1.06 g/ml, se
puede calcular la cantidad de g/mol que se producen de NaQH (0.526 g/mol), los
cuales deberan reaccionar con el mismo nimero de equivalentes gramo de la
resina (Moreno, 1995), por tanto:

No de eq-gr RESINA-H = No de eq-gr de NaOH
Peso de resina (g)/184.2 =0.526 g mol "'/ 40.08 g mol
Peso de resina (tedrico) =2.4174¢

La otra variante es manteniendo constante el peso de resina y variando el
volumen de silicato (Fig. 6). Tedricamente, también podemos calcular el volumen
de NaOH contenido en la solucién de silicato de sodio necesario para neutralizar
la resina. Asi tenemos que:

No de eq-gr RESINA-H = No de eq-g de NaOH
Por lo tanto:
Peso de resina (5.0 g) /184.2 mol = Peso de NaOH / P.M. naon

Para conocer el volumen de silicato de sodio podemos introducir sustituciones
como la densidad en el punto de equivalencia y despejar el vol. de NaOH:

Vss (NaOH contenido en solucién) = Peso de resina X (40.08)/ 184 g mol ~' (0.0526
grem?).

Donde el peso de resina fue constante 5 g, por lo tanto:
Vss (tedrico)= 20,6834 ml
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Figura 5. Gréfica de la neutralizacién del silicato de sodio, manteniendo un volumen
constante de 10 ml de silicato de sodio y variando el peso de resina adicionado
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Figura 6. Gréfica de la neutralizacién del silicato de sodio manteniendo constante
un peso de 5 g de resina y variando el volumen de silicato adicionado.
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4.7 Teorias minerales del origen de la vida y su relacién con los agregados
cristalinos de morfologia inducida.

Si nosotros consideramos, como una primera aproximacion, que la vida no se
originé a partir de materiales interestelares, entonces los primeros organismos
deben de haberse originado a partir de materiales y procesos terrestres. La
concepcién mas generalizada supone que los materiales criticos fueron una clase
especial de compuestos orgdnicos generados por procesos atmosféricos,
oceanicos o geoquimicos. Asi, el panorama clasico es la de la vida emergiendo de
una sopa oceanica primordial, en un ambiente altamente reductor, en donde los
primeros organismos estaban compuestos de las mismas sustancias organicas
que los organismos actuales. Sin embargo, los recientes modelos de la formacion
planetaria, la dan a la tierra una atmésfera mas o menos neutral, confirmando los
descubrimientos hechos en las rocas de la serie Isua al SW de Groenlandia,
(3800 m.a. de antigliedad), de carbonatos y formaciones ferrosas bandeadas, los
cuales no pueden formarse en una atmésfera fuertemente reductora (Allart, citado
por Cairns-Smith, 1992).

Por otro lado, es muy dificil, sino imposible, que se puedan sintetizar grandes
polimeros de aminoacidos, nucledtidos, etc., en soluciones acuosas homogéneas
(Orgel, 1997), como se pudieron encontrar en la sopa primordial. Ademas,
considerando que segun estimaciones tedricas los compuestos organicos que se
habrian formado en la sopa primordial debieron estar sumamente diluidos
(Yockey, 1995), es dificil pensar que las moléculas biolégicas se pudieran auto-
organizar para formar grandes polimeros y se dieran asi los primeros proto-
organismos.

Asf, tuvo que haber algo que agrupara las moléculas organicas que estaban en
solucién, para que se polimerizaran (Orgel, 1997). Bernal fue el primero que
propusc que las moléculas que se adsorbian sobre los minerales, vy
particularmente sobre minerales arcillosos, eran de particular relevancia en el
origen de la vida (Bernal, citado por Cairns-Smith, 1992). Muchos autores han
sugerido que algunos minerales, principalmente los arcillosos, actdan como
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catalizadores para las reacciones de polimerizacion. Recientemente, Ferris y sus
colaboradores (1996) han demostrado que la montmorilionita cataliza la formacién
de oligonucledtidos de mononucledtidos activados y la polimerizacion de
aminoacidos activados. También se ha sugerido que la adsorcién de
oligonucleédtidos en los minerales de intercambio aniénico, como la hidroxiapatita,
pueden haber hecho posible el equivalente prebidtico de la sintesis de fase sélida.
Oligémeros suficientemente grandes pueden ser absorbidos irreversiblemente en
una superficie mineral, y esos pueden ser elongados indefinidamente por
incubacion, en una solucién diluida de un monomero activado, o por una ocasional
inmersion en una solucién mas concentrada (Hill y col, 1998; Liu y Orgel, 1998).
Uno de los mas importantes factores para la seleccién y arreglo de las moléculas
adsorbidas, es su tamafio y forma, relacionadas con el arreglo atomico del
substrato inorganico (Cairns-Smith, 1992). Por otro lado, recientemente se ha
propuesto a las ventilas hidrotermales como un lugar idéneo para el origen de la
vida (Corliss, 1986). Estas ventilas tienen las condiciones geoquimicas éptimas
para la formacion de minerales arcillosos (saponita, nontronita, etc.), que pueden
extraer y acumular materia organica (Corliss, 1986). Ademas de los antes
mencionados, varios minerales tienen ia capacidad para absorber moléculas
organicas, como algunos silicatos y compuestos de azufre (Cairns-smith, 1992).
Recientemente, se ha incrementado el interés por los compuestos de suifuro de
hierro, con relacion a las ventilas hidrotermales y al origen de ia vida (Cairns-
Smith, 1982). Estos trabajos no fueron los primeros que determinaron la
importancia de los compuestos de sulfuro en el origen de la vida, ya que Herrera,
después de trabajar por mas de 40 afios en el origen de la vida, concluyd que los
compuestos de azufre merecian atencidén especial debido a su interés en el
desarrollo celular (Herrera, 1942},

Ahora bien, dada la naturaleza anfifilica de la bicapa de silice en donde crecen los
agregados cristalinos de morfologia inducida, no es de extrahar que moléculas
organicas puedan ser quimisorbidas en su red (Garcia-Ruiz, 1997), y por lo tanto
también ser importantes como candidatos para “concentradores” de la materia
orgéanica primordial y como participantes del origen de la vida.
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“EFFICIUNT DAEMONES, UT QUAE
NON SUNT, SIC TAMEN QUASI SINT,
CONSPICIENDA HOMINIBUS
EXHIBEANT”

LACTANCIO

Seccion Experimental
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1. Material y Métodos

1.1 Sintesis de agregados cristalinos de morfologia inducida de Cay Sr
Para la preparacion de los geles de silice, se utilizé una solucién de metasilicato
de sodio comercial (Aldrich Cat. 33,844-3), con un 27% de SiO, y un 14% de

NaOH a un pH de 11.6 + 0.2. Esta solucién se diluyé a una densidad de 1.06
g/em® utilizando la siguiente ecuacion (Moreno, 1995):

Va(0.06)

Vss=
1.39(g/cm®) - pHL0
Donde:
Vss:  Volumen de metasilicato de Sodio.
Va: Volumen de aforacion.
pH20: Densidad del agua a la temperatura de trabajo.
1.39: Densidad del Metasilicato de Sodio Comercial.

Una vez que se ajustd la solucién de metasilicato de sodio a la densidad deseada,
se procedid a tomar 10 ml de esta solucion y se neutralizé con HCI 1 M,
adicionandole a ésta la cantidad de HCI necesaria para llevarlo al pH deseado.
Inmediatamente después, se le adicionaron 100 pl de una solucién de Carbonato
de Sodio (Merck Cat. 6392) 0.1 M (NaxCO3), antes de que se lleve a cabo la
gelificacion. El volumen de HCI necesario para obtener un pH determinado se
obtuvo por medio de una curva de calibracién, la cual se realizé haciendo
titulaciones repetidas de 10 ml de metasilicato de sodio con HCI {Figura 7). En
nuestro disefio experimental se prepararon geles a valores de pH de 8, 9y 10. Ei
pH se midid6 con un potencidmetro MeterLab Mod. PHM202. Todos los
procedimientos anteriores se llevaron a cabo con material de polipropileno, para
evitar la corrosiéon del material de vidrio. Cabe destacar que el pH de
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neutralizacién del metasilicato de sodio no es el pH final del gel, ya que éste, una
vez solidificado, es neutro y sélo tiene agua como solvente en su interior.

1.5 J ™=

pH
-

5.8 +——r—TpT—r71T—r—TTrrr T T T Ty

—r
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16
Vol.de HCI (m)

Figura 7. Grafica de la titulacion de un volumen constante de 10 ml de silicato de
sodio con HCI.

Después de que se neutralizé la solucidn, se colocaron aproximadamente 6 ml de
estéa (este paso se debe realizar rapidamente para evitar que la solucién se
gelifique antes de que pueda vaciarse, se debe de tener cuidado de que la
solucion no tenga burbujas y de que no se vea discontinuo el gel} en placas
especialmente disefiadas para esto (Figura 8).

Las placas de experimentacién se construyeron con dos vidrios transparentes de 7
cm de ancho por 10 cm de largo y 3 mm de espesor, entre los cuales se colocd
una banda de caucho de 3 mm de espesor previamente cubierta con grasa de
vacio, en 3 de los lados de las placas de vidrio, para asegurar su adhesién y evitar
fugas, para lo cual también se colocaron pinzas en los tres lados en donde se
colocé la tira de caucho (Figura 8a).

La soluciéon de metasilicato de sodio neutralizada con el carbonate de sodio se
introdujo en las placas, quedando como se describe en la figura 8b. La solucion
gelificaba después de unos pocos minutos, e incluso algunas horas a pH 10.
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Después de que la solucion gelificé, se procedié a introducir una solucién de CaCl,
(Merck Cat. 2382) o de SrCl, (Baker Cat. 4036) 0.1 M en la placa, por medio de
jeringas hasta que se llené completamente, cuidando de no introducir muy
rapidamente la solucién para evitar el dafo de la parte superior del gel y la
formacién de burbujas, después la parte superior se sellé con una tira de caucho y
silicon (Figura 8c), para evitar su desecacion y contaminacién, tomando este
momento como tiempo cero.

Los resultados se tomaron “In situ”, por medio de un registro fotografico de los
precipitados obtenidos en las placas, realizado con una camara Olympus SC35
acoplada a un microscopio estereoscédpico Olympus SZH10. Se utilizaron
diferentes marcas de peliculas, todas para revelado en blanco y negro, y las fotos
fueron a diferentes magnificaciones (previamente calibradas). El registro de los
resultados fue a los tiempos t1= 24 h, t2= 48 h, t3=72 h, t14=96 h, t5=165 h, 16=330
h, 17=504 h y t8= 662 h. Las placas de experimentacién se mantuvieron en una
camara de temperatura controlada a 18 °C.

Cabe destacar que se realizaron placas a valores de pH de 8, 9 y 10 para obtener
agregados de carbonato de caicio y también para obtener agregados de carbonato
de estroncio. Ademas, se realizd una placa de experimentaciéon control, sin la
adicién de la solucién de carbonato de sodio, a la solucién de metasilicato antes
de gelificar y se procedié como en las placas normales introduciendo una solucion
de cloruro de calcio y estroncio, una vez que solidifico el gel.

1.2 Introduccion de aminoéacidos en la red polimérica del gel de silice

Una vez que se estandarizé la técnica para el crecimiento de agregados cristalinos
de morfologia inducida en geles de silice preparados a pH bésico, se procedié a
introducir los 10 aminoacidos esenciales en la red polimérica del gel de silice. Para
esto se neutralizaron 10 ml de metasilicato de sodio (1.06 mg/ml), e
inmediatamente después se le adicionaron 100 pl de una scluciéon de Carbonato
de Sodio 0.1 M (NaCQj3) vy 2 ul de una solucidon de 1mg/ml en agua de uno los
aminoacidos estudiados, en este caso también fueron valores de pH de 8, 9 y 10.
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Esto se repitié para cada uno de los 12 L- amino4cidos estudiados (Lys, His, Leu,
lie, Arg, Thr, Val, Trp, Met, Phe, Glu y Asp, Kit Sigma Cat. LAA-21).

Posteriormente, se siguieron todos los pasos como los descritos anteriormente,
para las placas sin aminoacido.

Placas de vidrio

v

3mm{

pinza 10 em

7cm (b)

(c) (d)

Figura 8. Construccion de las placas de experimentacion.
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1. Resultados

1.1 Anédlisis de las observaciones en el estudio de Ia obtencién de
agregados cristalinos de Ca y Sr y de la influencia de los aminodcidos
esenciales.

1.1.1 Resultados de la obtencion de agregados cristalinos de calcio y
estroncio y la influencia de 12 L-aminodcidos.

En este trabajo se ha observado la evolucion morfolégica a través del tiempo de
los agregados cristalinos de CaCQ; y de SrCO;. Dado que se analizaron los 10
aminoacidos esenciales en geles formados a tres diferentes valores de pH, los
resultados se analizaron comparativamente primero con respecto a la variacion de
pH y posteriormente con respecto a la presencia y tipo de aminoéacido estudiado.
Los datos se estudiaron por zonas de precipitacion, dividiéndose en zona inicial,
zona media y zona final (Figura 9). Cabe destacar que los aminoéacidos se
encontraban disueltos en agua y en el gel permanecieron igual dado que los geles
que se utilizaron fueron hidrogeles.

Zona inicial de
precipitacién
Zona media de
Zona final de precipitacién
precipitacion

Figura 9. Zonas de precipitacion de los agregados cristalinos de morfologia
inducida
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Agregados de CaCO; crecidos en ausencia de aminodcido

Agregados de CaCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 8:

En las 3 zonas se obtuvieron cristales rombohedrales con pequeias
deformaciones y caras curvas como los descritos por Prieto y col. (Figuras 10a).
También se obtuvieron agregados cristalinos que adoptaron formas muy
complicadas e irregulares que permanecieron constantes en morfologia y tamafio
conforme paso el tiempo (Figuras 10c, d y e). Ademdas se obtuvieron, aunque en
un namero muy reducido, cristales rombohedrales tipicos (Figuras 10 b).

Agregados de CaCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 9:

Se obtuvieron cristales rombohedrales deformados en los cuales las caras fueron
redondeadas, en algunos casos hasta formar pequefas esferas (Figuras 11a y b).
Algunos cristales se agregaron formando estructuras irregulares. Este patron se
repitié en las tres zonas de precipitacion.

Agregados de CaCOj;crecidos en geles de silice preparados a pH 10:

Zona inicial: En esta zona de precipitacion se obtuvieron monocristales
rombohedrales de calcita y monocristales de calcita con caras curvas en forma de
barrilete como los descritos por Prieto y col. (1981). Las dos morfologias se
conservaron durante el periodo de experimentacion (Figura 13a).

Zona media: En esta zona se observé la aparicion de aciculas con una
constriccion central que permanecieron constantes en morfologia (Figuras 12a, b,
c), ademas se obtuvieron estructuras aciculares a las cuales se le adosaron
algunas otras aciculas formando estructuras aciculares (Figuras 12b y ¢). También
se encontraron agregados aciculares paralelos, fusionados por su parte media
formando una especie de doble tenedor (Figuras 12d y e).
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Zona final: Se encontraron agregados aciculares fusionados por su parte media
formando un doble haz a partir del punto de fusién, que aumento con el tiempo, su
curvatura hacia el exterior formando una eépecie de doble abanico
(Figuras 12dy e).

Con aminodcidos con cadenas polares cargadas positivamente (Lys, Arg,
His)

Agregados de CaCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 8:

Lys, His y Arg: Con los tres aminodcidos se obtuvo el mismo patrén que el
descrito para la placa sin aminoacido, pero en un nimero menor de agregados.
Sin embargo, cabe mencionar que se inhibié la precipitaciéon de los agregados por
96 h. con Lys y 168 h. aprox. con His.

Agregados de CaCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 9:

Lys, Arg, His: Con los tres aminoacidos se obtuvieron los mismos cambios
morfolégicos. En todas las zonas de precipitacion se obtuvieron cristales
rombohedrales alargados y con proyecciones digitiformes (en forma de dedo) en
los ejes de maximo alargamiento, semejando la estructura de un yunque, que
permanecio constante en el tiempo (Figura 11c). También aparecieron agregados
cristalinos a los cuales se les fueron depositando aciculas muy delgadas,
formando estructuras planas fibrosas de contornos irregulares (Figuras 11 d y e).

Agregados de CaCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 10:
Lys: Con este aminoacido se obtuvo el mismo patrén como para el descrito para

la placa sin aminoacido, ademas se di6 la aparicién de esferulitos distribuidos en
toda las zonas de precipitacion.
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His: Con este aminoacido no se obtuvieron cambios morfolégicos evidentes del
patrén descrito para la placa sin aminodcido.

Arg: Con este aminodcido se obtuvieron, ademas del patrén descrito para la placa
sin aminod&cido, estructuras semejantes a dos colas de pescado unidas en la zona
final de precipitacion, debido probablemente a que un nimero mayor de aciculas
formaron el agregado.

Con aminodcidos con cadenas laterales polares cargadas negativamente
(Aspy Glu)

Agregados de CaCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 8:

Asp y Glu: Con los dos aminodcidos se obtuvo el mismo patrén morfolégico como
el descrito para la placa sin aminoacido. Los agregados fueron inhibidos en su
crecimiento durante 168 horas.

Agregados de CaCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 9:

Asp y Glu: Con los dos aminoacidos se obtuvieron agregados planares fibrosos
ademas del mismo patrén morfoldgico que se obtuvo en la placa sin aminoacido.

Agregados de CaCOj; crecidos en geles de silice preparados a pH 10:
Asp y Glu: Con los dos aminodcidos se obtuvo e mismo patrén que el descrito
para la placa sin aminoacido, aunque en algunos casos a los agregados que

formaban un doble abanico, se le anexaron un nimero mucho mayor de aciculas
que a los obtenidos sin aminoacido, similar a lo que se obtuvo con arginina
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Con aminodcidos con cadenas polares no cargadas (Thr)
Agregados de CaCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 8:
Se dio la aparicién del mismo patron morfolégico como el descrito para la placa sin

aminoacido. Cabe mencionar que con este aminoacido la inhibicién fue hasta por
672 h.

Agregados de CaCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 9:

Se dio el patrén tipico como el descrito para la placa sin aminoacido, sélo que en
un numero mucho menor de agregados debido probablemente a una inhibicién de
la nucleacién, y las caras de los cristales presentaban una textura rugosa.

Agregados de CaCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 10:

Con este aminoéacido, aparte del patrén descrito para la placa sin aminoacido, se
dio la aparicién de esferulitos en la parte media de la placa, aungue en un numero
menor.

Con aminodcidos con cadenas no polares (Val, Leu, lle, Met, Phe, Trp)
Agregados de CaCO; a crecidos en geles de silice preparados pH 8:

Val, Leuy, lle, Met y Trp: Con estos aminoacidos se obtuvo el mismo patrén como
el descrito para la placa sin aminoacido, pero con un menor numero de cristales.

Cabe mencionar que los precipitados con Mlle y Trp se inhibieron por 168 h, con
Met y Val 336 h, y con Leu no hubo inhibicién.

Phe: Con este aminoacido se dio una inhibicién total de la precipitacion de los
agregados de Carbonato de Calcio.
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Agregados de CaCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 9:

Met, Val y Leu: Con estos amino4cidos se obtuvo el mismo patrén como el
descrito para la placa sin aminoacido, pero ademas se obtuvieron agregados en
forma de yunque y agregados planos fibrosos de contornos irregulares.

Trp y lle: Con estos aminoacidos se obtuvo el mismo patrén descrito para la placa
sin aminoacido.

Phe: Con este aminoacidc se obtuvo el mismo patrén descrito para la placa sin
aminoacido, pero ademas se obtuvieron una gran cantidad de cristales planos
fibrosos de contornos irregulares.

Agregados de CaCOj; crecidos en geles de silice preparados a pH 10:

Leu, lle, Met, Phe, Trp: Con estos aminoacidos se obtuvieron un nimero muy
reducido de estructuras aciculares en la zona media de precipitacion, al contrario
de la placa sin aminoacido. Ademas, algunos cristales con caras curvas en forma
de barrilete en la misma zona de precipitacién evolucionaron por medio de la
depositacién de aciculas en el eje de maximo alargamiento que aumentaron su
curvatura con el tiempo formando una estructura en forma de doble abanico
(Figuras 13a, b, ¢, d, e, f, g).

Val: Aparte del patrén descrito para la placa sin aminoacido, se dio la aparicién de
esferulitos en la parte inicial del gel.
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Agregados de SrCO; crecidos en ausencia de aminoécido

Agregados de SrCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 8:

En las tres zonas se obtuvieron estructuras dendriticas, con pequefios
abultamientos en las terminaciones de tas ramificaciones de las aciculas que
permanecieron constantes en tamaiio y morfologia con el tiempo (Figuras 15 a, b
y ¢). Otras estructuras dendriticas evolucionaron hasta formar estructuras de
forma pisolitica (Figura 15 d).

Agregados de SrCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 9:

Zona inicial: En esta zona se obtuvieron estructuras radiadas gue permanecieron
constantes en tamafio (Figura 16a).

Zona media: En esta zona se encontraron estructuras radiadas de mayor tamafo,
algunas de las cuales permanecieron constantes en morfologia con el tiempo,
algunas otras estructuras radiadas evolucionaron hasta formar estructuras
laminares complejas imitando la morfologia de algunas flores (Figuras 16 b, c y d;
Figuras 17 a, b y c)). Tambien se encontraron estructuras laminares onduladas y
planas sencillas de forma irregular con terminaciones de hélices de simetria 2:2
(Figura 16 e).

Zona final: Se encontraron laminas regulares onduladas (Figura 17 e) y otras
conicas, varias laminas crecian de un mismo punto de nucleacién tomando la
morfologia tipica de una flor, creciendo en tamafo conforme avanzaba el patrén
de precipitacion. Algunas de estas laminas terminaron su crecimiento formando
hélices de simetria 2:2. También se encontraron laminas sencillas onduladas y
que terminaban en hélices de simetria 2:2. (Figura 17 d)
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Agregados de SrCO;crecidos en geles de silice preparados a pH 10:

Zona inicial: Al inicioc del experimento se obtuvieron estructuras radiadas de
tamano muy pequefio que en un tiempo muy corto (menos de 24 horas),
evolucionaron a estructuras laminares y éstas a su vez en estructuras helicoidales
de simetria 2:2 y 4:2 (Figuras 19a, b, c y d).

Zona media: Se encontraron hélices de simetria 4:2 que crecieron con el tiempo.
Varias hélices crecian de un mismo punto de forma nodular y algunas llegaban a
ramificarse conforme crecian, formando una marafa de hélices (Figura 19e).

Zona final: Se obtuvieron algunas hélices muy pequefas con simetria 2:2, que
empezaron a crecer de la parte inferior del gel hacia arriba.

Cabe destacar que en la placa a la cual no se le adiciond la solucién de carbonato
de sodio, se obtuvieron solo agregados heticoidales de simetria 2:2 de tamafo

muy pequeiio en la parte superior del gel (Figura 19f).

Con aminoédcidos con cadenas polares cargadas positivamente (Lys, Arg,
His)

Agregados de SrCO;crecidos en geles de silice preparados a pH 8:

Arg, His: A este pH no se presentaron variaciones morfolégicas evidentes del
patrén morfolégico descrito para los agregados de Estroncio sin aminoacido.

Lys: A este pH se obtuvieron pequeiios esferulitos en las tres zonas de

precipitacion que se mantuvieron constantes en tamano y forma conforme paso el

tiempo.
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Agregados de SrCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 9:

Arg e His: Con estos aminoéacidos, aparte del patrén que se describié para la
placa sin aminoédcido, también se obtuvieron laminas con proyecciones
digitiformes  (Figura 18 c). Laminas onduladas de gran complejidad (Figura 18 d).
En algunas laminas y hélices de la zona final de precipitacién de la placa con Arg,
se fueron depositando pequefias aciculas sobre ellas, utilizandolas como templete
para crecer, formando estructuras complejas parecidas a estrellas de mar (Figura
18 f). Por otro lado también se obtuvieron agregados laminares que mostraban
bandas de precipitacién y que en morfologia tienen mucha semejanza con ciertas
algas pluricelulares del grupo de las feofitas (Figura 18 e).

Lys: Con este aminoacido se obtuvo el mismo patrén que el descrito para la placa
sin aminodcido, pero con un numero menor de agregados.

Agregados de SrCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 10:

His y Arg: Con estos aminodcidos se obtuvo el mismo patrén que el explicado
anteriormente para la placa sin aminoacido.

Lys: Con este aminoacido, aunque también se observo el patrén descrito para la
placa sin aminoacido, se obtuvieron un menor nimero de agregados en las tres
zonas de precipitacién y se inhibi¢ el crecimiento de las hélices, obteniéndose un
menor numero de estas, de menor tamafio y con menos ramificaciones que las de
la placa sin aminoacido.
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Con aminodcidos con cadenas laterales polares cargadas negativamente
(AspyGiu)

Agregados de SrCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 8:

Asp y Glu: Con los dos aminoacidos se obtuvo el mismo patrén morfolégico como
el descrito para la placa sin aminoacido.

Agregados de SrCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 9:

Asp y Glu: Con los dos aminoacidos se obtuvo el mismo patrén morfolégico como
el descrito para la placa sin aminoacido.

Agregados de SrCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 10:

Asp y Glu: Con los dos aminoacidos se obtuvo el mismo patrén morfolégico como
el descrito para la placa sin aminoacido, aunque algunas de las helices se
mostraron mucho mas laxas que en ausencia de aminoacido.

Con aminodcidos con cadenas polares no cargadas (Thr)

Agregados de SrCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 8:

Se dio la aparicién de esferulitos en ia parte media del gel, aparte del patrén
descrito para la placa sin aminoacido, pero con un menor nimero de agregados
en todo el gel.

Agregados de SrCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 9:

Con este aminoacido se obtuvo el mismo patrén como el descrito para la placa sin
aminoacido.
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Agregados de SrCO;crecidos en geles de silice preparados a pH 10:

Se dio la aparicién de esferulitos en la parte media del gel, aparte del patrén
descrito para la placa sin aminoéacido.

Con aminoédcidos con cadenas no polares (Val, Leu, lle, Met, Phe, Trp)

Agregados de SrCO; crecidos en geles de silice preparados a pH 8:

Val, Leu, lle, Met, Phe: Con estos aminodcidos se obtuvo el mismo patrén como
el descrito para la placa sin aminoacido

Trp: Se dio solamente la aparicién de esferulitos (Figura 15 e).

Agregados de SrCO;crecidos en geles de silice preparados a pH 9:

Val, Leu, lle, Met: Con estos aminoacidos se obtuvo el mismo patrén como el
descrito para la placa sin aminoacido.

Trp, Phe: Aparte del patrén descrito para la placa sin aminoacido se dio la
aparicion de estructuras dendriticas con proyecciones aciculares muy largas, en
los extremos de méaximo alargamiento, y abultamientos redondeados en la parte
media, imitando la estructura de una cuerda anudada en su parte media y
deshilachada en sus extremos (Figura 18 a), algunas de las cuales evolucionaron
hasta formar estructuras laminares de gran complejidad (Figura 18 b).

Agregados de SrCO;crecidos en geles de silice preparados a pH 10:

Val, Leu, lie, Met, Phe, Trp: Con estos aminoéacidos se obtuvo el mismo patrén
como el descrito para la placa sin aminoacido.
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1.2 Principales morfologias obtenidas en la interaccion de aminoacidos en
los agregados cristalinos de morfologia inducida

Figura 10. Principales morfologias de los agregados de CaCQOj3 obtenidos en geles
de silice preparados a pH 8. Morfologias obtenidas en todas las placas de
experimentacion en donde se obtuvo precipitacién. a)Cristales con caras curvas. b)
Cristales rombohedrales tipicos. ¢, d y e} Agregados de formas compiejas.
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Figura 11. Principales morfologias de los agregados de CaCO; obtenidos en geles
de silice preparados a pH 9. a y b )Morfologias de los cristales redondeados
obtenidos en las placas sin aminoacido, c¢) Agregados en forma de yungue,
obtenidas con los amino&cidos Lys, Arg, His, Met, Val y Leu. d y e)Agregados
planares fibrosos, obtenidos con los aminoacidos Met, Val, Leu, Phe, Asp y Glu.
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Figura 12. a-e) Evolucion morfolégica de los agregados de CaCOj; obtenidos en geles de

silice preparados a pH 10 en ausencia de aminoéacido, con aminoacidos de cadenas
laterales cargadas negativamente y aminoacidos con cadenas laterales cargadas

positivamente
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Figura 13. a-g) Evolucién morfolégica de los agregados de CaCQOj3 obtenidos en geles
de silice preparados a pH 10 en presencia de aminoécidos con cadenas laterales no
polares.
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Figura 14. Principales morfologias de los agregados de CaCO; obtenidos en
geles de silice preparados a pH 10 en presencia de a y b) aminoacidos con
cadenas laterales no polares. c) Arg, d) lle y e) Met.
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Figura 15. Principales morfologias de los agregados de SrCO; obtenidas en geles de
silice preparados a pH 8 en presencia de a-d) Todas las placas de experimentacidn, con
excepcion de Lys y Trp. e) Morfologias obtenidas solamente con Lys y Trp.
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Figura 16. a-d) Evolucion morfologica de los agregados de SrCO; obtenidos en
geles de silice preparados a pH 9 en todas las placas de experimentacion.
e) Estructuras laminares onduladas sencillas que aparecieron en todas las placas
de experimentacion.
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Figura 17. Morfologias mas representativas de los agregados de SrCQ; obtenidos
en geles de silice preparados a pH 9 en todas la placas de experimentacion.
a, b y c) Estructuras laminares complejas en forma de flores. d) Estructuras
laminares planas de forma irregular y estructuras en forma de flores.
e y f) Estructuras laminares onduladas sencillas.
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Figura 18. Morfologias de los agregados de SrCO; obtenidos en geles de silice
preparados a pH 9 en presencia de ay b) Trp y Phe. c,d,e y f) His y Arg.
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Figura 19. a-e) Evolucién morfoldgica de los agregados de SrCOs; obtenidos en
geles de silice preparados a pH10 en todas las placas de experimentacion. f)
Morfologias obtenidas en la placa control en la cual no se le adiciono Carbonato
de Sodio al gel.
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Figura 20. a-e) Algunas de las morfologias mas representativas de los agregados
de SrCO; obtenidas en geles de silice preparados a pH10 en todas las placas de
experimentacion.
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“AHI DONDE ESTEN LOS 0OIDOS
PRESTOS A OIR, ESTARAN LOS LABIOS
DEL MAESTRO, PARA LLENARLOS DE
SABIDURIA”

EL KYBALION

“LA LUCHA DE CONTRARIOS ES
SIEMPRE EL. GERMEN CREADOR DE

TODO LO VITAL Y TRASCENDENTAL”
FRIEDRICH NIETZSCHE

Discusion y Conclusiones
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1. Discusién de Resultados Experimentales.

1.1 Discusion general.

En todas las placas donde no se inhibié la precipitacién de los agregados, éstos
aparecieron unos cuantos minutos después de colocada la solucién del cloruro del
metal alcalinotérreo, y dependiendo de las condiciones especificas de cada
experimento, un nimero de morfologias espectaculares aparecieron en el gel
después de algunas horas, observandose una evclucién morfolégica conforme
avanzaba la difusion de la solucién donadora de iones de metal alcalinotérreo en
el gel, desde los primeros precipitados, hasta los dltimos que aparecieron.
Ademas, cada agregado cristalino evolucioné con el tiempo conforme a diferentes
patrones morfologicos, siendo algo caracteristico de la mayoria de los agregados
la presentacion de una simetria no cristalografica bien definida.

La formacion de este tipo de agregados cristalinos puede ser explicada basandose
en dos procesos necesariamente simultaneos: 1) La nucleacién y crecimiento de
cristales de carbonato de metales alcalinotérreos y 2) la formacioén de una matriz
de silicato, como resultado de la hidratacién del acido silicico y iones metdlicos.
Asi, la formacién de los agregados cristalinos de morfologia inducida esta
necesariamente controlada por la relacion entre la precipitaciéon de cristales de
carbonato y la precipitacion de una matriz de silicato (de la cual adn no se conoce
su naturaleza exacta). Dados los resultados en los experimentos realizados por
Garcia-Ruiz, en donde se ve que hay relaciones cristalograficas entre los
microcristales de carbonato, ain y cuando no hay un contacto fisico entre ellos, se
puede establecer que hay una correlacion cristalografica entre la matriz y los
cristales de carbonato, pero desgraciadamente aun no se conoce la ultraestructura
del polisilicatc metélico hidratado que conforma la matriz y no se pueden
establecer relaciones epitaxiales cuantitativas entre ellos (Garcia-Ruiz, 1985). Por
otro lado, el rango de crecimiento del agregado no esta exclusivamente gobernado
por el transporte de la solucion del cloruro a la superficie del cristal, implicando un
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importante papel de la co-precipitacion membranosa de la matriz (Dominguez-
Bella y col, 1987).

1.2 Discusién de los efectos del pH y la concentracién:

En los resultados experimentales de este trabajo es evidente que los agregados
cristalinos de morfologia inducida son extremadamente sensibles al pH de
formacion del gel. Por ejemplo, en geles formados a valores de pH menores de 9,
en los agregados de calcio y estroncio se obtienen morfologias muchc mas
similares a las morfologias tipicas de cristales euhedrales de CaCO; y SrCQO;,
mientras que si se aumenta el pH se obtienen las morfologias mas espectaculares
de los IMCA (como estructuras helicoidales y laminares), esto presumiblemente
porque a valores altos de pH el silice se solubiliza y favorece la formacién de la
matriz del silicato del metal alcalinotérreo de los iones de silice y Ca**o Sr** (Baird,
1992), en tanto que a valores de pH menores no hay la cantidad suficiente de
silice libre para formar {a membrana y no se obtienen morfologias espectaculares
de los carbonatos.

Por otro, lado también se observa una gradacién en el patrén morfolégico que se
presenta en una sola placa a un mismo pH de experimentacién, esto puede
explicarse considerando que no hay una concentracién homogénea de los iones
de Ca®**o Sr** en la placa de experimentacién, debido a inhomogeneidades en el
patrén de difusién en el gel {Nicolis y Prigogine, 1977), ya que conforme difunde la
solucién donadora de iones de metal alcalinotérreo a través del gel, ésta
disminuye su concentracién. Asi, hay concentraciones locales diferenciales en
cada punto del gel. Por lo que las diferentes morfologias que se dan en un mismo
pH de experimentacién son debido a que al disminuir la concentracion de iones de
metal alcalinotérreo  disminuye la capacidad del sistema para formar las
membranas del metal-silicato.

Por otro lado, en algunas placas de experimentacion para los carbonatos de
estroncio se observo el crecimiento de estructuras helicoidales por encima dei gel
de experimentacién creciendo hacia el interior de la solucion del cloruro de Sr,
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esto debido probablemente a una redisolucién de la parte superior del gel, a la
invasion de iones carbonato y silicato en la sofucién de SrC, y al aumento de pH
de esta solucion (Garcia-Ruiz y Moreno, 19986).

En cuanto a la placa de experimentacién de estroncio a la cual no se le agregé la
solucion de NaCOz en el gel, y donde se obtuvieron pequefios agregados
cristalinos en forma de hélice, puede explicarse debido a que las soluciones
comerciales de metasilicato de sodio comercial contienen siempre una
contaminacion de carbonatos. Asi, con este resultado podemos decir que los
iones carbonato también participan en la formacién de la membrana que controla
la precipitacién de los agregados cristalinos confirmando los resultados obtenidos
por Garcia-Ruiz (1985).

1.3 Discusion de los efectos de la presencia de los aminoéacidos:

La presencia de aminoacidos en las placas de experimentacién provocaron sélo
pequenos cambios en las morfologias presentadas por los agregados cristalinos
de morfologia inducida crecidos en presencia de ellos, en comparacién de los que
crecieron en las placas de experimentacion sin aminoacidos. Aun asi, los cambios
morfoldgicos son apreciables. Los cambios mas pronunciados se dieron en las
placas de experimentacion con valores de pH de 9 y 10 con los aminoacidos de
cadenas polares cargadas positivamente, como son la lisina, arginina e histidina,
Los cambios morfolégicos que se presentaron en los agregados con estos
aminoacidos parecen ser debidos a una mayor precipitacién de cristales aciculares
sobre un solo agregado. Por otro lado, los agregados laminares que presentaron
bandas de precipitacion en las placas de Estroncio, aparecieron hacia el final del
tiempo de experimentacion en fa parte final de la placa, por lo que no es dificil
suponer que estos agregados sean producto de discontinuidades de la difusion de
la solucién de SrCl como las que se describieron para la formacion de los
patrones de crecimiento mineral.

La aparicidén de esferulitos en algunas placas puede explicarse por un aumento en
la concentracién de iones carbonato en ese punto especifico del gel. Esto también
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podria explicar la aparicién de dnicamente cristales de tipo esferulitico en las
placas de experimentacidn de estroncio con los aminoéacidos lisina y triptofano a
pH 8.

Es importante destacar que la presencia de los aminoacidos inhibi6 la
precipitacion de los agregados de calcio a pH 8 hasta por 672 horas, y en el caso
de la fenilalanina se dio una inhibicion completa de la precipitacién de los
agregados, ademas de que disminuyd considerablemente el nimero de agregados
tanto de calcio como de estroncio al mismo valor de pH, esto puede explicarse
debido probablemente a que los aminoacidos presentan cargas y entonces fueran
adsorbidos por caras especificas de los cristales, ocupando sitios aniénicos ©
cationicos, dependiendo de su carga, y esto frenara el crecimiento de las caras
cristalinas. Por otro lado, esto también podria explicar algunos cambios en la
morfologia de los agregados (Grases y col, 1988). Cabe destacar que los grupos
amino y carboxilo de los aminodcidos se encuentran ionizados cuando éstos se
disuelven en agua.

En general, no se puede asociar a un tipo de aminoacido un cambio morfolégico
especifico sobre los agregados cristalinos de morfologia inducida, dado que
algunos cambios morfolégicos fueron dados tanto por los aminoécidos con
cadenas laterales cargadas positivamente como por los aminoacidos con cadenas
laterales no cargadas y algunos igual por todos los aminoéacidos utilizados en los
experimentos, aun y cuando el aminoacido Arginina provocé un aumento evidente
en el nimero de aciculas que se adosaban a los agregados.

1.4 Discusion de la utilizacidon del crecimiento de los IMCA como un modelo
analogo a la biomineralizacién mediada por una matriz orgénica.

Una de las mas importantes y ain no resueltas preguntas en lo concerniente a la
biomineralizacion, es el camino por el cual se gjerce el control en los procesos de
formacion cristalina a escala molecular. Es evidente que cuando consideramos las
caracteristicas de los minerales formados por organismos, el control se ejerce a
diferentes niveles.
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Las macromoléculas involucradas en la regulacion biolbgica del crecimiento de
minerales muestran claramente un carécter acido, dado la abundancia de &cido
aspartico y glutdmico. Asi, estudios previos sugieren que algunas de esas
macromoléculas s6lo unidas a un sustrato sélido y algunas otras sélo en solucién
modifican la estructura cristalina uniéndose selectivamente a ciertas caras e
inhibiendo su crecimiento, induciendo ia formacién de caras cristalinas inusuales.
Todo lo anterior sugiere que los agregados cristalinos de morfologia inducida
crecidos en geles preparados a pH bésicos, si pueden considerarse como
analogos a la biomineralizacién natural, debido a la membrana de silice, que actia
como sitio de nucleacién y crecimiento y la cual puede adsorber moléculas
organicas actuando como el sustrato necesario para que las macromoléculas
modifiquen el habito cristalino, e incluso que la membrana de silicato modifique el
habito mismo, por medio de interacciones del cristal con las cargas de los grupos
hidroxilo no condensados.

2. Conclusiones.

a) Juzgando la variedad de eventos observados en la precipitacion de los
agregados cristalinos de morfologia inducida y con la compleja fenomenologia
asociada con su evoiucidon morfolégica, este fendémeno no puede estudiarse an
téerminos de los problemas del crecimiento cristalino clasico. Este es un
fenémeno complicado en el cual muchos factores actuan juntos.

b) Los factores que principaimente controlan la evolucién morfolégica de los IMCA
son la coprecipitacion de los cristales de carbonato de metat alcalinotésreo y la
matriz de silicato.

c) En la formacién de la matriz (dados los resultados de este trabajo) es viable
decir que participan los iones del carbonato, del metal alcalinotérreo y del
silicato, y las concentraciones diferenciales de cada uno de los iones también
juegan un papel importante en la formacidon de los agregados cristalinos de
morfologia inducida.
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d) La morfologia de los IMCA es extremadamente sensible al pH de formacion del
gel, debido presumiblemente a que entre méas alto es el valor de pH se
solubiliza con mayor facilidad el silice y promueve la formacién de Ia
membrana.

e) El cambio en la morfologia de los IMCA debido a la presencia de aminodcidos
no es muy drastica, ya que sélo se presentaron pequeiios cambios con los
aminoéacidos con cadenas polares cargadas positivamente.

f) La presencia de aminoacidos inhibe el crecimiento de cristales de carbonato de
calcio a valores de pH menores, debido probablemente a la adsorcion no
especifica de los aminoacidos en las caras cristalinas.

g) La existencia de un control efectivo sobre la morfologia de los agregados
cristalinos por una matriz polimérica, recalca la posibitidad de utilizar el sistema
experimental mostrado aqui como un andlogo de la biomineralizacion mediada
por una matriz organica.

3. Perspectivas.

El estudio de los agregados cristalinos de morfologia inducida que se presenta en
este trabajo, es una primera aproximacion, ya que faltan muchas cosas por
resolver aun, como la naturaleza, morfologia y composicién exacta de la matriz de
silice que controla ia precipitaciéon de los cristales, las relaciones cristalograficas
que se presentan entre la matriz y los cristales de los carbonatos de metales
alcalinotérreos y el por qué de ciertas morfologias como las hélices o las
estructuras laminares. Asi que investigaciones a futuro con técnicas mas
especializadas como los microandlisis con rayos X, la microscopia electrénica de
barrido y de fuerza atomica podrian proporcionar datos concluyentes para el
estudio de la fenomenologia de los agregados cristalinos de morfologia inducida.

Por otro lado, también plantea una brillante perspectiva el estudio de las
interacciones entre caras especificas de un cristal y algunas moléculas organicas
que esten implicadas en los fendmenos de biomineralizacion, y que tengan la
capacidad de modificar el habito cristalino, induciendo la formacién de nuevas
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morfologias en los monocristales, que se verfan reflejadas en el desarrollo del
agregado cristalino, lo cual podria ayudar en el disefio de nuevos tipos de
compuestos y materiales con las propiedades mas deseadas de los biomateriales
sin la formacién de los residuos agresivos con el medio ambiente que caracterizan
a la produccién industrial en masa.
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1. Apéndice A:

Tabla de algunos hébitos de agregados cristalinos de Morfologia Inducida

Acicular: Forma alargada y rigida, similar a una aguja.

Barrilete: Cristal de forma cilindrica méas ancha en la parte media que en sus
extremos,

Dendritico: Crecimiento ramificado dicotémico de gran complejidad.

Esferulitico: Agregados de forma redondeada de gran tamario.

Estelar: Agregado esférico radial que imita la forma de una estrelia.

Estriado: Agregados con lineas paralelas de depositacion.

Haces de trigo: Paquete de agregados que se asemejan a los haces de trigo
después de la siega, similares a abanicos abiertos.

Helicoidal: Formaciones que imitan la figura de una hélice.

Laminar: Agregados en forma de hojas delgadas.

Nodular: Formas tuberosas que tienen protuberancias irregulares sobre la
superficie.

Mamilar: Agregados de forma redondeada similares a racimos de uvas.

Pisolitico: Granos de cristales esféricos de menos de 3 mm.

Radial: Cristales radiados de un centro sin que produzcan formas estelares.
Yunque: Formas terminadas en punta en sus extremos similares a un diente
bicuspide.
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