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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は、我々の独自技術であるMPCポリマーの表面処理と、機械的・化学特性に優
れたポリエーテルエーテルケトン(PEEK)とを組み合わせ、要介護や寝たきりの原因となる運動器疾患を治療するための
イノベーションとして「次世代型運動器インプラント」を創出するための基礎研究を行うことである。本研究により、
PEEK表面の至適MPCポリマー処理条件を確立するとともに、MPCポリマー処理によりPEEK表面の荷重支持性、耐摩耗性の
検討、耐感染性が劇的に向上することを明らかにした。以上の研究成果は、MPC処理PEEKを搭載した次世代運動器イン
プラントの実用化を推進する確信を得るに十分な結果であった。

研究成果の概要（英文）：To create novel bearing surfaces of the orthopaedic implant, we have proposed a ne
w and safer method for constructing a nanometer-scale modified surface on the Poly(ether-ether-ketone) (PE
EK) and carbon-fiber-reinforced PEEK (CFR-PEEK) substrates by the photoinduced graft polymerization of 2-m
ethacryloyloxyethyl phosphorylcholine (MPC). In this study, we have successfully demonstrated fluid-film l
ubrication (or hydration lubrication), wear-resistance and anti- infectiousness of the PMPC-grafted surfac
e. From the results of this study, we concluded that the MPC-grafted PEEK and CFR-PEEK will bring a novel 
bearing material in the field of orthopedic surgery.
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１．研究開始当初の背景 
 芳香環がケトン基およびエーテル基により
結ばれたポリエーテルエーテルケトン（PEEK）
は、電気･電子分野や航空宇宙分野において注
目されているスーパーエンジニアリングプラ
スティックの一つである。そのポリ芳香族ケ
トンにより、ポリエチレンと比較して優れた
機械的特性、化学特性を示すため、近年運動
器インプラントへの応用が試みられている。
しかし、表面での生体親和性や耐摩耗性、荷
重支持性、耐感染性といった運動器インプラ
ントとして要求される条件を満たすことがで
きておらず、これらを解決する技術が模索さ
れている。 
 我々は、PEEK 構造中のポリ芳香族ケトン基
に注目し、「PEEK 表面の表面修飾自己開始重
合法 (スマート重合法)」を創出した。これは
水を単一溶媒とし、低分子有機系開始剤を利
用せずに、光開始重合で機能性ポリマーを表
面に生成する、簡便かつ効率性の高い重合法
で、基材の高い機械的特性を変化させること
なく、表面に目的の機能を付与するナノマテ
リアル技術である。 
 これまでに我々は、生体細胞膜類似構造を
有する合成リン脂質、
2-methacryloyloxyethyl phosphorylcholine 
(MPC)ポリマーを創出し、1) 生体適合性に優
れ異物反応を惹起しないこと、2)細胞接着と
活性化・タンパク質吸着を抑制すること、3) 
表面に水和潤滑ゲル層を形成し潤滑特性に優
れること、を明らかにした。そしてこれらの
特質を生かし、様々な先端医療デバイスへの
応用研究を行ってきた。この中で、MPC ポリ
マーをポリエチレン表面に結合させる技術 
(MPCポリマー処理)を搭載した人工股関節は、
治験を経て、既に実用化している。 
 本研究ではこのスマート重合法を基盤技術
の一つとし、生体親和性 MPC ポリマーを用い
て「次世代運動器インプラントに適した PEEK
表面」を創出することを着想した。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、要介護や寝たきりの原因
となる運動器疾患を治療するためのイノベー
ションとして「次世代型運動器インプラント」
を創出するための基礎研究を行うことである。
機械的特性、化学特性に優れた PEEK 表面に、
簡便かつ医学的に安全性の高い重合法で潤滑
性と生体親和性を付与することで、耐摩耗性、
荷重支持性、耐感染性を飛躍的に向上させた
革新的なインプラントを創出することを目指
す。 
 このため、下記の 4つのサブテーマについ
て、目標を設定した。 
(1) 至適 MPC ポリマー処理条件の検索 
 下記の 3つの効果を効率的に発揮するため

の至適 MPC ポリマー処理条件を検索・確立す
る。 
 
(2) 荷重支持性の検討 
 機械的強度に優れた PEEK 表面に水和潤滑
ゲル層の衝撃吸収性を有する MPC をグラフト
することで、体重の 5倍とされる荷重負荷に
耐えうる支持性の創出をする。 
 
(3) 耐摩耗特性の検討 
 MPC ポリマーの潤滑特性により、耐摩耗性
に優れた関節摺動面を創出する。 
 
(4) 耐感染性の検討 
 MPC ポリマーの細胞接着抑制効果により、
細菌付着およびバイオフィルム形成を阻害し、
耐感染性インプラント表面の創出を目指す。 
 
３．研究の方法 
(1) 至適 MPC ポリマー処理条件の検索 
 我々は、先行研究を通じて、たとえば水溶
液濃度は MPC の分子鎖の長さを、紫外線照射
時間ではグラフト鎖密度を規定することを明
らかにしている。本研究ではこれらの開発経
験を基に、我々が新規に創出した「スマート
重合法による MPC ポリマー処理」を PEEK 表面
に応用した。この方法は、光増感剤や重合開
始剤といった低分子物質を添加することなく、
水系で表面グラフト重合を進行させる点に特
徴を有しており、生体にやさしい反応系であ
るといえる。また、アルコール易溶性の重合
開始剤を用いなくてよいことから、溶媒とし
てアルコールを使用することが可能となり、
より高密度のMPCポリマー層をPEEK表面に形
成することが期待できる。本研究ではこれら
の基盤技術を用い、荷重支持性、耐摩耗性、
耐感染性を効率的に発揮するための MPC ポリ
マー処理条件について、下記 2～4の評価結果
をフィードバックしながら検討を進めた。溶
液濃度、処理時間、紫外線強度等を変化させ
て MPC ポリマー処理を行い、試料表面をＸ線
光電子分光分析、赤外分光光度分析（FT-IR）、
原子間力顕微鏡（AFM）で非破壊的に観察し、
MPCユニットの同定および処理率を計測した。
さらに透過型電子顕微鏡 (TEM)にて処理層の
厚みを測定した 
 
(2) 荷重支持性の検討 
 運動器インプラントの研究開発において、
その安定性の向上のため関節面を構成する高
分子材料の薄層化が求められている。また、
体重の 5 倍とされる荷重の繰り返し衝撃に耐
えうる機械的強度・支持性も求められており、
この一見相反する 2 つのニーズに応えるため
には、強度と衝撃吸収性に優れた新技術の応
用が必要である。本研究では、機械的強度に



優れた PEEK 表面に、水和潤滑ゲル層形成によ
る衝撃吸収性を有する MPC をグラフトするこ
とで、体重の 5 倍とされる荷重負荷に耐えう
る支持性の創出を目指した。具体的には、MPC
ポリマー処理 PEEK の機械的強度を評価する
とともに、衝撃耐久性を検討した。 
 
(3) 耐摩耗性の検討  
 PEEK 表面は疎水性であるが、親水性の MPC
ポリマーの表面処理により関節摺動面に水和
ゲル層が形成され、水和潤滑が生じる。この
結果、摩擦係数が低減し、「弛み(loosening)」
の主因となる摩耗粉の産生が期待できる。こ
のため、MPC ポリマー処理した PEEK 表面の耐
摩耗特性を摩擦・摩耗試験にて評価した。 
 
(4) 耐感染性の検討 
 インプラントの感染は、表面への細菌の付
着と、これに続発するバイオフィルム形成に
よって惹起される。バイオフィルム内におい
て、細菌は抗菌薬や宿主の免疫反応から保護
されるため、定着した菌を外科的に除去する
までは感染を繰り返すことが多い。そこで
我々はインプラント表面への細菌付着を防ぐ
ことができれば感染を制御できると考え、細
胞付着の抑制効果を有する MPC ポリマー処理
の応用を想起した。インプラント表面が細菌
とタンパク質を含む体液に接触すると、まず
表面にタンパク質が吸着し、この吸着タンパ
ク質層に細菌が接着する。そこで、最初に、
MPC ポリマー処理表面のタンパク質吸着抑制
を評価した。次に、細菌感染モデルを用い、
MPC ポリマー処理表面への細菌付着の抑制効
果を検討した。 
 
４．研究成果 
(1) 至適 MPC ポリマー処理条件の検索 
 PEEK および炭素繊維強化 PEEK（CFR-PEEK）
表面をスマート重合法により MPC ポリマー処
理し、FT-IR、XPS により評価したところ、MPC
に含まれるリン酸基及びエステル基またはリ
ン及び窒素原子に由来するピークが表面に観
察でき、MPC ポリマーがグラフトされたこと
が確認された。続いて、水接触角および摩擦
試験により評価したところ、未処理群の静的
接触角は約 90°であったのに対し、MPC 処理
群のそれらは約10°にまで低減した。さらに、
TEM、AFM 観察において、厚さ約 100 nm の均
一な PMPC 層の形成が認められた。 
 
(2) 荷重支持性の検討 
 厚さの異なるPEEK板を作製しMPCポリマー
処理を行った後、一軸、多軸の引張り試験、
曲げ試験など、機械的強度を測定した。この
結果、何れのサンプル、試験においても、機
械的強度は運動器マテリアルに求められる数

値を満たしていた。また、摩耗試験装置を用
いて ASTM F732 に準じた衝撃-摩耗試験では
MPCポリマー処理群で摩耗が抑制されていた。
また、デラミネーションなどの異常摩耗や、
内部クラックの発生は認められなかった。 
 
(3) 耐摩耗性の検討 
 摩擦・摩耗試験において、静的・動的摩擦
係数を計測すると、PEEK および CFR-PEEK の
いずれの群でも、MPC ポリマー処理により、
摩擦係数は 1/20～1/10 に改善していた。また、
手術後の歩行を再現する股関節シミュレータ
ー試験において耐摩耗性を評価すると、MPC
ポリマー処理群の摩耗量は未処理群に比べ約
1/7 と、劇的に改善していた。PEEK 表面に関
節軟骨表面のリン脂質層と同様の水和潤滑特
性をもった MPC ポリマー層が形成されたため
と考えられた。CFR-PEEK を用いたシミュレー
ター試験では、MPC ポリマー処理の有無にか
かわらず、摩耗はほとんど観察されなかった。
しかし、試験終了後、CFR-PEEK と対向した骨
頭の表面を観察すると、未処理群には多数の
傷が認められたのに対し、MPC ポリマー処理
群では滑らかな状態を保っていた。MPC ポリ
マーの水和潤滑ゲル層による保護効果と考え
られた。 
 
(4)耐感染性の検討 
 まず、表面電荷についてゼータ電位を計測
して検討すると、未処理表面は負に帯電して
いたのに対し、MPC ポリマー処理表面では電
気的に中性であった。次に、タンパク質吸着
について、低濃度のタンパク質濃度測定に適
したμ-BCA 法により評価した。アルブミン、
γ-グロブリンおよびフィブリノーゲン吸着
量を評価すると、MPC ポリマー処理により基
材表面への各タンパク質の吸着量は、それぞ
れ約 1/5～2/5、約 1/3～1/2、約 1/16～1/8 ま
で抑制されていた。さらに、インプラント感
染の主要起因菌である黄色ブドウ球菌を細菌
付着モデルに用いて細菌付着抑制効果を検討
すると、MPC ポリマー処理表面への付着細菌
数は未処理表面の 1/100～1/1000 と劇的に抑
制されていた。また、この実験系で浮遊細菌
数について評価すると、MPC ポリマー処理の
有無で浮遊菌数に差が認められなかったこと
から、MPC ポリマー処理による試験片表面の
付着菌の減少は、菌の殺滅によるものではな
く、表面への菌の付着そのものが阻害された
ことによるものと考えられた。 
 
 以上の研究成果は、MPC ポリマー処理 PEEK
を搭載した次世代運動器インプラントの実用
化を推進する確信を得るに十分な結果であっ
た。 
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