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摘要"为了提高
=U

打印聚醚醚酮(

d33V

'人工骨与人骨力学性能匹配度#同时改善
d33V

材料生

物活性#使用羟基磷灰石(

P+

'增强生物活性的
d33V

丝材#对熔融沉积成型(

-U@

'

d33V

)

P+

复合材料的成型参数进行了优化$设计了正交试验#对填充方向&打印速度&分层厚度和打印温度

等重要因素对试样力学性能的影响规律进行了研究$采用三维全场应变测量分析系统对试样在力

学试验中的应变场进行测量#采用微米
.

射线三维成像系统对试样内部缺陷进行分析#得到了各

因素对试样力学性能的影响规律#获得了优化打印参数#并通过细胞黏附与增殖试验验证了

d33V

)

P+

材料的生物相容性$试验结果表明"各因素对拉伸强度的影响程度由大到小依次为打

印速度&填充方向&分层厚度&打印温度#最大拉伸强度为
">Q"=@dM

%对弯曲强度的影响程度由大

到小依次为填充方向&打印速度&分层厚度&打印温度#最大弯曲强度为
>>Q!@dM

$优化参数打印

的
d33V

)

P+

试样的力学性能与人皮质骨相当#且具备了良好的生物活性$
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&

MFLC6IK

D

X6\JCBJTI6MHCI\IC

W

6Yd33V

KMCJXIM7G

&

CBJ

D

MXMKJCJXGY6X

D

XIFCIF

:

d33V

(

P+H6K

D

6GICJGCBX69

:

BY9GJLLJ

D

6GICI6FK67LIF

:

#

-U@

%

MXJ6

D

CIKI_JL9GIF

:
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ÎCBCBJCBXJJ<LIKJFGI6FM7Y977<YIJ7LGCXMIFKJMG9XJKJFCMFLMFM7

W

GIGG

W

GCJK

&

MFLCBJIFCJXFM7

LJYJHCG6YCBJG

D

JHIKJFGMXJMFM7

W
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由外伤.肿瘤切除等引起的骨缺损需要通过手

术在患者体内植入人工骨植入物来进行治疗&全球

每年进行超过
$$%

万例的骨植入手术以重建各类骨

缺损*

;<=

+

"钛合金植入物因力学性能优异得到广泛

应用&但因其弹性模量与骨骼相差较大而造成的应

力遮挡会导致骨质疏松&此外还存在生物惰性.表面

生物活性不佳等不足*

A<"

+

"以羟基磷灰石#

P+

%为

代表的生物陶瓷材料植入物的生物活性和骨整合能

力好&但脆性较大*

N<#

+

"聚乙烯.聚乳酸等高分子材

料植入物加工成型方便&但机械性能较低*

><;%

+

"

聚醚醚酮#

d33V

%是一种半结晶高分子材料&

具有机械性能优异.生物相容性好.

.

线可透过性等

特点&尤其是
d33V

的弹性模量与正常人体骨组织

更为接近&可以减弱或消除应力遮挡效应*

;;<;$

+

"自

上世纪
>%

年代开始
d33V

逐渐成为骨科内植入物

研究的热点材料之一&是脊柱.关节和创伤等领域中

非常有前景的内植入物材料"纯
d33V

是生物惰性

材料&不利于成骨细胞的黏附增殖&骨整合性欠佳&在

一定程度上抑制了其在骨植入物方面的应用*

;=<;A

+

"

P+

是人体骨骼和牙齿的主要无机成分*

;!<;"

+

&具有

良好的生物活性和骨传导性&能与人体骨组织形成

牢固的骨整合"将
d33V

与
P+

混合制备复合材

料&可以在保持骨植入物良好机械性能的同时提高

其生物活性&有利于与人体组织结合&增加远期骨整

合性能"

=U

打印骨植入物具有更高的设计自由度和更

少的原材料浪费&结合
Z0

.

@)/

获取患者的个体数

据&利用
Z+U

技术在术前为患者准确设计定制化

的骨植入物&再利用
=U

打印实现多种材料.多层次

结构的宏微一体化制造&能够实现对骨植入物形状

和性能的精确控制*

;N

+

"

d33V

及其复合材料材料的
=U

打印逐渐被关

注&目前主要采用激光选区烧结#

4,4

%和熔融沉积

成型#

-U@

%进行打印*

;#<;>

+

"

4,4

精度较高.能够制

备具有内部连通微孔的点阵结构&但大多数
4,4

设

备在成形过程中不能使用多种材料打印&对有增强

相的
d33V

复合材料的
=U

打印不易实现"大部分

-U@

设备使用丝材&可以使用预先加入
P+

.碳纤

维等增强相预制的复合材料丝材进行打印*

$%<$;

+

&是

一种非常适宜制备复杂形状的复合材料骨植入物的

=U

打印方法"

与传统注塑模具成型不同*

$$<$A

+

&

=U

打印过程是

材料逐渐累积的过程&打印件的性能受到打印过程

中的多种参数因素影响&打印件的性能与原始材料

的性能存在差别*

$!

+

"本文采用
-U@

法打印了
P+

质量分数为
;%O

的
d33V

(

P+

复合材料试样&对填

充方向.打印速度.分层厚度和打印温度等
A

个重要

因素对试样性能的影响规律进行了研究"

;

!

正交试验设计

对于有承重需求的人工骨植入物&力学性能是

保证其承载能力的关键&而不同因素的参数组合对

=U

打印样件力学性能的影响也不相同&以拉伸强度

和弯曲强度为评价标准&采用
&

>

#

=

A

%为表头设计四

因素三水平的正交试验来确定最优打印参数"表
;

列出了
>

次试验的
A

个因素在
=

个水平的组合形

式&其中因素
+

.

]

.

Z

.

U

分别代表填充方向
!

.打印

速度
?

.分层厚度
@

和打印温度
<

&各因素水平取值

范围根据前期单因素研究的结果确定&试验因素水

平表如表
;

所示"

表
;

!

试验因素水平表

0MT7J;0JGCYMHC6X7J\J7CMT7J

水平
填充方向

(#

e

%

打印速度

(#

KK

/

G

b;

%

分层厚度

(

KK

打印温度

(

i

; % $% %Q; =#%

$ A! =% %Q$ A;%

= >% A% %Q= AA%

$

!

力学试验

ABC

!

试样制备

采用
3*1/*33)?=%%

打印机制备拉伸.弯曲

=$
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试样&

d33V

(

P+

丝直径为
;QN!KK

的打印机自带

丝材"

P+

含量越高&

d33V

(

P+

复合材料的生物

活性越好&但
P+

含量的增加会降低复合材料的力

学性能"本研究采用了常用
P+

质量分数为
;%O

的
d33V

(

P+

复合丝材&打印前将丝材在
#%i

的

烘箱中干燥"根据
1]

(

0;%A%

$

$%;#

制备拉伸试

样&拉伸试样的填充方向.试样尺寸如图
;

所示"根

据
1]

(

0>=A;

$

$%%#

制备弯曲试样&弯曲试样尺寸

为
#%KKg;%KKgAKK

&每组均打印
=

个试样"

图
;

!

拉伸试样的填充方向

-I

:

Q;-I77IF

:

LIXJHCI6F6YCBJCJFGI7JCJGCG

D

JHIKJFG

利用万能力学试验机#瑞格尔
=%%!0

%分别进行

单轴拉伸和三点弯曲试验&加载速度为
$KK

(

KIF

"

在进行拉伸和弯曲试验的同时&使用三维全场应变

测量系统#新拓三维
.0U/Z

%对被测试样进行动态

应变采集&此系统有两组摄像机进行动态数据采集&

每组各有一对摄像头&试验前对试样喷漆形成斑点&

试验装置如图
$

所示"

图
$

!

试验装置

-I

:

Q$0JGCLJ\IHJG

ABA

!

拉伸试验

$Q$Q;

!

拉伸试验与动态应变测量

正交试验的拉伸强度结果如表
$

所示&拉伸试

样应力应变曲线如图
=

所示"采用全场应变测量分

析系统得到了试样在拉伸过程中的应变分布云图&

图
A

所示为与试样应力应变曲线上的
A

.

B

.

C

.

+

这
A

个时刻相对应的应变云图"

表
$

!

正交试验拉伸强度表

0MT7J$'XCB6

:

6FM7CJGCCJFGI7JGCXJF

:

CBCMT7J

试验号
水平

+ ] Z U

拉伸强度(
@dM

; ; ; ; ; !NQ==j=Q=;

$ ; $ $ $ !!Q$%j$Q$;

= ; = = = A$Q>"j;Q!;

A $ ; $ = !#Q#=j%Q#!

! $ $ = ; A%Q"!j=Q!N

" $ = ; $ A$Q>%jAQ=;

N = ; = $ ANQ=%j;Q$#

# = $ ; = A>Q#%j$Q%!

> = = $ ; =NQ"%j$Q">

CS C C A D TUBTDVDBCF

!!

注!加粗数据为拉伸试验最优值"

图
=

!

拉伸试样应力应变曲线

-I

:

Q=4CXJGG<GCXMIFH9X\J6YCJFGI7JG

D

JHIKJF

#

M

%试样
;%

#

!

a%e

&

?a$%KK

(

G

&

@a%Q$KK

&

<aAA%i

%

$Q$Q$

!

极差分析

表
=

为拉伸强度极差分析结果&

7

表示某水平各

A$
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T

%试样
"

#

!

aA!e

&

?aA%KK

(

G

&

@a%Q;KK

&

<aA;%i

%

#

H

%试样
>

#

!

a>%e

&

?aA%KK

(

G

&

@a%Q$KK

&

<a=#%i

%

图
A

!

拉伸试样全场应变分析

-I

:

QA-977<YIJ7LGCXMIFMFM7

W

GIG6YCJFGI7JG

D

JHIKJFG

因素所对应的综合分之和除以水平总数'极差为
7

的

最大值与最小值之差"各因素的影响程度由大到小

依次为打印速度.填充方向.分层厚度.打印温度"

表
=

!

拉伸强度极差分析

0MT7J=0JFGI7JGCXJF

:

CBXMF

:

JMFM7

W

GIG

参数
+ ] Z U

7; !;Q#= !AQA> !%Q%; A!Q;>

7$ ANQA" A#Q!! !%Q!A A#QAN

7= AAQ>% A;Q;! A=Q"A !%Q!=

极差
D "Q>= ;%Q$> "Q>; !Q=A

排序
$ ; = A

图
!

所示为各因素不同水平对拉伸强度的影响

关系&最优参数组合为
+;];Z$U=

&即填充方向为

%e

.打印速度为
$%KK

(

G

.分层厚度为
%Q$KK

.打印

温度为
AA%i

"因该参数组合不在正交表的
>

组参

数内&所以采用此最优参数补充打印了试样#标记为

第
;%

组参数%进行验证&试样
;%

的拉伸强度为
">Q"=

@dM

&高于其他
>

组&与人的皮质骨拉伸强度相当*

$"

+

"

$Q$Q=

!

方差分析

对试验数据进行方差分析&拉伸性能显著性分

图
!

!

工艺参数对拉伸强度的影响

-I

:

Q!3YYJHC6Y

D

X6HJGG

D

MXMKJCJXG6FCJFGI7JGCXJF

:

CB

析如表
A

所示&可知填充方向.打印速度和分层厚度

的
4I

:

值均小于
%Q%;

&表明这几个因素对结果影响

高度显著&打印温度的
4I

:

值在
%Q%;

!

%Q%!

之间&

表明影响显著&对拉伸强度影响的显著程度由大到

小依次为打印速度.填充方向.分层厚度.填充方向"

表
A

!

拉伸性能显著性分析

0MT7JA +FM7

W

GIG6Y\MXIMFHJY6XCJFGI7JGCXJF

:

CB

方差来源
+ ] Z U

误差

离差平方和
$>NQN%" A!%Q>!A $NAQ>#= $%$QN>; =N;Q%%>

自由度
$ $ $ $ ;#

平均值平方
;A#Q#!= $$!QANN ;=NQA>; ;%;Q=>! $%Q";$

; NQ$$$ ;%Q>=> "Q"N; AQ>;>

4I

:

%Q%%! %Q%%%# %Q%%"# %Q%$

ABD

!

三点弯曲试验

$Q=Q;

!

三点弯曲试验与动态应变测量

应力应变曲线如图
"

所示&正交试验弯曲强度

如表
!

所示"与试样应力应变曲线上的
A

.

B

.

C

.

+

这

A

个时刻相对应的应变云图如图
N

所示"

图
"

!

弯曲试样应力应变曲线

-I

:

Q"4CXJGG<GCXMIFH9X\J6YTJFLIF

:

G

D

JHIKJFG

!$
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表
!

!

正交试验弯曲强度表

0MT7J!'XCB6

:

6FM7CJGCTJFLIF

:

GCXJF

:

CBCMT7J

试验号
水平

+ ] Z U

弯曲强度(
@dM

; ; ; ; ; #%Q#%j=Q=;

$ ; $ $ $ #!Q!"j;Q#>

= ; = = = N;QA%j%Q$$

E A C A D UUBFSVCBSD

! $ $ = ; #$QN"j$Q"N

" $ = ; $ N#Q$%jAQ!N

N = ; = $ "=Q#%j"Q#;

# = $ ; = N=Q>=j!Q"A

> = = $ ; "=Q"=j=Q$N

!!

注!加粗数据为弯曲试验最优值"

#

M

%试样
;

#

!

a%e

&

?a$%KK

(

G

&

@a%Q;KK

&

<a=#%i

%

#

T

%试样
A

#

!

aA!e

&

?a$%KK

(

G

&

@a%Q$KK

&

<aAA%i

%

#

H

%试样
>

#

!

a>%e

&

?aA%KK

(

G

&

@a%Q$KK

&

<a=#%i

%

图
N

!

弯曲试样全场应变分析

-I

:

QN-977<YIJ7LGCXMIFMFM7

W

GIG6YTJFLIF

:

G

D

JHIKJFG

$Q=Q$

!

极差分析

表
"

为弯曲强度极差分析结果&对弯曲强度的

影响程度由大到小依次为填充方向.打印速度.分层

厚度.打印温度"图
#

为各因素对弯曲强度的影响

关系&最优参数组合为试样
A

!

+$];Z$U=

&即填充方

向为
A!e

.打印速度为
$%KK

(

G

.分层厚度为
%Q$

KK

.打印温度为
AA%i

"填充方向对弯曲强度的影

响最大&且在填充方向
A!e

时为最优水平"

表
"

!

弯曲强度极差分析结果

0MT7J" +FM7

W

GIGXJG97CG6YTJFLIF

:

GCXJF

:

CBXMF

:

J

参数
+ ] Z U

7; N>Q$! #;Q=N NNQ"A N!QN=

7$ #"Q#$ #%QN! #$Q>% N!Q#!

7= "NQ;$ N;Q%# N$Q"! #;Q";

极差
D ;>QN% ;%Q$> ;%Q$A !Q##

排序
; $ = A

$Q=Q=

!

方差分析

弯曲试验的方差分析结果如表
N

所示"填充方

向.打印速度的
4I

:

值均小于
%Q%;

&说明对结果影响

高度显著&分层厚度.打印温度的
4I

:

值在
%Q%;

!

%Q%!

之间&影响显著"对弯曲强度影响的显著程度

由大到小依次为填充方向.打印速度.分层厚度.填

充方向"

"$
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图
#

!

工艺参数对弯曲强度的影响

-I

:

Q#3YYJHC6Y

D

X6HJGG

D

MXMKJCJXG6FTJFLIF

:

GCXJF

:

CB

表
N

!

弯曲性能显著性分析

0MT7JN]JFLIF

:

GCXJF

:

CBMFM7

W

GIG6Y\MXIMFHJ

方差来源
+ ] Z U

误差

离差平方和
;>=%Q$A #=AQ=A" =$!Q>%# =;"Q;#% !$;QA!N

自由度
$ $ $ $ ;#

平均值平方
>"!Q;$; A;NQ;N= ;"$Q>!A ;!#Q%>% $#Q>N%

; ==Q=;! ;AQA%% !Q"$! !QA!N

4I

:

%Q%%%%#%Q%%;#A%Q;$"!"%Q;A%A=

ABE

!

内部缺陷分析

打印件内部的微观缺陷&是
=U

打印存在的共

性问题&内部微观缺陷会影响打印件的力学性能"

采用微米
.

射线三维成像系统#

W

8HMC6CMB

&

5.<

,'*

&德国%对试样内部孔隙缺陷进行了分析&选取

位置及内部缺陷分布情况如图
>

所示"

#

M

%缺陷分析区域

缺陷形式为平行于扫描方向的长条状孔隙&处

于沉积线的交接处&破坏了试样内部结构的连续性&

使结合界面成为连接最薄弱的部位&在受力过程中

容易失效"

#

T

%试样
;%

#

%e

%

#

H

%试样
A

#

A!e

%

#

L

%试样
>

#

>%e

%

图
>

!

试样内部孔隙缺陷分析

-I

:

Q> +FM7

W

GIG6Y\6ILLJYJHCIFGILJCBJGMK

D

7J

=

!

力学试验结果分析

DBC

!

拉伸试验结果分析

各因素对拉伸强度的影响程度由大到小依次为

打印速度.填充方向.分层厚度.打印温度"试样受

力分析如图
;%

所示"由图
;%

#

M

%可知&填充方向为

%e

时&拉伸载荷方向与填充方向平行&沉积线像一束

平行纤维承受拉伸载荷"长条状孔隙降低了试样的

截面积&但对载荷2力线3的阻断作用小&试样
;%

表

N$
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!

现出了良好的塑性"

#

M

%试样
;%

#

%e

%

#

T

%试样
A

#

A!e

%

#

H

%试样
>

#

>%e

%

图
;%

!

试样受力分析

-I

:

Q;%-6XHJMFM7

W

GIG6YCBJG

D

JHIKJFG

拉伸试样断面扫描电镜图如图
;;

所示&图
;;

#

M

%显示试样的断口相对平整"填充方向为
A!e

时&

拉伸载荷方向与填充方向呈
A!e

&拉伸载荷的力线

不连续"图
A

#

T

%的应力应变曲线上
C

.

+

点对应的

时刻&试样中部出现了
A!e

分布红色的应力集中区

域&应力集中程度比
%e

时大&如图
A

#

M

%&表明填充方

向为
A!e

时对力线有切断作用&图
;;

#

T

%所示的试样

断口有参差不齐的断层"

#

M

%拉伸试样
;%

#

%e

%

#

T

%拉伸试样
A

#

A!e

%

#

H

%拉伸试样
>

#

>%e

%

图
;;

!

拉伸试样断面扫描电镜图

-I

:

Q;;43@IKM

:

JG6YCJFGI7JG

D

JHIKJFGGJHCI6F

填充方向为
>%e

时&拉伸载荷方向与填充方向

垂直&如图
;%

#

H

%&与拉伸载荷方向垂直的长条状孔

隙导致力线不连续&力由沉积线间连接的狭窄结合

部传递"由图
A

#

H

%可以看出&试样
>

在
+

点对应的

时刻&中部有很窄的红色应力集中区域&应力集中程

度比填充方向为
A!e

时大&在短时间内断裂"

#$
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#

M

%弯曲试样
=

#

%e

%

#

T

%弯曲试样
A

#

A!e

%

#

H

%弯曲试样
N

#

>%e

%

图
;$

!

弯曲试样断面扫描电镜图

-I

:

Q;$43@IKM

:

JG6YTJFLIF

:

G

D

JHIKJFGGJHCI6F

DBA

!

弯曲试验结果分析

各因素对弯曲强度的影响程度大小依次为填充

方向.打印速度.分层厚度.打印温度"弯曲试样断

面扫描电镜图如图
;$

所示&填充方向为
%e

时&由图

;$

#

M

%可知&试样断口上半部因受压相对紧密&下半

部受拉使沉积线截面变细&孔隙扩大"试样
;

的应

变云图可知其底面有矩形的应力集中区域"

填充方向
A!e

时&应变云图显示试样
A

底面有较

窄的红色应力集中区域&侧边有倾角&试样底面沉积

线间有
A!e

的裂纹"图
;$

#

T

%所示的断口表面形貌

参差不齐"图
;$

#

H

%所示的试样断口可见明显的分

层&沉积线间的连接部分撕裂形成刀刃状"

!!

填充方向
>%e

时&试样
>

在应力应变曲线的
L

点

时刻&试样底面有较窄的红色应力集中区域"试样

正面中线处有一条沿试样长度方向分布的红色应力

集中区域&与试样中性层相对应&试样在底面应力集

中区域断裂&在正面红色应力集中区域产生了层间

剥离"图
;$

#

L

%可知&断面下半部有刀刃状特征&上

半部被挤压&没有出现刀刃状形貌"

A

!

细胞黏附与增殖试验

打印
;%KKg;%KKg;KK

的
d33V

(

P+

试

样进行细胞黏附试验和细胞增殖试验&细胞黏附及

增殖试验结果如图
;=

所示"分别在
;

.

=

.

!

.

N

天对

细胞试验的试样进行处理后用扫描电镜观察&发现

随着试样表面
@Z=0=<3;

细胞培养时间的延长&材

料表面的细胞数量增多&分泌的基质和钙化颗粒增

多"第
N

天时&

;%%%

倍扫描电镜下可观察到

@Z=0=<3;

细胞在材料表面黏附生长&细胞铺展良

好&细胞分泌出大量基质&如图
;=

#

M

%所示"

$%%%

倍电镜下可观察到细胞伸出伪足和表面分泌的钙化

颗粒&细胞生长增殖良好&且已有细胞在材料表面出

现细胞重叠生长&说明
d33V

(

P+

材料的生物相容

性良好&如图
;=

#

T

%所示"

#

M

%

;%%%

倍

#

T

%

$%%%

倍

图
;=

!

细胞黏附及增殖试验结果

-I

:

Q;=ZJ77MLBJGI6FMFL

D

X67IYJXMCI6FJR

D

JXIKJFCG

>$
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!

!

结
!

论

对
d33V

(

P+

复合材料
=U

打印参数进行了优

化&研究了
A

个关键因素对试样力学性能的影响规

律&得出如下结论"

#

;

%各因素对拉伸强度的影响程度由大到小依

次为打印速度.填充方向.分层厚度.打印温度"优

化的结果是!填充方向
%e

.打印速度为
$%KK

(

G

.分

层厚度为
%Q$KK

.打印温度为
AA%i

时拉伸强度最

高为
">Q"=@dM

"

#

$

%各因素对弯曲强度的影响程度由大到小为

填充方向.打印速度.分层厚度.打印温度"优化的

结果是!填充方向
A!e

.打印速度为
$%KK

(

G

.分层

厚度为
%Q$KK

.打印温度为
AA%i

时制备的试样弯

曲强度为
>>Q!@dM

"

#

=

%利用优化参数打印的
d33V

(

P+

试样的力

学性能与人皮质骨相当"细胞黏附和增殖试验的结

果表明&

d33V

(

P+

复合材料具备了良好的细胞相

容性&是一种良好的人工骨植入物材料"

参考文献
!

*

;

+

!

1+13 @ &

&

,/d')+Z3- +

&

31', V +

&

JCM78

@MFM

:

JKJFC6YT6FJLJYJHCGIF6XCB6

D

JLIHCXM9KM

*

&

+

8

]977JCIF6YCBJP6G

D

ICM7Y6X&6IFCUIGJMGJ

&

$%;#

&

N"

#

;

%!

A<#8

*

$

+

!

5+*1cBJF

:

KIF

:

&

0+' P9IKIF

&

53cBM6KIF

:

&

JC

M78]6FJCXMFG

D

6XCY6XXJH6FGCX9HCI6F6Y7MX

:

JT6FJLJ<

YJHCGMYCJXCITIM7C9K6XXJGJHCI6F

!

MXJ

D

6XC6YYI\JHMGJG

*

&

+

8&69XFM76Y/FCJXFMCI6FM7@JLIHM7)JGJMXHB

&

$%;#

&

A"

#

#

%!

=$;><=$$!8

*

=

+

!

,2 @IF

:

KIF

:

&

5+*1.IF

&

1230+Uc34)

&

JCM78

+HH9XMCJXJH6FGCX9HCI6F6YT6FJLJYJHCGIF6XTICM7<KMR<

I77MX

W

<_

W:

6KMCIH

#

'@c

%

H6K

D

7JR ÎCB
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