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研究成果の概要（和文）：関節軟骨に半球状の凹み構造が存在することに着目し、生体組織のモデル物質として
扱われるハイドロゲルの表面に同様の形状を修飾した。ゲルの摩擦力は条件によっては凹み構造により50％程度
に減少することが確認され、さらにその機構を凝着力の測定や界面観察などにより明らかにした。また、ゲルを
生体の代替素材として応用するために、摩擦に伴って生じる、摩耗の新たな評価方法を確立した。潤滑液中に存
在するゲル由来の高分子を紫外吸収スペクトルで定量化し、摩耗量を評価することが可能となった。

研究成果の概要（英文）：Focusing on the hemispherical dimple structure in articular cartilage, we 
modified a similar shape on the surface of hydrogel, which is treated as a model material for 
biological tissues. The friction force of the gel was found to be reduced by about 50% due to the 
dimple structure under certain conditions, and the mechanism was further clarified by measuring the 
adhesion force and observing the friction interface. In addition, a new evaluation method for wear 
caused by friction was established for the application of gel as a substitute material for living 
bodies. It is now possible to evaluate the amount of wear by quantifying the gel-derived polymers 
present in the lubricant using ultraviolet absorption spectra.

研究分野： 高分子物理化学

キーワード： ハイドロゲル　摩擦　摩耗　潤滑　ポリビニルアルコール

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
生物の滑らかな運動は関節軟骨の低摩擦性により担保されている。そのメカニズムの解明と応用は多方面で進め
られており、特にハイドロゲルをモデルとした関節軟骨の摩擦機構解明と、人工関節軟骨のゲルへの置き換えが
注目されている。本研究では、ゲルの摩擦と表面形状の関連性について調べた。ゲル表面に軟骨表面に見られる
半球状の凹み構造を施し、滑り摩擦が50%程度に低減すること、及びその機構を明らかにした。これはゲルの摩
擦制御の新たな手法であるとともに、従来の多くの摩擦低減手法と共存可能である。得られた知見は将来的にハ
イドロゲルを用いた人工関節に応用され、耐用年数の延長や性能向上に寄与すると考える。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 
生物が抵抗なく滑らかに運動することができる理由の一つは、関節軟骨の摩擦が小さいことで

ある。軟骨の摩擦性能は人工物を遥かに凌ぎ、例えば膝関節では数十 MPa もの圧力がかかるが、
摩擦係数は 10-3 程度を維持することができる。しかし、現在でもそのメカニズムは詳しくわかっ
ておらず、多方面で研究が進められている。その一つが、ハイドロゲル(以下ゲルとする)をモデ
ル物質として関節軟骨の摩擦機構を理解しようとする研究である。関節軟骨は柔軟で水を含ん
だゲルの状態をとっているため、ゲルはモデルとして相応である。また、現在固体(金属やポリ
エチレン)が使われている人工関節軟骨を、柔らかく低摩擦なゲルに置き換えるための研究も盛
んに行われている。現在の人工関節では摩耗粉による炎症や、ゆるみが生じるために耐用年数が
10 年程度に限られており、日本国内で年間 10 万件以上の臨床応用があることからも、人工関節
の性能向上への期待は大きい。 
 本研究ではゲルの摩擦に対する表面形状の効果に着目した。ここでいう表面形状とは µm〜
mm オーダーの表面凹凸形状のことを指す。表面形状は摩擦や接触における重要な因子であるが、
ゲルについては表面形状について調べられた例が著しく少ない。ゲルの摩擦と表面形状の関係
を理解すれば、ゲルの摩擦を制御する新たな方法となることが期待される。 
 また、関節軟骨の表面にも µm オーダーの凹みの構造があることがわかっており、低摩擦化に
寄与していると推察されるがその機能は明らかにされていない。よって、本研究ではゲルを関節
軟骨のモデル物質としてとらえ、ゲルの表面形状と摩擦についての関係を調べる。 
 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、ゲルの表面形状と滑り摩擦の関係を解明し、最終的には人工関節への応用の

ためにゲルを低摩擦化する設計指針を得ることである。また、応用展開を見据え、ゲルの摩擦だ
けでなく、摩擦に伴い必然的に生じる摩耗についても新たに測定方法を開発する。 
 
３．研究の方法 
本研究では、上記の目的を達成するために、①制御された表面形状をもつゲルを作製し、 ②摩

擦挙動の評価と③摩耗評価の確立を行った。 
 
① パターン鋳型及びパターン形状をもつ PVA ゲルの作製 

Hexamethyldisilazane(HMDS)で修飾し接触角を約 72°に制御した板ガラスを水蒸気に暴露させ、 
半球状の水滴を得た。 尚、このとき水蒸気への暴露時間を変化させることで水滴の大きさを変
化させた。そこへ Polydimethylsiloxane(PDMS)(SILPOT184、 東レ・ダウコーニング)を流し込み
硬化させることで、水滴形状を転写した PDMS 鋳型を作製した。Poly(vinyl alcohol)(PVA)を
dimethylsulofoxide と水の重量比 3:1混合溶媒に加熱溶解させ、10 wt%の PVA溶液を調製した。 
これを PDMS 鋳型へ流し込み、-40℃で約 15 時間冷却することで、表面に半球状の凹みパター
ン形状をもつ PVA ゲルを作製した。得られたゲルは室温で大量のイオン交換水中に浸漬し、PVA
ゲル中の溶媒を水に置換して PVA ハイドロゲル(以下、PVA ゲル)を得た。 
 
② 摩擦挙動の評価 
粘弾性測定装置 Rheometer(ARES, TA Instruments)を使用して、垂直歪み一定下、水中で回転場に
おける滑り摩擦を測定した。PVA ゲルは直径約 15 mm、 厚さ約 2.7 mm の円板状に切り抜き測
定サンプルとして使用した。摩擦相手基板にはカバーガラス(C05070 松浪硝子工業)を使用した。 
基板接触角θを変化させるため、 10 wt% HCl aq.に 3 日以上浸漬したもの(θ<10°)、 HMDS で
修飾したもの(θ~70°)、 1H,1H,2H,2H-perfluorodecyltrichlorosilane で修飾したもの(θ~110°)の
3種類を用意した。また、ゲルにガラス基板を接触させ所定荷重を負荷した後、治具を 0.167 mm/s
の一定速度で引き上げることで Displacement-Normal Force Curve(Fig. 2(a))を取得し、ゲルと各ガ
ラス基板との間にはたらく凝着仕事 Wadh を調べた。 
 
③ 摩耗量の評価 
ハイドロゲルは水中において、滑り運動後に膨潤するため、摩耗による表面形状変化や重量変化
が保持されず、摩耗解析は困難である。そこで、本研究では滑り運動するゲル本体ではなく、滑
り運動後の潤滑液に含まれるポリマー量を評価することに着目した。 
滑り運動は上述の手法と同様に Rheometer を用いてゲルを一定の垂直歪みのもと、水中で回転場
における滑り摩擦試験を行った。摩擦相手には 1H、1H、2H、2H-perfluorodecyltrichlorosilane で
修飾し接触角θ~110°に制御したカバーガラス（C050701、松浪硝子工業）、及び粒子ブラスト処
理により異なる表面粗さを施した板ガラスを用いた。 PVA の未鹸化部（約 1.5 mol%）が波長 280 
nm に特異的な吸収をもつことが示されているため 1、その吸収強度の値から潤滑液中に存在す



る PVA の量を定量できると考え、紫外可視分光光度計（V-660 Spectrophotometer JASCO）を用い
て、紫外吸収スペクトルを得た。 
 
４．研究成果 
 
1. PVA ゲル表面のパターンサイズ 
 Table 1 にサンプル名称とパターン形状の平均サイズを示す。名称の”concave”は、ゲル表面に

凹みの形状をもつことを示し、それに続く数字は鋳型作製時の水蒸気への暴露時間(単位:s)を表

す。直径と深さはおよそ比例の関係にあり、相似形のパターン形状が得られていることが確認で

きた。また、表面形状をもたない PVA ゲルは”flat”と呼称する。 
 
 
2. 摩擦挙動 
 Fig. 1に 3種類の濡れ性の異なるガラス基板に対

して測定した PVA ゲルの摩擦応力の速度依存性を

示す。パターン形状の有無によらず、基板の親疎水

性の違いによって摩擦挙動は大きく変化してお

り、これは先行研究 3 の結果と同様であることが確

かめられた。 
 剥離試験の結果を Fig. 2 に示す。まず、Wadh は flat よりも concave の方が小さいという結果が

得られた。これは表面の凹みによる接触面積の減少を反映していると考えられる。ゲル周辺に水

がない(without) 剥離試験ではゲルと基板が十分に接触するため、Wadh はゲル-ガラス間に生じる

凝着の強さのみを反映する。一方で、水中(with)の場合にはゲル-水-基板の濡れ性が影響するた

め、Wadh はゲルと基板との接触のしやすさと凝着の強さの両方を反映していると考えられる。水

なし(without)試験では、Wadh はθ~70°基板で最大となった。これは、PVA ゲルと水の接触角が

約 60°であり、表面エネルギーの観点 2 から最も接触角の近い基板に対して強く凝着したため

であると考えられる。 また、 水中での Wadh は水なしでの Wadh に比べ全ての条件で小さな値を

示した。 特に、 接触角の低いθ<10°基板では界面に水が存在しやすくゲルと基板が接触しに

くいため、 θ~110°基板と比較するとより小さな Wadh を示していることがわかる。  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Table 1 Sample names and mean pattern sizes. 

Exp. Time [s] Sample Diameter [µm] Depth [µm]
20 concave20 93±16 21±9
60 concave60 190±35 79±21

180 concave180 470±90 220±51
600 concave600 820±78 390±52

Fig. 2 (a) A representative Displacement-Normal Force curve of the adhesion test. The shaded area was 
defined as Wadh. (b) Contact angle dependency of Wadh of gel/glass with three different surface geometry. 
Tests were performed with water (closed symbols) and without water (open symbols). 
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Fig.1 Sliding velocity dependency of friction stress against three kinds of glasses with different 
hydrophobicity. Contact angles are (a) <10°、 (b) 70°、 and (c) 110°. 



 以上を踏まえ、 改めて凹み形状をもつ PVA ゲルの摩擦挙動について考察する。 PVA ゲルの

摩擦は、 相手基板に吸着した高分子の伸長による弾性項𝜎'(と周辺溶媒の粘性抵抗による粘性項

𝜎)*+を足し合わせた吸着モデル 4 で説明される。 ここで、 concave の表面形状から以下の 4 つの

効果が期待される。  
① ゲル/基板の接触面積が減少(𝜎'(低下)    
② 一様に薄い潤滑層の形成が困難(𝜎)*+低下) 
③ 凹みにトラップした水が界面で潤滑剤として寄与(𝜎'(低下) 
④ 平坦部のみで接触するため接触圧が大きい(𝜎'(上昇) 

θ<10°基板ではゲルとガラスの接触は非常に困難であり、 かつ接触しても Wadh は小さいた

め、 摩擦に対してゲルの𝜎'(は小さくなり、 界面に存在する水由来の𝜎)*+が支配的である。 
concave は②により広い速度に渡って𝜎)*+を低減する。 従って、 特に𝜎)*+が支配的である高速域

において flat よりも摩擦が低下したと考えられる。 θ~70°基板ではゲルとガラスの接触のしや

すさは中程度だが、 一度接触するとその凝着強さは 3 種類の基板の中で最大である。 concave
は④により強固に接触しやすく、 強い凝着を生じるため①による摩擦低減効果は打ち消されて

いると考えられる。また、ゲルとガラスが強く接触しているため③の潤滑の寄与も殆どなかった

と考えられる。最後に、θ~110°基板では最もゲルとガラスが接触しやすいため、 実際の接触

面積が見かけの接触面積とほぼ等しくなる。 そのため、 特に低速から中速域の摩擦は接触面積

により支配され、 摩擦応力はconcaveのゲル表面の平坦部面積の割合と同等の50%程度になる。 
また、 特にパターンサイズが大きいと高速域で③により潤滑状態に移行しやすく、 更に摩擦が

低減していたと考えられる。以上より、ゲルに表面凹みをもたせることで摩擦力が低下すること、

またそれは相手基板の濡れ性によって効果が変わることが示された。関節軟骨でも凹みの構造

によって潤滑を促し、摩擦を低減していることが示唆される。 
 
 
3. 摩耗の定量化 
 
PVA ゲルを 80℃の水中で 30 分以上加熱し、PVA ゲルの水素結合由来の架橋点を切断すること

で PVA 水溶液とし、その紫外吸収スペクトルを測定した。実験の模式図と紫外スペクトルを Fig.3
に示した。ゲル化させていない PVA の水溶液から得られるスペクトルはゲル由来の PVA 水溶液

のスペクトルと一致した。従って、濃度を変えた PVA 水溶液から得られる検量線で、潤滑液の

PVA濃度を定量できることが示された。 
 
 

 
 
 
Fig. 3 Schematics of lubricant measurement (left) and UV-vis spectra of PVA solutions. Red, orange, and green: 
solutions were prepared by dissolving the predefined amount of PVA powder in deionized water. Blue: the 
solution was prepared by dissolving the PVA gel in deionized water (right). 
 
 
PVA ゲルを表面粗さつきガラス（Rz = 53 µm）上、一定垂直歪み下で回転滑り運動させ、その滑

り時間と摩耗量の関係を Fig.4 に示した。ここで、摩耗量は潤滑液中の PVA 重量とした。滑り距

離に応じて摩耗量が増大するという、Archard や Holm によって示された摩耗式に従うことが示

され、PVA ゲルの摩耗が本研究の手法により測定できていることが明らかになった。 
Fig.5 に基板表面粗さと摩耗率の関係を示した。摩耗率は潤滑液中の PVA 重量を滑り距離で除し

て算出している。基板表面粗さの増大に伴って摩耗率も大きくなり、またその変化率は徐々に減

少していくという挙動が確認された。基板表面粗さが大きくなることで摩耗粒子の体積が大き

くなるため、摩耗量が増加するという一般的な金属のアブレシブ摩耗 5 に近い挙動を示している

と考えられる。 
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Fig. 4 Sliding time dependency of wear amount of PVA gels which slid against glass substrate with surface 
roughness (Rz = 53 µm). 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 5 The specific wear rate of PVA gels against glass substrates with various surface roughness, Rz 
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