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研究成果の概要（和文）：本研究は，関節軟骨の階層性・異方性構造に着目したバイオインスパイアードハイド
ロゲルの開発を目指し，ハイドロゲルの潤滑機能における階層構造の役割に着目した．軟骨の構造を参考に，摩
擦面側が低弾性率かつ高透水率，下層側が高弾性率かつ低透水率となる階層構造ハイドロゲルを開発した．そし
て，低弾性層と高弾性層の厚さ・比率により摩擦特性が変化することを明らかにした．摩擦接触域が移動する場
合は，低弾性層が薄いほど側方変形と水分流動を抑制し摩擦が低減するが，同一個所が接触する場合は接触圧力
の増大により摩擦が増大しうることを明らかにし，ハイドロゲルへの階層構造の付与による摩擦制御，摩擦特性
改善の可能性を示した．

研究成果の概要（英文）：This study focused on the role of hierarchical structure in the lubricating 
function of hydrogels, aiming at the development of bioinspired hydrogels focusing on the structure 
of articular cartilage. We developed a hierarchical hydrogel with a low elastic modulus and high 
permeability on the friction side and a high elastic modulus and low permeability on the lower 
layer, referring to the structure of cartilage. It was found that the frictional properties change 
depending on the thickness and ratio of the low and high elastic layers. When the frictional contact
 area moves, the thinner low elasticity layer suppresses lateral deformation and water flow, 
resulting in reduced friction. However, when the contact area does not move, friction increase due 
to increased contact pressure and squeezing out of interstitial water of hydrogel.
These results indicated the possibility of controlling friction and improving friction properties by
 imparting a hierarchical structure to hydrogels.

研究分野：トライボロジー

キーワード： ハイドロゲル　摩擦　階層構造　固液二相潤滑　軟骨

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ハイドロゲルは水潤滑下で優れた潤滑機能を発揮しうる材料であり，機械要素の摩擦面材料としての応用の可能
性が提唱されている．本研究は，ハイドロゲルを用いた超潤滑システム構築のために，天然のハイドロゲルであ
り水潤滑下で超潤滑が実現可能な関節軟骨に着目し，その特異的構造が潤滑機能において果たす役割を明らかに
し，その機能のハイドロゲルへの実装を目指すものである．本研究により示された階層構造による摩擦低減効果
およびその仕組みを活用することにより，機械的構造の制御によるハイドロゲルの低摩擦化が可能となり，ハイ
ドロゲルを用いた超潤滑摩擦システムの構築へとつながる可能性を有している．

※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。
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１．研究開始当初の背景 
ハイドロゲルは高分子の三次元網目構造中に水分を保持しており，その柔軟性，含水性および

物質吸収性等に着目した機能性材料の開発が多く行われている．また，これらの特性に加え優れ
た潤滑機能を持たせることも可能であり，軸受部材等の工業用途としての応用や，生体親和性，
分解性を有する高分子を基材として生体の関節軟骨や半月板の代替材料，生体組織再生におけ
る足場材といった医療用途としての応用も試みられている． 
ハイドロゲルを機械用軸受やシール材料，人工関節摩擦面材料，関節軟骨代替用材料等の摩擦

面材料として応用するための研究は多く行われている．この場合，ハイドロゲルの水環境下での
高い潤滑性能を活用するもの，軟質材としての利点を生かし潤滑状態を摩擦面の直接接触が起
こらない流体潤滑寄りに移行させることを目的とするもの等がある．摩擦面材料として実用化
されるためには，ハイドロゲルには高い潤滑性のみでなく長期耐久性が求められ，低摩擦ゲルや
高強度ゲルの開発事例が報告されているものの，いずれのハイドロゲルもいまだ摩擦面材料と
しては実用化には至っていない． 
ハイドロゲル特有の潤滑機構としては，「固液二相潤滑」と「水和潤滑」が主に提唱されてい

る．固液二相潤滑とは，固体と液体からなる二相性材料において外荷重が作用した場合に，接触
界面においてその荷重の大部分をせん断抵抗の低い液相が支持し固相側に作用する荷重が小さ
くなることで摩擦抵抗を低減するものである．水和潤滑とは，摩擦界面に担持された分子が水和
し，水和水による低せん断抵抗層の形成および水和構造内の静水圧による荷重支持が摩擦低減
に寄与するものである．これらの潤滑機構においては，ハイドロゲルの内部および摩擦界面にい
かにして「水」を保持させるかが重要な点となる． 
研究代表者らはこれまでに，生体の関節摺動面を構成する軟骨の潤滑メカニズムに関する研

究に従事しており，軟骨の階層性・異方性構造による内部の特異的変形及び水分流動が固液二相
潤滑機能の向上に寄与していること，ならびに高度に水和された高分子による低摩擦界面創製
の重要性を明らかにしてきている．軟骨は親水性生体高分子をベースとし，コラーゲン線維によ
って強化された繊維強化ハイドロゲルとみることもできるため，その構造や機能は人工ハイド
ロゲルを摺動面材料として応用するためには一つの規範となるものである．申請者は生体規範
設計の概念に立ち，低摩擦・低摩耗ハイドロゲルを開発しているが，これまでのハイドロゲルの
低摩擦・低摩耗化における生体規範設計の概念は「関節軟骨と同等の保水性」および「関節軟骨
と類似した水和界面の創製」が主であり，関節軟骨の持つ特異的階層性・異方性構造を基にした
最適化には十分に着手できていない．関節軟骨の二相性潤滑機能においては先述の通り，その階
層性・異方性構造が機能向上に重要な役割を担っており，その知見を基にハイドロゲルのさらな
る低摩擦・低摩耗化の指針を構築することは，ハイドロゲルを摺動面材料としての応用において
新たな活路を見出すものであると考える． 
 
２．研究の目的 
本研究では，ハイドロゲルの摺動面材料としての応用を目指し，その規範材料として関節軟骨

に着目する．そしてその特異的階層性構造に焦点を当て，主に二相性潤滑機能を最大限活用可能
なハイドロゲルの創製の基盤構築を目指す．その中で実施期間中においては，軟骨と類似した階
層性構造を有する階層性ハイドロゲルの作製し，各層の弾性率や透水率，そして厚さが摩擦・力
学挙動にいかなる影響を与えるのかについて検討した． 
 
３．研究の方法 
3.1 階層構造ハイドロゲルの作製 
 本研究では，平均重合度 1,700，けん化度 98.0-99.0mol%
のポリビニルアルコール(PVA)を原料粉末として用い，15 
mass%の PVA 水溶液を作製した．それを直径 90 mm のポリ
スチレン製シャーレに 30 g キャストし，60℃，80%RH の環
境下で 1 日乾燥させ階層ゲルの下層を作製した．その後，
この下層の上に PVA 水溶液を 7.5，15，30，45 g キャスト
し，8℃，50%RH の環境下で乾燥させることで，階層ゲルの
上層を作製した．CD ゲルは乾燥時の温度が高いほど弾性率
が高くなることがわかっており，軟骨のように上層側が低
弾性率となる階層ゲルを作製するため，先述のような乾燥
条件を設定した．また，本研究では比較対照として，階層
ゲルにおいて上層および下層にあたるゲルを単層ゲルとして別途作製した． 
 以降では，階層ゲルの試料名は TL-〇（△：□）（〇：サンプルの番号，△：下層用の溶液仕込
み重量(g)，□：上層用の溶液仕込み重量(g)）と表記する．また，単層ゲルについては下層にあ
たるものを SL-L，上層にあたるものを SL-U と表記する． 
 

 

図 1 階層構造ゲル（TL-1） 



3.2 応力緩和試験によるハイドロゲルの透水率の測定 
応力緩和試験には，卓上形精密万能試験機（AGX-X，SHIMAZU）を用いた.圧子として直径 30 mm

のアルミシリンダーを用いた．SL-L，U の各サンプルから縦横 20 mm×10 mm の試験片を用意し，
純水で満たしたディッシュ内に設置した．30%の圧縮ひずみを与えた後，変位一定の状態で 1,800
秒保持した．そして，緩和時間と弾性率の関係を示すグラフを得た． 
応力緩和試験の結果に Yamaguchi らの提唱した数理モデル（T. Yamaguchi et al., Gels, 

2018）をフィッティングすることにより透水率を算出した． 
 

3.3 インデンテーション試験 
 インデンテーション試験の試験機には卓上形精密万能試験機(AGX-X，島津製作所)を用いた．
10 × 30 mm の階層および単層ゲルシートを，アクリル板に接着した．インデンテーション用圧
子には直径 10 mm の SUS304 製球を用いた．それぞれの試験片に対し，押し込み速度 0.02 mm/s，
押し込み深さ 0.60 mm(TL-1～4，SL-U)および 0.50 mm(SL-L)にてインデンテーション試験を行
い，荷重－押し込み量曲線を得た．そして，押し込み量 0.03 mm そして 0.15 mm における剛性を
回帰直線の傾きにより求め，押し込み量が大きくなった場合に下層側の存在が剛性に与える影
響を比較した． 
 
3.4 往復動摩擦試験 
 往復動摩擦試験では，摩擦時の接触域が移動す
る Migrating contact 条件と，接触域が常に同一
の Constant contact 条件の 2 種を設定した． 

3.4.1 Migrating contact 型摩擦試験 

摩擦試験には摩擦摩耗試験機(トライボギア 
Type38，新東科学株式会社)を用いた．10 × 30 
mm の階層および単層ゲルシートを，アクリル板に
接着した．ゲルの摩擦相手材には，直径 10 mm の
BK7 製ガラス球を用いた．荷重は 2.94 N，摩擦速
度は 10 mm/s，往復動ストロークは 15 mm で総摩
擦距離は 6.0 m とした．潤滑液には純水を用い，
試験は全て室温環境下で行った．なお，摩擦試験
は試料ごとに 5 回ずつ実施した． 

3.4.2 Constant contact 型摩擦試験 

摩擦試験には上述の摩擦摩耗試験機を用いた. 
TL-1～3，SL-U の各サンプルの試験片を用意し，
アルミ円柱側面に接着した. ゲルの摩擦相手材に
はスライドガラス用いた．荷重は 2.94 N，摩擦速
度は 10 mm/s，往復動ストロークは 15 mm で総摩
擦距離は 6.0 m とした．潤滑液には純水を用い，
試験は全て室温環境下で行った． 
 
４．研究成果 
 応力緩和試験結果に数理モデルをフィッティングして得られた SL-L および SL-U の透水率を
図 4 に示す．SL-L が顕著に低い透水率となっており，階層ゲルの構造が上層が高透水率，下層
が低透水率となっていることがわかる． 
インデンテーション試験の結果，階層構造ゲルにおいては上層が厚いほど剛性が小さく

なっており，TL-4 と SL-U のサンプルは同等の値を示した(図 5)．上層の厚さが薄いほど上

 

図 2 Migrating contact 型摩擦試験 

 

図 3 Constant contact 型摩擦試験 

 

図４ 階層構造ゲルの上層，下層の透水率 

 

 
 図 5 階層ゲルの剛性 

SL-U SL-L 

MEAN±SD(n = 3) 



層の変形が下層によってより強く拘束され，高い剛性を示したと考えられる． 
 図 6(a)に Migrating contact 型摩擦試験における 170-200 サイクル間での動摩擦係数を
示す．試験中の動摩擦係数は滑り距離に対して変化がみられたが，他のサンプルにおいては
試験中の動摩擦係数はほとんど一定であった．階層構造を有するサンプル間では，上層の薄
い TL-1 と TL-2，上層の厚い TL-3 と TL-4 の動摩擦係数はそれぞれほとんど同じ値となり，
上層の薄い 2 つのサンプルの動摩擦係数の方がやや小さく TL-1 の動摩擦係数の平均値は
TL-4 と比較して約 15%小さくなった．また，SL-U の動摩擦係数は TL-1，TL-2 と同等の値を
示した．階層構造ゲルの動摩擦係数は，本実験で用いたサンプル中で上層の厚い TL-3，TL-
4 の 2 種類でほとんど同じ値であった．これらよりも上層の薄い TL-3，TL-4 の動摩擦係数
の差は小さく，上層の厚いサンプルよりも低い値を示しており，TL-1 の動摩擦係数は TL-4
よりも平均で約 15%小さくなった．またインデンテーション試験において上層の薄いサンプ
ルの方が高い剛性を示しており，上層の薄いサンプルにおいて，圧子から受ける力による側
方へ伸長するような変形が上層の厚い場合よりも制限され，接触点付近の水分が移動しづ
らくなり水分による荷重支持割合が高くなるため，動摩擦係数に差が生じたと考えられる．
TL-2 の上層と SL-U の厚さはほとんど同じであるが，上層のみのサンプルの動摩擦係数が平
均で約 16%低くなっており，上層のみのサンプルにおいて下層のゲルよりもはるかに高弾性
率であるアクリル板によって変形がより強く拘束され，上層の薄いサンプルが低摩擦を示
したことと同様の理由でこのような結果となったと考えられる． 
 図 6(b)に Constant contact 型摩擦試験における動摩擦係数を示す．階層ゲルである TL-
1~3 を比較すると上層が厚いほど動摩擦係数が低くなるという傾向がみられた. また単層ゲル
の SL-U と階層ゲルである TL-1~3 を比較すると TL-2, 3 は SL-U よりも低くなったが，TL-1 と
SL-U の摩擦係数は同程度であった．階層構造の有無で比較した場合，同等のゲル厚さである TL-
2 と SL-U は TL-2 のほうが平均値は約 12 %低くなった．先述の migrating contact 型摩擦試験
においては，上層の軟質層は剛性のより高い下層に側方への変形を抑制され，水分が側方へと逃
げにくくなる結果，液相による荷重支持割合が高くなり低摩擦となることを示唆した．Constant 
contact 型摩擦試験においてみられた TL-2 と SL-U の摩擦係数の相違は同様の原因に加え，透水
率の低い下層があることで下層側への水分流出が抑制され，二相性潤滑効果が高まり，摩擦が低
減したと考えられる．階層構造ゲルの軟質上層の厚さの違いに着目すると，軟質上層が薄いほう
が高摩擦となり，Migrating contact 型の摩擦時とは異なる傾向となった．接触時の圧力勾配に
応じてゲル内部の水分は接触部から下方や側方，そしてゲル外部に流出する．Migrating contact
型の摩擦時は，摩擦接触域から摩擦方向前方に水分が流動した場合にも摩擦接触域が同方向に
移動するため，ゲル内部の水分による荷重支持が維持されやすいことが考えられる．一方，本研
究では摩擦接触域が変化しない摩擦形態であり，この場合ゲル内部で摩擦接触域外に流動した
水分は荷重を支持できないことになる．接触圧力が高いほど周囲との圧力差が大きくなり，接触
域からの水分流出が増大すると考えられるため，より剛性の高い上層の薄いゲルの方がゲル内
部の荷重支持割合が低下し，摩擦が高くなったと推察される． 
 本研究は関節軟骨の階層性・異方性構造に着目したバイオインスパイアードハイドロゲルの
開発を目指し，ハイドロゲルの潤滑機能における階層構造の役割に着目した．軟骨の構造を参考
に，摩擦面側が低弾性率かつ高透水率，下層側が高弾性率かつ低透水率となる階層構造ハイドロ
ゲルを開発した．そして，低弾性層と高弾性層の厚さ・比率により摩擦特性が変化することを明
らかにした．摩擦接触域が移動する場合は，低弾性層が薄いほど側方変形と水分流動を抑制し摩
擦が低減するが，同一個所が接触する場合は接触圧力の増大により摩擦が増大しうることを明
らかにし，ハイドロゲルへの階層構造の付与による摩擦制御，摩擦特性改善の可能性を示した． 

   
(a) Migrating contact 型摩擦試験    (b) Constant contact 型摩擦試験 

図 6 階層ゲルおよび単層ゲルの摩擦係数 

MEAN±SD  
(TL-1, SL-U :n=4, TL-2, 3:n=5) 
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