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研究成果の概要（和文）：骨コラーゲン(Col)の弾性率を、X 線回折法によって決定した。これ

は、Col の回折 X 線強度の温度変化から、骨の Col 分子の弾性率を無負荷・非接触で測定する

方法である。通常、骨中 Col の回折線はミネラルの回折線の中に埋もれてしまうため、ミネラ

ル分率を半減した骨試料について測定を行った。この試料でも Col 弾性率は腱 Col の数倍とな

り、天然骨中の Col 弾性率は、腱 Col よりも極めて大きいことが強く示唆された。

研究成果の概要（英文）：Elastic modulus of collagen in bone was determined without loading to the
specimen by measuring temperature dependence of X-ray diffraction intensity from collagen. In general,
diffraction from collagen in bone is superimposed by that from mineral. We prepared bone specimens
with mineral fraction one third of native bone. For these specimens, modulus values of collagen several
times larger than that of tendon collagen were obtained. Then, reinforcement of collagen in bone by
mineral was confirmed and much larger apparent modulus values for bone collagen than those of tendon
collagen were deduced.
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１．研究開始当初の背景
骨は柔らかいコラーゲン(Col)と硬いハイ

ドロキシアパタイト(HAp)からなる 2 成分複
合材料と考えることができる。Col は HAp
の脆性を補償し骨の靱性に寄与する。一方で、
HAp 近傍の Col は前者に強化を受け、腱中の
Col などとは異なった力学物性を示す可能性
が示唆されている。これを直接的に確認する
ために、例えば通常用いられるマクロな力学

負荷に対する応答の測定では、各成分への力
の分配などの大きな仮定なしには望んだ結
果には至らない。結晶面からの X 線回折強度
は、構成原子の熱振動のため温度に依存して
減衰することが知られている [C. Kittel
“Introduction to Solid State Physics” 6th Ed.
Wiley, 1986]。X 線回折線強度の温度依存因子
は Debye-Waller 因子(DWF)として古くから知
られているものである。DWF を利用すると、
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古典的なエネルギー等分配則に基づいて、各
原子の平衡位置の周りでの熱振動の力の定
数が求まる。すなわち外力を加えることなし
に、成分選択的に構成成分(複合材料の場合は
マトリックス)の力学特性を決定することが
できる。

２．研究の目的
本申請の目的は、Ｘ線回折に基づき多成分

複合材料中で、(1)成分選択的に、(2)非接触、
(3)無負荷で各構成物質の力学定数のその場
計測を可能にする技術を確立し、骨組織の力
学的複合構造を明らかにすることである。先
ず装置については、回折Ｘ線の温度因子計測
のため精密温度制御試料ホルダーの作成を
行う。この改装を施した装置を使って、生体
多成分複合材料である骨組織について成分
選択的に Col の力学特性を調べる。特に HAp
分率によってそれがどの様に変化するかを
測定し、外挿値として骨組織中 HAp 存在下
で Col の力学特性を調べる。以上の測定結果
に立脚し、複合材料中での充填材とマトリッ
クス界面付近での強化機構に関するモデル
の構築を行う。

３．研究の方法

本申請の研究の中心は、生体材料のような

多成分複合材料の(1)成分選択的、(2)非接触、

(3)無負荷という条件下で、各構成物質の力学

定数のその場計測を行うことである。(1)(3)、

さらにその場測定という条件を満たすため

に、Ｘ線回折実験を行った。特に力学定数を

得るために、回折強度の温度因子の測定を行

うことが主たる実験となる。このため次の様

な実験を行った。

1. Ｘ線回折の改装(精密温度制御装置の

組み込み)

2. 骨(生体複合材料)試料の作成

3. 温度因子の測定、力学定数の算出

Ｘ線回折実験には、Rigaku の Rad-2R 水平
ゴニオ回折計を用いた。温度の精密制御のた
めペルチェ素子を用いた恒温試料ホルダー
を作成し回折装置に組み込んだ。骨試料はウ
シ大腿骨骨幹部緻密骨を用いた。骨ミネラル
中のCa2+イオンは原子散乱因子がタンパク質
に比べて大きく骨 HAp で最も強いピークの
2値がコラーゲンのヘリックスに関するピ
ークに近いため、Col の温度因子測定が難し
い。そこで骨試料としては、まずミネラル分
率を変化させた試料を調整する。ミネラル分
率の調整のため EDTA 水溶液による脱灰を
施した。

４．研究成果

(1) 腱コラーゲン、完全脱灰骨の弾性率

温度因子を観測する Col の回折線は、Col

ヘリックス軸に沿った 0.28nm のピークで

ある。これは Col 3 重らせんコイルドコイ

ルピッチの 30 層線にあたる。測定温度範囲

は、Col の熱変性を考え、0oC から 40oC の

範囲とした。また、0.28nm のピークは吸着

水量により変化することから、試料は測定

前に 12 時間真空乾燥し、測定中も乾燥窒素

などを用いて乾燥状態を保った。これから

Col ヘリックス軸方向の弾性率が決定され

た。表 1 に温度因子の測定で求められた腱

コラーゲンおよび完全脱灰骨コラーゲンの

弾性率を示す。表には文献値も示してある。

0.28nm 反射の温度因子から得られた弾性

率は、文献値と比較するとやや小さめであ

る。郷らによれば、これは温度因子法が基

本的に Col アミノ酸残基 1 個分の熱振動を

観測しロングレンジの熱搖動を観測してい

ないことに依る。

(2) 部分脱灰骨の弾性率

EDTA 処理した骨試料について(1)と同

様の実験を行った。処理時間を 2 時間程

度にし、平均の HAp 体積分率が 0.25 と

なる様に調整した。回折プロフィールに

は、原理的には HAp と Col それぞれの

温度因子が入ることになるが、Hap の弾

性率が Col の 100 以上であることを考え

ると、HAp に関する温度因子は無視でき

る。ここでは、求まった温度因子は全て

Col の熱振動によるものと仮定し弾性率

を決定した。得られた結果を表 2 に示す。

(3) 骨中のコラーゲンの弾性率

ミネラル分率が通常の骨の約半分の試

料の弾性率は、完全脱灰骨の約 3 倍であ

る。これから、天然の骨の中ではコラーゲ

ンは、ミネラルの強化を受け更に大きな弾

表1 腱および完全脱灰骨の弾性率

測定手法 試料 弾性率 (Gpa)

温度因子(本実験) ラット尾腱 1.280.10

温度因子(本実験) 完全脱灰骨 1.410.34

AFM たわみ ウシ アキレス腱 5.41.2

AFM 引っ張り ウシ アキレス腱 2.0~7.0

X線引っ張り歪測定 ウシ アキレス腱 2.90.1

表2 ミネラルの有無による弾性率の違い

試料(ミネラル体積分率) 弾性率 (GPa)

完全脱灰骨 (0) 1.410.34

部分脱灰骨 (0.250.008) 4.00.5



性率を持っている可能性が強く示唆され

る。
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