STRESZCZENIE

Praca doktorska koncentruje sie na opracowaniu biokompozycji polimerowych i hybrydo-
wych nanobiokompozytéw polimerowych na osnowie kwasu poli(3-hydroksymastowego),
(P3HB), bedacego jednym z najbardziej obiecujacych, biodegradowalnych polimeréow
pochodzenia naturalnego.

Celem badan byto zwiekszenie mozliwosci przetwarzania i funkcjonalnosci P3HB poprzez
jego modyfikacje za pomocg termoplastycznego poliuretanu oraz termoplastycznego poliuretanu
i nanododatku w postaci organicznie modyfikowanego montmorylonitu (MMT). Przeprowadzono
szczegbtowaq analize wptywu tych modyfikacji na mieszalno$¢, strukture, morfologie, wiasciwosci
mechaniczne, cieplne, przetwoércze 1itermodegradacyjne materiatéw, co pozwolito na
zaprojektowanie nowych, ekologicznych biokompozycji polimerowych i hybrydowych
nanobiokompozytéw polimerowych o potencjalnym zastosowaniu w przemysle biomedycznym,
opakowaniowym oraz ogrodnictwie czy rolnictwie.

W czesci literaturowej omoéwiono wtasciwosci i metody syntezy naturalnych poliestrow
alifatycznych - poli(hydroksyalkanianéw) (PHA), ze szczegélnym uwzglednieniem P3HB jako
najbardziej obiecujagcego poliestru w szerokim komercyjnym zastosowaniu ze wzgledu na jego
wtlasciwosci i najwieksze mozliwosci wytwarzania. Przedstawiono takze metody modyfikacji
wtasciwosci P3HB, obejmujgce wytwarzanie jego kopolimeréw z innymi hydroksykwasami, blend
polimerowych oraz nanokompozytéw na osnowie P3HB, ktére pozwalajg na poprawe jego
wiasciwosci fizykochemicznych.

Szczegblng uwage zwrdcono na zastosowanie termoplastycznych poliuretanéw oraz
montmorylonitu jako $rodkéw modyfikujacych strukture i funkcjonalno$¢ PHA, co stanowito
punkt wyjscia do eksperymentalnej czesci pracy dotyczacej P3HB.

Cze$¢ badawcza obejmowata synteze poliuretanéw (PU) z wudziatem glikoli
polietylenowych (PEG), glikoli polipropylenowych (PPG) oraz butano-1,4-diolu (BD) oraz 1,6-
diizocyjanianu heksametylenu (HDI) i 4,4’-diizocyjanianu difenylometanu (MDI), a takze ich
wprowadzenie do matrycy P3HB poprzez mieszanie bezposrednie w stanie stopionym.
Sprawdzono wptyw rodzaju i iloéci poliuretanu na wlasciwosci wytwarzanych biokompozycji
polimerowych P3HB-PU.

Ponadto biokompozycje polimerowe P3HB-PU wzbogacono w nanonapelniacz w postaci
modyfikowanego organicznie za pomoca czwartorzedowych Kkationédw amoniowych
montmorylonitu (Cloisite®30B), uzyskujac hybrydowe nanobiokompozyty polimerowe.
Charakterystyka uzyskanych materiatéw obejmowata badania spektroskopowe (FT IR),
termiczne (TGA, DSC), strukturalne (SAXS, SEM, TEM) oraz mechaniczne, w tym testy
wytrzymato$ci na rozcigganie, udarnos¢ i twardo$¢. Dla wybranych materiatéw przeprowadzono

analize podatnosci na biodegradacje, chropowatosci powierzchni i kata zwilzania oraz ocene
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biokompatybilnosci wybranych materiatbw na liniach ludzkich fibroblastow skory
i keratynocytow.

Wprowadzenie poliuretanu, zaréwno alifatycznego jak i aromatycznego, do matrycy
P3HB, w iloSci w zakresie 5-20 % mas., poprawia wtasciwosci przetworcze poliestru, poszerzajac
znacznie jego okno przetwarzania poprzez podwyzszenie temperatury degradacji i zazwyczaj
obnizenie temperatury topnienia. Ponadto obecnos$¢ poliuretanu, zwtaszcza alifatycznego,
zmniejsza twardo$¢ P3HB, a dodatek poliuretanu aromatycznego zwieksza znaczaco odpornos¢
na uderzenia tego poliestru. Dodatek montmorylonitu, w ilo$ci w zakresie 1-3 % mas. wplywa
réwniez pozytywnie na wilasciwosci wytwarzanych nanobiokompozytéw hybrydowych,
zwlaszcza z udziatem poliuretanu alifatycznego jako modyfikatora, zwiekszajac ich stabilno$¢
termiczng oraz poprawiajgc wtasciwos$ci mechaniczne poprzez efekt wzmacniajacy na poziomie
nanostruktury. Analiza podatnos$ci na biodegradacje wykazata, ze mimo zastosowanych
modyfikacji w formie trudno degradowalnego poliuretanu czy poliuretanu i mineralnego
nanododatku, otrzymane materiaty nadal charakteryzujg sie zdolnoscia do biodegradacji
w Srodowisku naturalnym, co podkresla ich ekologiczny, zréownowazony charakter. Otrzymane
biokompozycje zawierajace poliuretan aromatyczny oraz nanobiokompozyty charakteryzuja sie
niskim poziomem cytotoksycznosci. Zastosowanie poliuretanu, zaréwno samodzielnie, jak
iwpolaczeniu znanododatkiem, powoduje stopniowe obnizanie biokompatybilnosci
materiatéw, przy czym nadal pozostaje ona na akceptowalnym poziomie dla zastosowan
biomedycznych.

Uzyskane wyniki potwierdzity, ze zaprojektowane biokompozycje polimerowe
i hybrydowe nanobiokompozyty polimerowe na osnowie P3HB wykazujg istotnie lepsze
wtasciwosci uzytkowe niz natywny P3HB, co czyni je atrakcyjnymi kandydatami do zastosowan
w biomedycynie, przemysle opakowaniowym oraz jako nowoczesnych, ekologicznych
materiatéw dla rolnictwa i ogrodnictwa.

Praca ma istotny wkitad w rozwoj inzynierii chemicznej w zakresie kompleksowego
i systematycznego opisu wytwarzania kompozycji polimerowych i kompozyto-wych materiatéw
polimerowych o pozadanych witasciwosciach wytrzymato$ciowych, biodegradowalnosci
i odpowiedniej trwatos$ci. Problemy naukowe opisane wramach pracy poszerzaja wiedze
z zakresu nauk podstawowych oraz bedg wsparciem w pracach o charakterze technologicznym.

Dalsze badania powinny skupi¢ sie na optymalizacji metod ich wytwarzania oraz analizie

zachowania tych materiatéw w rzeczywistych warunkach aplikacyjnych.
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