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KOMPOZYTY GRADIENTOWE DLA MEDYCYNY REGENERACYJNEJ 

Otrzymano trzy rodzaje biodegradowalnych kompozytów gradientowych przeznaczonych na implanty dla chirurgii kost-

nej. Osnowę kompozytów stanowił kopolimer laktydu z glikolidem, a jako faz modyfikujących użyto zarówno długich włókien 

węglowych oraz poliakrylonitrylowych, jak również cząstkek alginianowych i -TCP. Włókna odpowiadają przede wszystkim 

za właściwości mechaniczne kompozytów, natomiast głównym zadaniem cząstek jest zapewnienie materiałom lepszych wła-

ściwości biologicznych poprzez resorpcję in vitro, tworzenie odpowiedniej porowatości, poprawę osteointegracji z tkanką 

kostną oraz jej stymulację do szybszej regeneracji (bioaktywność TCP). Kompozyty gradientowe w postaci sześciennych ko-

stek otrzymano metodą prasowania na gorąco folii kompozytowych. Próbki inkubowano w sztucznym środowisku biologicz-

nym (8 tygodni, woda destylowana, 37°C) i co tydzień mierzono pH oraz przewodności płynu. Na podstawie zmian właściwości 

mechanicznych próbek, ich masy oraz prędkości fali ultradźwiękowej oraz obserwacji mikroskopowych (SEM) oceniano 

trwałość kompozytów oraz sposób ich degradacji.  

Słowa kluczowe: kompozyty gradientowe, kompozyty polimerowe, materiały biomimetyczne, kompozyty włókniste 

GRADED COMPOSITES FOR REGENERATIVE MEDICINE 

Composites are the most often investigated materials for tissue repair or replacement. Especially the biomimetic compo-

sites with graded structure are under special attention. The majority of natural tissues, among other bone tissue, represents 

the same structure and can be characterized by properties varying with directions. The Young modulus and porosity gra-

dients, existing in bone, are the most important gradients from the point of view of biomedical applications. One of the most 

important expectations for present and future implants for regenerative medicine is their various microstructure (e.g. streng-

thening directions, porosity), and controllable biodegradation rate that match the rate of tissue growth. Concept of graded 

composite material allows manufacturing of biofunctional implants tailored to fit tissue structure and properties. 

In this work we present three types of graded composites differing in composition and arrangement of modifying phases. 

All these composites are biodegradable. They are containing polylactide-co-glycolide (PGLA) as a matrix and long fibers of 

carbon (C) and polyacrylonitryle (PAN) as reinforcement. Additionally resorbable powders of tricalcium phosphate (TCP) 

and sodium alginate (NaAlg) assure an obtainment of proper porosity and improvement of osteointegration with tissue. The 

samples (cubes 10x10 mm) were prepared by mould pressing of thin composite films. As a consequence of their graded nature 

they show controlled Young modulus, porosity and resorption time. Their behaviour was examined in artificial biological en-

vironment (8 weeks, distilled water, 37°C) by measuring the velocity of ultrasonic wave, conductivity, pH and mass changes, 

and microscopic observations (SEM). Before and after incubation mechanical properties of composites were compared using 

universal testing machine.   

Keywords: graded composites, polymer composites, biomimetic materials, fibrous composites  

WPROWADZENIE 

Złożona budowa ludzkiego ciała, niejednorodne 

właściwości mechaniczne tkanek, a także niekorzystne 

reakcje organizmu na wszczepione materiały powodują 

konieczność ciągłego udoskonalania stosowanych we 

współczesnej medycynie implantów. Analizując przy-

kładowo budowę tkanki kostnej, można potraktować ją 

jako układ gradientowy o zmieniających się właściwo-

ściach (np. gradient porowatości, modułu Younga,  

aktywności biologicznej), realizowany dzięki temu, iż 

kość posiada równocześnie strukturę włóknistą, poro-

watą, płytkową (laminaty). W przypadku implantów 

kostnych kompromis pomiędzy właściwościami me-

chanicznymi i biologicznymi oraz biomimetyczną bu-

dową materiału jest możliwy do osiągnięcia poprzez 

projektowanie kompozytów, których właściwości będą 

zmieniały się gradientowo [1-3]. 

Ze względu na to, iż kość jest strukturą biologiczną 

o dużych zdolnościach regeneracyjnych, optymalnym 

rozwiązaniem jest, aby implanty stosowane w rekon-

strukcji elementów kostnych ulegały stopniowej resorp-

cji z równoczesnym zastępowaniem ich odbudowującą 

się tkanką. Właśnie dlatego coraz większe znaczenie 

w medycynie zaczynają mieć polimery resorbowalne, 

takie jak np. polilaktyd czy poliglikolid. Wytwarzane 
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z nich materiały kompozytowe, w zależności od rodzaju 

wzmocnienia, jego udziału objętościowego i rozmiesz-

czenia przestrzennego, stwarzają szerokie możliwości 

sterowania zarówno właściwościami mechanicznymi, 

jak również pozwalają wpływać na zachowanie biolo-

giczne wykonanego z nich implantu.  

Kompozyty z resorbowalną osnową polimerową po-

zwalają na uzyskanie materiałów wielofunkcyjnych, 

które w początkowym etapie pełnią funkcję mecha-

niczną, a następnie ulegając kontrolowanej degradacji, 

pozwalają regenerowanej tkance na stopniowe przej-

mowanie obciążeń, zaś zmodyfikowane cząstkami bio-

aktywnymi dodatkowo stymulują jej wzrost. Po proce-

sie resorpcji osnowy faza wzmacniająca może jeszcze 

przez pewien czas pełnić rolę rusztowania dla wzrostu 

tkanki kostnej [4]. 

W przedstawionej pracy podjęto próbę opracowania 

kompozytowych materiałów gradientowych z gradien-

tem modułu Younga oraz porowatości przeznaczonych 

na implanty medyczne ze szczególnym wskazaniem na 

implanty dokręgosłupowe. 

MATERIAŁY I METODY 

Otrzymano trzy rodzaje kompozytów gradientowych 

o osnowie z kopolimeru glikolidu (15% mol) z laktydy-

lem (85% mol) - PGLA o średnio liczbowym ciężarze 

cząsteczkowym 16 kDa i dyspersji masy cząsteczkowej 

D = 2 (prod. Centrum Materiałów Węglowych i Poli-

merowych w Zabrzu) [5]. Próbki w formie kostek 

o wymiarach ok. 10x10 mm wytwarzano metodą pra-

sowania na gorąco cienkich folii kompozytowych 

(rys. 1). 

 

 
Rys. 1.  Schemat wytwarzania kompozytów gradientowych  

Fig. 1. Scheme of graded composites manufacturing 

Jako dodatki modyfikujące zastosowano długie 

włókna węglowe T300 (prod. Torayca, Japonia), długie 

włókna poliakrylonitrylowe (prod. Katedra Włókien 

Sztucznych, Wydział Inżynierii i Marketingu Teksty-

liów, Politechnika Łódzka), proszek alginianowy 

o masie cząsteczkowej ok. 198 kDa (prod. Protanal 

60/20, Nova Matrix, Norwegia) oraz proszek fosforanu 

wapnia TCP - Ca3(PO4)2 (prod. Fluka). Folie wzmac-

niane jednokierunkowo włóknami otrzymywano meto-

dą ciekłej impregnacji, zaś modyfikowane cząstkami 

metodą odlewania z zawiesiny polimerowej. 

Zastosowanie włókien miało na celu zarówno za-

pewnienie kompozytom odpowiednich parametrów 

mechanicznych, jak również dzięki znacznie wolniej-

szej degradacji stworzenie rusztowania dla odbudowu-

jącej się tkanki. Celem modyfikacji polimeru proszkami 

było natomiast uzyskanie odpowiedniej porowatości 

w warstwach wierzchnich, co w efekcie powinno uła-

twić osteointegrację z tkankami poprzez wytworzenie 

złącza biologicznego i wrastanie tkanki w pory materia-

łu. Proszek TCP, będący resorbowalnym materiałem 

bioaktywnym, będzie stanowił źródło jonów wapnia 

i fosforu dla odbudowującej się kości oraz umożliwi 

miejscowo wytworzenie chemicznego złącza na granicy 

kość-implant. W tabeli 1 przedstawiono schematy za-

projektowanych kompozytów gradientowych oraz foto-

grafie otrzymanych próbek. 

 
TABELA 1.  Schematy i fotografie otrzymanych kompozytów 

gradientowych 

TABLE 1.  Schematic diagrams and photographs of graded 

composites 
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Degradację kompozytów gradientowych oceniano 

na podstawie zmian zachodzących podczas inkubacji 

w wodzie destylowanej (8 tygodni, temp. 37°C ± 1°C). 

Co tydzień przeprowadzano pomiary pH (pH-metr fir-

my Elmetron typ CP-315) oraz przewodności medium 

imersyjnego (konduktometr firmy Elmetron typ CC-

315), a także oznaczano zmiany masy kostek gradien-

Folie 

kompozytowe 

Formowanie układu 

gradientowego 

poprzez układanie 

kolejno folii kompo-

zytowych. 

Wygrzewanie próbki 

w temp. 170°C / 40 min 

Prasowanie jednoosiowe 

próbki -prasa hydrauliczna, 

ciśnienie 5 MPa 

 

Kompozyt 

gradientowy 
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towych. Po tygodniu i po 8 tygodniach inkubacji mie-

rzono prędkość propagacji fali ultradźwiękowej przez 

próbki wzdłuż trzech prostopadłych kierunków (mier-

nik ultradźwiękowy Ultrasonic 895). Po zakończeniu 

inkubacji przeprowadzono obserwacje mikroskopowe 

pod mikroskopem skaningowym (Jeol JSM-5400) oraz 

określono zmianę właściwości mechanicznych kostek 

gradientowych w próbie ściskania (uniwersalna maszy-

na wytrzymałościowa Zwick 7000 typ 1435). 

WYNIKI I DYSKUSJA 

Na rysunku 2 przedstawiono wyniki pomiarów pH 

medium immersyjnego, w którym inkubowano próbki. 

Stężenie jonów wodorowych płynu pozostaje bez zmian 

przez cały okres inkubacji (pH 6,3÷6,8).  W przypadku 

degradacji implantów polimerowych często obserwuje 

się zakwaszanie środowiska związane z resorpcją poli-

meru. Zjawisko to może wywoływać reakcje około-

tkankowe i zaburzać regenerację. Obecność w kompo-

zycie faz modyfikujących (zwłaszcza cząstek TCP 

i alginianowych) ogranicza to niekorzystne zjawisko [6] 

i pozwala na zachowanie wyjściowego pH.  

O postępującej degradacji kompozytów gradiento-

wych mogą świadczyć natomiast zmiany przewodności 

medium immersyjnego (rys. 3) oraz zmiany mikrostruk-

tury stwierdzone podczas obserwacji mikroskopowych.  

 

 

Rys. 2. Zmiany pH medium immersyjnego podczas inkubacji kompozy-
tów gradientowych  

Fig.  2. The pH of distilled water vs graded composites incubation time 

 

Rys. 3. Zmiany przewodności medium immersyjnego podczas inkubacji 
kompozytów gradientowych 

Fig. 3. Conductivity of distilled water vs graded composites incubation 

time 

 

 
Rys. 4.  Mikrofotografie SEM kompozytu gradientowego 1 (ATP) po 8-tygodniowej inkubacji 

Fig. 4. SEM microphotographs of graded composite 1 (ATP) after 8 week incubation 
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Na rysunku 4 przedstawiono mikrofotografie kom-

pozytu gradientowego 1 (ATP), na których trudno do-

strzec wyraźne granice rozdziału pomiędzy kolejnymi 

składowymi warstwami kompozytowymi zawierający-

mi różne fazy modyfikujące. Zgodnie z założeniami 

w obszarze, gdzie osnowa polimerowa modyfikowana 

była cząstkami resorbowalnymi (TCP, Alg), powstaje 

materiał porowaty o zróżnicowanej zmieniającej się 

stopniowo porowatości rzędu 5250 m. 

Wyniki uzyskane z pomiarów ultradźwiękowych po-

twierdzają stopniową degradację kompozytów gradien-

towych (tab. 2). Obserwowany we wszystkich przypad-

kach spadek prędkości fali ultradźwiękowej, zwłaszcza 

w kierunku równoległym do włókien, można wiązać 

z powstawaniem nieciągłości w mikrostrukturze kom-

pozytów oraz z rozluźnieniem granic rozdziału faz. 
 

TABELA 2.  Prędkość propagacji fali ultradźwiękowej w kom-

pozytach gradientowych przed i po inkubacji 

TABLE 2. The velocity of ultrasonic wave in graded composites 

Kom-
pozyt 

Kierunek 
pomiaru 

Prędkość fali 

ultradźwiękowej 
przed inkubacją, 

m/s 

Prędkość fali 

ultradźwiękowej 
po tygodniowej 

inkubacji, m/s 

Prędkość fali 

ultradźwiękowej  
po 8-tyg. inku-

bacji, m/s 

1 

a 3437 2644 2029 

b 2799 2512 2012 

h 2827 2465 2068 

2 

a 12336 2430 1933 

b 2719 2433 1856 

h 2195 1389 1125 

3 

a 18837 11004 3419 

b 2416 2140 1822 

h 1758 1329 1102 

a - kierunek równoległy do włókien, b - kierunek prostopadły do włókien,  

h - kierunek odpowiadający kierunkowi prasowania (kierunek gradientu) 

Konsekwencją tego jest również spadek wytrzyma-

łości kompozytów. W przypadku wyjściowych kostek 

nie udało się zmierzyć siły niszczącej podczas jedno-

osiowego ściskania ze względu na ograniczenia maszy-

ny wytrzymałościowej (max obciążenie 5 kN). Wyzna-

czono jedynie odkształcenia przy siłach 1 i 3 kN w celu 

porównania tego parametru po badaniach in vitro. Tak 

dobrane wartości obciążeń odpowiadają wielkości sił 

działających na krążki międzykręgowe kręgosłupa 

(1 kN - pozycja stojąca wyprostowana, 3 kN - pozycja 

pochylona) [7]. 

Po 8-tygodniowej inkubacji wytrzymałość kostek 

znacznie spadła i żaden z kompozytów gradientowych 

nie był w stanie przenieść obciążenia 3 kN, gdyż  

wcześniej uległ zniszczeniu. Natomiast porównując 

odkształcenia przy sile 1 kN, widoczne jest, iż po inku-

bacji są one znacznie większe niż pierwotnie (tab. 3). 

 

TABELA 3.  Zmiany właściwości mechanicznych kompozytów 

po 8-tygodniowej inkubacji 

TABLE 3.   Changes of mechanical properties of composites 

after 8 week incubation 

Kom-
pozyt 

Przed inkubacją Po inkubacji 

odkształce-
nie przy 
sile 1 kN  

% 

odkształce-
nie przy 
sile 3 kN  

% 

odkształce-
nie przy 
sile 1 kN  

% 

odkształce-
nie przy 
sile 3 kN  

% 

1 4,7  10,6 10,3 
uległ  

zniszczeniu 

2 5,3 13,0 12,7 
uległ  

zniszczeniu 

3 6,6 12,1 13,0 
uległ  

zniszczeniu 

 

Podczas inkubacji w wodzie destylowanej następuje 

ciągły wzrost masy badanych kompozytów gradiento-

wych, co jest związane z wbudowywaniem się wody 

i pęcznieniem polimeru (rys. 5). 

 

 
Rys. 5. Zmiany masy kompozytów gradientowych podczas inkubacji 

Fig. 5. Changes of graded composites mass during incubation 

WNIOSKI 

1. Kierując się gradientem modułu Younga obecnym 

w tkance kostnej, który decyduje o właściwościach 

mechanicznych i kierunkowym rozkładzie naprężeń, 

wykonano trzy różne kompozytowe układy gradien-

towe, przeznaczone na biomateriały dla chirurgii 

kostnej. 

2. Badania in vitro wykazały degradację kompozytów 

powiązaną ze zmianą ich parametrów mechanicz-

nych oraz mikrostruktury przy równoczesnym braku 

wpływu produktów degradacji na pH medium im-

mersyjnego. 

3. Spadek prędkości fali ultradźwiękowej, zwłaszcza 

w kierunku równoległym do włókien, świadczy 

o osłabieniu więzi na granicy rozdziału faz. Po-

twierdzają to obserwacje mikroskopowe kompozy-

tów gradientowych, ukazując postęp degradacji za-

równo resorbowalnych faz modyfikujących, jak  

i osnowy polimerowej. Najszybciej degradowały 

warstwy kompozytowe zbudowane z PGLA mody-

fikowanego proszkiem alginianowym.  



Kompozyty gradientowe dla medycyny regeneracyjnej 

Kompozyty  9: 3 (2009)  All rights reserved 

209 

4. Zależnie od rodzaju i rozmieszczenia faz modyfiku-

jących w kompozycie możliwe jest zaprojektowanie 

materiałów wielofunkcyjnych, zapewniających od-

powiednie właściwości mechaniczne, optymalny 

rozkład naprężeń na granicy kość-implant oraz dzię-

ki wykorzystaniu bioaktywnych modyfikatorów 

stymulowanie wzrostu tkanki kostnej, a po ich  

resorpcji osiągnięcie odpowiedniej porowatości, 

umożliwiającej przerastanie materiału tkanką. 
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