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FUNCTIONAL COATINGS ON 3D PRINTED COOKING TOOLS
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Nowadays, desktop 3D printers are increasingly used to produce everyday
custom objects, being cooking equipment the most important ones. These tools
have rough surfaces suitable for microbial proliferation. The aim of this research is
the reduction in bacterial biofilm formation on 3D printed polylactic acid (PLA) plates
via application of coatings generated by atmospheric pressure cold plasma (APCP).
Cooking equipment designed for people with hand mobility problems are one of the
main target of these coatings. Acrylic acid (AcAc) and tetraethyl orthosilicate (TEOS)
were chosen as liquid precursors; furthermore, nitrogen (99.99%) was the
generator plasma gas. Three different bacteria were studied: Echerichia coli
CECT515, Listeria monocytogenes CECT911 and Pseudomonas aeruginosa
PAO1. Finally, coatings that decrease bacterial biofilm formation on PLA plates
were identified. The highest effectivity was obtained with AcAc treatment that could
reduce each bacteria biofilm formation almost to half of the initial levels.
Meanwhile, TEOS treatment was effective only for L. monocytogenes. These
results are promising for future investigations on antibiofilm capacities of different
food surfaces.

Keywords: atmospheric pressure cold plasma; antibiofilm; coatings; food contact
surfaces; 3D printing.

RECUBRIMIENTOS FUNCIONALES SOBRE UTENSILIOS DE COCINA IMPRESOS
EN 3D

Las impresoras 3D de escritorio son cada vez mas utilizadas para la fabricacién de
objetos personalizados para el dia a dia, siendo los utensilios de cocina unos de los
mas habituales. Estas piezas poseen superficies rugosas idéneas para la
proliferacion de bacterias. Este trabajo pretende la disminucién de la formacion de
biofilm bacteriano en placas de acido polilactico (PLA) impresas en 3D a partir
de la aplicacion de recubrimientos generados por plasma atmosférico frio. Uno de
los destinatarios de estos recubrimientos serian los utensilios de cocina
especificamente disefiados para personas que poseen problemas de movilidad en
sus manos (enfermos de Parkinson o con paralisis cerebral). Los precursores
liquidos utilizados fueron acido acrilico (AcAc) y tetraetil ortosilicato (TEOS) y el
gas generador de plasma, nitrogeno (99,99%). Las bacterias estudiadas fueron
Echerichia coli CECT515, Listeria monocytogenes CECT911 y
Pseudomonas aeruginosa PAO1. Finalmente, se encontraron
recubrimientos que reducen la formacion de biofilms en placas de PLA. La mayor
efectividad se obtuvo empleando AcAc ya que permitid reducir la formacion de
biofilm de las tres bacterias casi a la mitad. En cuanto al TEOS, éste sdlo fue efectivo
para L. monocytogenes. Estos resultados son prometedores para futuras
investigaciones relacionadas con capacidades antibiofilm de diferentes superficies
alimentarias.

Palabras clave: plasma atmosférico frio; antibiofilm; recubrimientos; superficies
alimentarias; impresion 3D

Correspondencia: Ignacio Muro Fraguas ignacio.muro@unirioja.es

©2020 by the authors. Licensee AEIPRO, Spain. This article is licensed under a
@ @@@ Creative Commons Attribution-NonCommercial-NoDerivatives 4.0

International License (https://creativecommons.org/licenses/by-nc-nd/4.0/).

1335



1. Introduccion

En la ultima década se ha producido un notable incremento de la tecnologia de impresion
3D, tanto a nivel industrial como amateur. Dicho auge en este sector se debe probablemente
a la expiracién de las patentes de Stratasys en el afio 2014 (Chang, 2016; Dominguez-
Robles et al., 2019) donde se pasa de una tasa de crecimiento anual del 20% en el afo
2013 al 33% en el afo 2014 (Gardan, 2016; Wohlers Associates, 2017); y a la disminucion
de precios de los equipos de impresion (Campbell et al., 2011; Chiulan et al., 2018)

El acido poli-lactico (PLA) es el material mas empleado con la tecnologia de deposiciéon de
filamento fundido (FDM) de impresion 3D (Gardan, 2016; Zhang et al., 2016; Chiulan et al.,
2018; Baran & Erbil, 2019; Dominguez-Robles et al., 2019). A diferencia de la mayoria de
los polimeros empleados, el PLA no es un material derivado del petréleo, sino que se trata
de un termoplastico fabricado a partir de recursos renovables como el almidén de maiz o la
cana de azucar. Es un material facil de imprimir y su baja temperatura de fusién (180°C)
hace innecesaria la impresién en camara cerrada y con base calefactada. El PLA da lugar a
piezas de gran calidad, precision y acabado superficial (Chiulan et al., 2017; Baran & Erbil,
2019; Dominguez-Robles et al., 2019). Todas estas ventajas hacen que este material de
impresion 3D sea ideal para aplicaciones biomédicas y envasado de alimentos (Jin, 2010;
Guo, Jin & Yang, 2014; Chiulan et al., 2017; Baran & Erbil, 2019).

El sector alimentario es uno de los sectores en los que mas ha crecido el empleo de PLA
impreso en 3D. Las aplicaciones de impresion 3D para piezas en contacto con alimentos no
responden Unicamente a razones de disefio y personalizacién artistica; sino que también
existe la necesidad de llevar a cabo mejoras ergonémicas adaptando utensilios al usuario
final (pacientes con discapacidades relacionadas con la movilidad de sus manos) (Lipton et
al., 2015). Esta personalizacion no es posible con otros procesos de fabricacion
convencionales.

A pesar de las ventajas mencionadas, dos aspectos deben ser considerados a la hora de
imprimir objetos en 3D destinados a aplicaciones en contacto con alimentos. Por un lado,
numerosos estudios y proveedores de filamentos destacan las modificaciones quimicas que
se producen en los filamentos de PLA al fundir dicho filamento durante el proceso de
impresion (Zhu et al., 2015; Oskui et al., 2016). Estas modificaciones desaconsejan el
empleo de piezas de PLA para contacto con alimentos, independientemente de que el
propio filamento cuente con la aprobacion de la FDA (3DFilaPrint, 2015; Filaments.ca, 2020;
Voltivo, 2020). Por otro lado, diversos estudios han analizado cémo el propio patrén de la
tecnologia FDM (caracterizado por una superficie compuesta por una serie de surcos
derivados de la aportacion del material en sucesivas hileras) es un lugar ideal para la
adhesion y proliferacién bacteriana. Los riesgos aumentan cuando los objetos impresos
estan en contacto con alimentos crudos y de forma repetitiva. A su vez, la baja temperatura
de transicion vitrea del PLA (60°C), imposibilita su limpieza en lavavajillas, aumentando el
riesgo de infeccién (Lipton et al., 2015; Formalabs, 2019).

A pesar de los esfuerzos realizados hasta la fecha, no se han desarrollado revestimientos
adecuados capaces de reducir el crecimiento bacteriano en piezas impresas en 3D. Alguno
se degradan y desprenden con el tiempo, exponiendo la superficie original de las piezas, de
nuevo, a posibles contaminaciones (Sandler et al., 2014; Formalabs, 2019). Otros no son
adecuados ya que modifican las propiedades mecanicas del substrato (Dominguez-Robles
et al., 2019).

La tecnologia de chorro de plasma a presién atmosférica (APPJ) es un método novedoso a
la hora de aplicar recubrimientos funcionales. Dicha tecnologia es capaz de producir
modificaciones fisicoquimicas en la superficie del substrato sin alterar sus propiedades
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mecanicas. Se trata de un proceso limpio y libre de solventes, que no requiere equipo de
vacio, con bajos costes de procesamiento y una sencilla escalabilidad para la aplicacion
industrial en linea (Borcia & Brown, 2007; Bismarck et al., 2008; Merche, Vandencasteele &
Reniers, 2012; Bashir, Rees & Zimmerman, 2013). Actualmente, son diversos los estudios
que han analizado el éxito de aplicacion de la tecnologia APPJ sobre piezas impresas en 3D
puesto que la baja temperatura alcanzada en el proceso de plasma (inferior a 50°C) es
fundamental para evitar el deterioro de piezas impresas con PLA (Sardella et al., 2005;
Stallard et al., 2012; Baran & Erbil, 2019).

2. Objetivos

En el presente estudio se aplican recubrimientos mediante plasma-polimerizacién a presion
atmosférica, empleando tecnologia APPJ, sobre objetos de PLA impresos en 3D. El objetivo
final se trata de conseguir recubrimientos que eviten la adhesién bacteriana y, por
consiguiente, reduzcan el biofilm generado sobre las piezas impresas. A diferencia de los
objetos impresos en el ambito doméstico, puede que no exista la posibilidad de reimprimir
los utensilios disefiados especificamente para usuarios con discapacidad con la periodicidad
necesaria. Por lo que el desarrollo de recubrimientos ANTI-biofilm resultaria Gtil para paliar
las limitaciones de la impresion 3D en dichas aplicaciones.

3. Metodologia

3.1. Materiales

El filamento de impresion empleado fue PLA WHITE RS PRO con un diametro de 1.75 mm
(RS PRO, Espana). El precursor afiadido en los tratamientos de plasma-polimerizacién fue
tetraethyl orthosilicate 98% (TEOS; Si(OC2Hs)s) (Acros-Organics, EE. UU). Para evitar la
contaminacion ambiental de las placas éstas fueron cubiertas, después del tratamiento de
plasma, con una tapa esterilizada de 35 mm de diametro de poliestireno (PS) (Thermo-
Scientific, EE. UU.).

3.2. Impresion 3D

Las piezas fueron fabricadas con la impresora “Original Prusa i3 MK3” (Prusa3D, Republica
Checa). La temperatura del extrusor fue de 215°C y la de la base de impresién de 60°C. El
grosor de las distintas capas fue de 0.2 mm con un porcentaje de relleno del 80%.

Las piezas impresas sobre las que se evalia la capacidad ANTI-biofim de los
recubrimientos presentaban una geometria que tiende a simular la forma de las placas de
petri. Las muestras de PLA impresas tenian un diametro interior de 31 mm, diametro exterior
de 35 mmy altura de 15 mm (Figura 1[a]).

3.3. Tratamientos de plasma a presién atmosférica

Los tratamientos de plasma-polimerizacién fueron aplicados sobre las piezas de PLA
impresas en 3D. Se empled el equipo de chorro de plasma a presion atmosférica (APPJ)
PlasmaSpot500® (MPG, Luxemburgo). El equipo esta formado por dos electrodos coaxiales
(el externo conectado a una fuente de alta tension y el interno a tierra) entre los cuales
discurre un tubo dieléctrico de Al,Os;. Los recubrimientos aplicados en este estudio
emplearon un flujo de 80 sIm de nitrégeno como gas de plasma y 1.5 sIm de nitrégeno como
gas de precursor. La potencia del plasma fue de 360 W. Se depusieron 3 recubrimientos de
TEOS en los que se modifica el nimero de pasadas (Tabla 1). Los recubrimientos fueron
aplicados con un patrén de escaneado en el que la velocidad de la pistola fue de 100 mm/s,
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con un paso de 2 mm y la distancia (gap) entre la pistola y la base de las placas de PLA de
10 mm. Cada recubrimiento fue realizado por cuadruplicado.

Tabla 1. Designacion de muestras

Muestra N° Pasadas
PLA 3D -
Te2p 2
Tebp 6
Te12p 12

Figura 1: Secuencia del proceso: [a] Impresion 3D, [b] Vista detalle del proceso de deposicion,
[c] Equipo plasma-polimerizacion (APPJ), [d] Esquema del proceso de plasma-polimerizacion,
[e] Petri de PLA impresa en 3D y [f] Imagen SEM (x100) de la muestra PLA
3D

[d] Gas del plasma Precursor atomizado
(N2,80'sim) (TEQS, Ny, 1.5 sim)

Electrodo #1

Electrodo #2

Flujo de
plasma

Generador de
— Potencia
(360W)

Plasma (~g10mm)

Petri PLA impresa
3D (#35mm)

Recubrimiento
ANTI-biofilm (TEOS)

3.4. Caracterizacion fisicoquimica de las muestras tratadas

La topografia superficial fue analizada a través de imagenes de microscopia de fuerza
atomica (AFM) obtenidas con el microscopio Multimode (Bruker Corporation) con
Nanoscope V en el Instituto Central de Apoyo a la Investigacién (SCAI) de la Universidad de
Malaga (UMA). Se analizé un area de 40 um x 40 ym con una frecuencia de escaneo de 50
Hz. La rugosidad promedio (Ra) fue obtenida mediante el software NanoScope Analysis 1.4.
El microscopio SEM HITACHI S-2400 con un voltaje de 18kV fue empleado para estudiar la
morfologia superficial de las muestras de PLA, las cuales deben ser previamente
metalizadas con oro y paladio.

Se empled la tecnologia de X-ray Photoelectron Spectrometer (XPS) para cuantificar la
composicion quimica superficial de las muestras. El equipo empleado fue Kratos AXIS Supra
con analizador hemisférico de electrones y una fuente de rayos X Monochromatic AlKa. Los
espectros fueron recogidos a una energia constante de 160 ev (espectros generales) y 20
eV (espectros de alta resolucion). Durante el proceso de adquisicibn se mantuvo una
presion residual de la camara de analisis inferior a 1.33-107 Pa. Las energias de enlace se
referenciaron con el espectro del C1s centrado con el carbono adventicio a 285 eV. Las
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deconvoluciones de los espectros XPS se realizaron con el programa PeakFit 4.12 (SPSS
Inc.).

Se empled el método de la gota sésil (10 uL de agua destilada) para la medicion del angulo
de contacto. Ante la imposibilidad de medir el WCA en las muestras de PLA (debido al
patrén superficial caracteristico de la impresion 3D), los recubrimientos fueron aplicados
sobre superficies de acero inoxidable.

Cada una de las muestras fue analizada por triplicado, de modo que los resultados se
corresponden con el valor medio de las tres mediciones.

3.5. Cuantificacion del biofilm

Para analizar el biofilm generado sobre las placas impresas en 3D, éstas fueron inoculadas
con Pseudomonas aeruginosa PAO1, Escherichia coli CECT515 y Listeria monocytogenes
CECT911. Dichas cepas fueron cultivadas en agar Brain-Heart Infusion (BHI) (Pronadisa,
Espafia) a 37°C. Se cuantificé el biofilm producido mediante el método de tincién con cristal
violeta (CV) (Peeters, Nelis & Coenye, 2008). Las placas de PLA fueron inoculadas con una
concentracion inicial de 108 UFC/mL preparado en 3 mL de caldo Mueller Hinton (MH)
(Pronadisa, Espafia) a partir de cultivos nocturnos en agar BHI. Posteriormente, dichas
placas se incubaron a 37°C durante 24 horas con el fin de obtener una biopelicula madura.
Una vez finalizado el periodo de incubacién, se retiré el medio y se lavd el biofilm con
solucion salina tampdn de fosfato (PBS). Posteriormente, se fijo usando metanol durante 15
minutos a temperatura ambiente. Una vez que el metanol fue eliminado, las placas se
secaron durante 20 minutos a temperatura ambiente. Después, se afadieron 3 mL de
solucion CV (Sigma, concentracion final al 10% en PBS) y se incubaron durante 10 minutos
a temperatura ambiente. El exceso de CV se elimind bajo agua corriente y se seco.
Finalmente, el CV fijado a la biopelicula se resolubiliz6 en 3 mL de acido acético al 66%, y
se incub6 a temperatura ambiente durante 1 h. La absorbancia se midié a 570 nm utilizando
un lector de placas (lector de microplacas POLARstar Omega, BMG Labtech). Se utilizaron
cuatro placas de Petri de PLA por cada recubrimiento y microorganismo. Se incluyen como
controles placas de PLA sin recubrir (PLA 3D).

4. Resultados

4.1. Caracterizacion morfolégica (SEM y AFM)

La Figura 2 recoge las imagenes SEM y AFM de la superficie de la muestra sin recubrir
(Figura 2[a]) y las muestras recubiertas a base de TEOS con 2, 6 y 12 pasadas (Figura 2[b-
d]). En la Figura 3 se representa la rugosidad (Ra) de cada uno de los recubrimientos
realizados.

La superficie de la muestra sin recubrir (Figura 2[a]) presenta un aspecto grumoso con
numerosos huecos; patron caracteristico de la impresion 3D mediante FDM. La deposicion
del recubrimiento de TEOS provoca que dichos huecos superficiales vayan disminuyendo
conforme aumenta el nUmero de pasadas. En la muestra recubierta con 6 pasadas (Figura
2[c]), se pueden apreciar una serie de fracturas superficiales. Dichas fracturas son
ocasionadas por el estrés térmico residual producido en recubrimientos basados en
precursores siloxanos (Sainz-Garcia et al., 2017). En la muestra recubierta con 12 pasadas
(Figura 2[d]) se observan particulas esféricas provenientes de la agrupacion de los oxidos
de silicio (Sainz-Garcia et al., 2017). Dichas particulas se pueden observar (en menor
cantidad) en muestras con menor niumero de pasadas.
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Figura 2: Caracterizacion morfoldgica de las muestras: [1] Imagenes SEM (x2000) y [2]
Imagenes AFM (40x40 um)

Tebp

[d2] ., 1€12p

Los circulos blancos sefialan las particulas de 6xido de silicio. Las flechas blancas indican las fracturas del
recubrimiento.

La aplicacion de los distintos recubrimientos de plasma provoca un ligero aumento de la
rugosidad superficial respecto a la muestra de control; que se acentua conforme aumenta el
numero de pasadas (Figura 3). El aumento de la rugosidad se debe a que las particulas
plasma-polimerizadas durante las primeras pasadas se depositan sobre los grumos de la
superficie de PLA, a la vez que van rellenando los huecos. Este doble efecto provoca que la
muestra Te6p alcance el valor maximo de todas las muestras recubiertas (Ra: 462 nm). Sin
embargo, las diferencias en la rugosidad entre los distintos recubrimientos no son
estadisticamente significativas (p<0.05).

Figura 3: Rugosidad media (Ra) de las muestras

500
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Rugosidad (Ra, nm)

350
0 2 6 12

Numero de pasadas

La linea roja discontinua representa la rugosidad de la muestra PLA 3D (control): 408.8+14.4 nm

4.2. Caracterizacion quimica (XPS)

La Figura 4 muestra los componentes quimicos totales presentes en la superficie de las
muestras en funcién del nimero de pasadas del recubrimiento aplicado. Tal y como se
puede ver, la deposicion de dichos recubrimientos provoca un aumento en el grado de
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oxidacion superficial de las muestras, el cual aumenta con el nimero de pasadas. En las
muestras sobre las que se aplican recubrimientos de mas de 2 pasadas, se produce un
aumento de la concentracion de silicio (Si2p). Por el contrario, la concentraciéon de nitrégeno
(N1s) es practicamente nula (<1%) independientemente del recubrimiento depositado. No se
aprecian modificaciones en la concentracion quimica superficial de las muestras cuando los
recubrimientos aplicados son de mas de 6 pasadas.

Figura 4: Porcentajes atomicos de C1s, O1s, Si2p y N1s en funcion del numero de pasadas
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En la Figura 5 se muestran las deconvoluciones del espectro de alta resolucion C1s de las
muestras analizadas. Para cada una de las deconvoluciones se han obtenido tres picos,
previamente identificados por otros autores: C-C/C-H a 285eV, C-O a 286.5-287.2eV y O-
C=0 a 288.5-289.3eV (Jacobs et al., 2012; Zhao et al., 2013; Wang et al., 2016;
Abourayana, Dobbyn & Dowling, 2018). Las energias de unién y los picos mencionados,
junto con los porcentajes relativos de cada uno de ellos quedan recogidos en la Tabla 2.
Conforme va aumentando el numero de pasadas de TEOS, el incremento en el grado de
oxidacion mencionado anteriormente se traduce en un aumento en los grupos funcionales
basados en oxigeno (C-O, O-C=0) en detrimento de los grupos basados en carbono (C-
C/C-H). Asimismo, las modificaciones quimicas son notables desde las primeras pasadas
(Te2p). A medida que aumenta el nimero de pasadas, el pico O-C=0 disminuye y el pico C-
C/C-H se eleva. El pico restante (C-O) no varia.

Tabla 2. Porcentajes atomicos relativos al espectro C1s

Muestra C-C/C-H C-0 0-C=0
(285 eV) (286.5-287.2 eV) (288.5-289.4 eV)
PLA 3D 57.31 22.35 19.35
Te2p 45.40 36.29 18.31
Tebp 51.79 32.93 15.28

Te12p 49.02 34.42 16.56
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Figura 5: Deconvoluciones del espectro C1s: [a] PLA 3D, [b] Te2p, [c] Te6p y [d] Te12p
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4.3. Humectabilidad

La propia morfologia del PLA impreso caracteristica de la tecnologia FDM, impide la
medicion del angulo de contacto (WCA), ya que la gota de agua queda alojada en los surcos
generados entre las hileras de filamento fundido. Por lo tanto, se optd por seleccionar el
acero inoxidable como material soporte sobre el que medir la humectabilidad de los
recubrimientos de TEOS, puesto que es el material mas comunmente empleado en la
industria alimentaria (Durr, 2007). El acero inoxidable sobre el que se aplican los
recubrimientos de plasma presenta un WCA de 89.5°. Los recubrimientos a base de TEOS
aumentan la hidrofilicidad del substrato. EI nimero de pasadas influye en el grado de
humectabilidad (Figura 6). Conforme menor es el numero de pasadas, mayor es el grado de
hidrofilicidad del substrato. Tras aplicar dos pasadas, el WCA de la muestra es de 56.7°,
aumentando ligeramente hasta los 65.5° en las muestras Te12p. Los resultados de
humectabilidad estan relacionados con los observados anteriormente en el XPS. El aumento
en el ratio O/C (Kim & Masuoka, 2009; Jorda-Vilaplana et al., 2015; Swilem et al., 2016;
Lima Da Silva et al., 2018) y especificamente el enlace O-C=0 (Wang et al., 2016; Baran &
Erbil, 2019); aumentan el caracter hidréfilo de los recubrimientos aplicados.
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Figura 6: WCA (°) medido sobre acero inoxidable en funcion del nimero de pasadas
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La linea roja discontinua representa el WCA de la muestra PLA 3D (control): 89.5+12.6°

4.4, Cuantificacion del biofilm

La Figura 7 recoge el porcentaje de biofilm generado por cada bacteria en funcién del
numero de pasadas de TEOS aplicadas respecto a las muestras de PLA sin recubrir. Los
recubrimientos que generan un porcentaje de biofilm inferior al de las muestras sin recubrir
(<100%) son considerados como ANTI-biofilm; mientras que, aquellos recubrimientos que
generan un porcentaje de biofilm superior al de las muestras de control (>100%); son
considerados como PRO-biofilm. Para las tres bacterias estudiadas, la produccion relativa
de biofilm presenta la misma tendencia (Figura 7). La capacidad ANTI-biofilm del
recubrimiento aumenta conforme disminuye el nimero de pasadas. El recubrimiento en el
que se aplicaron dos pasadas (Te2p) genera la menor cantidad de biofilm, siendo el Unico
que presenta un caracter ANTI-biofilm para las tres bacterias analizadas. La efectividad de
dichos recubrimientos varia en funcion de la cepa analizada; siendo P. aeruginosa la
bacteria que mejores resultados presenta. El biofilm generado sobre las placas de PLA
impresas en 3D (respecto a las muestras sin tratar) sometidas previamente a un tratamiento

con dos pasadas de TEOS es 40.9% en P. aeruginosa, 81.6% en L. monocytogenes y
90.1% en E. coli.

Figura 7: Biofilm generado respecto al control (%) sobre placas de PLA impresas en 3D
inoculadas con E. coli, P. aeruginosay L. monocytogenes
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La linea roja discontinua representa la produccion de biofilm en la muestra PLA 3D (control): 100%
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5. Discusion

La deposicion de los recubrimientos a base de TEOS provoca un ligero incremento de la
rugosidad a medida que se van rellenando las imperfecciones de la superficie del PLA
impreso conforme aumenta el numero de pasadas. Sin embargo, no se han encontrado
evidencias que justifiquen que la capacidad ANTI-biofilm de los mismos esta provocada por
las modificaciones morfolégicas producidas.

Diversos autores establecen una relacién entre la adhesion bacteriana (primera fase en la
generacion de biofilm) y la capa de hidratacion formada en superficies hidréfilas. Cuando se
dispone de una superficie hidroéfila sumergida en un fluido, se crean interacciones atractivas
entre las moléculas de agua del medio y los grupos funcionales presentes en la superficie
del substrato. De este modo, las moléculas de agua tienden a orientarse hacia la superficie,
generando la denominada capa de hidratacion. Dicha capa, genera fuerzas de repulsion en
la superficie de la muestra; dificultando la adhesion de las bacterias y, por tanto, el posterior
biofilm generado (Peng, Song & Fort, 2006; Diaz et al., 2007; Chang et al., 2008; Temmen et
al., 2014).

Para explicar por qué la capacidad ANTI-biofilm de los recubrimientos aumenta conforme
disminuye el numero de pasadas, es necesario analizar los resultados relativos a la
composicion quimica (ver apartado 4.2) y la humectabilidad de las muestras (ver apartado
4.3). Esto es debido a las fuerzas de repulsién generadas por la naturaleza hidréfila de los
recubrimientos. El aumento en la cantidad de los grupos polares (C-O y O-C=0) provoca un
incremento en la hidrofilicidad superficial (Tabla 2 y Figura 6). Concretamente, el enlace O-
C=0 se asocia con la formacion de grupos carboxilo (COOH), los cuales poseen un fuerte
caracter hidrofilo (Ba et al., 2016; Sardella et al., 2016; Ramkumar et al., 2017; Shen et al.,
2019). Los recubrimientos basados en TEOS poseen una mayor cantidad de grupos O-C=0
conforme disminuye el numero de pasadas (Tabla 2).

Figura 8: Justificacion comportamiento ANTI-biofilm: [a] PLA 3D (control), [b] Muestras
plasma-polimerizadas a base de TEOS

[&] [b] Capa de
Biofilm hidratacion
Repulsiéon

/ hidréfila
o

Bacteria

PLA impreso en 3D Recubrimiento TEOS

6. Conclusiones

En el presente estudio se han desarrollado una serie de recubrimientos aplicados mediante
plasma-polimerizacién a base de TEOS con el fin de reducir el biofilm generado por una
serie de bacterias comunes en el ambito alimentario y clinico (P. aeruginosa, E. coli y L.
monocytogenes) sobre superficies de PLA impresas en 3D. En los distintos recubrimientos
depositados se modificoé el nimero de pasadas.
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Las principales conclusiones obtenidas han sido las siguientes:
e La capacidad ANTI-biofilm aumenté conforme disminuyé el nimero de pasadas.

e Los recubrimientos con 2 pasadas fueron ANTI-biofilm para las tres bacterias
analizadas. Este tratamiento fue el mejor, con una produccion relativa de biofilm de
40.9% en P. aeruginosa, 81.6% en L. monocytogenes y 90.1% en E. coli; respecto a
las muestras sin tratar.

e La efectividad de los recubrimientos radica en el caracter hidrofilo de los mismos, el
cual promueve la formaciéon de una capa de hidratacién en la superficie de las
muestras que reduce la adhesion de las bacterias y el posterior biofilm generado.

e La hidrofilicidad superficial aumentdé conforme lo hacen los grupos polares basados
en oxigeno (C-O y O-C=0). Los recubrimientos a base de TEOS presentaron una
mayor cantidad de grupos O-C=0 conforme disminuy6 el nimero de pasadas. Este
hecho podria explicar la reduccion de biofilm tras aplicar recubrimientos con menor
numero de pasadas.

En futuras investigaciones se tratara de dar respuesta al distinto comportamiento del
recubrimiento en funcion de la bacteria analizada; aumentando el nimero de precursores
empleados y las cepas bacterianas inoculadas.
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