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摘要：关节软骨表面刷状的水溶性生物大分子赋予了人体关节优异的润滑性能。受此启发，表面接枝仿生聚合物刷被广泛研

究，已经成为改善材料表界面润滑性能的有效手段。然而，目前依旧缺乏关于仿生聚合物刷提高润滑性能研究进展的综述研

究。先介绍物理吸附和化学键合两种接枝仿生聚合物刷的表面修饰方法，并比较它们在改善表界面润滑性能方面的优缺点。

然后详细论述三种带有不同电荷的仿生聚合物刷（中性聚合物刷、聚阴 / 阳离子刷和聚两性离子刷）的结构及其对润滑性能

的调控作用，探讨其摩擦界面的润滑机制，并总结在构建高润滑性能表界面方面的最新研究进展。最后展望仿生聚合物刷在

生物界面润滑领域的未来发展趋势。相关讨论可以为开发具有优异润滑性能的新型仿生材料提供参考。 
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Abstract: The brush-like water-soluble biomolecules on the surface of articular cartilage endow human joints with excellent 

lubrication. Inspired by nature, surface-grafted biomimetic polymer brushes have been extensively studied and have become an 

effective means to improve the lubrication properties of material surfaces and interfaces. This paper reviews on the research progress 

of biomimetic polymer brushes for improving lubrication performance. Firstly, two surface-modification methods of grafting 

biomimetic polymer brushes, namely, physisorption and chemical bonding, are introduced. Their advantages and disadvantages in 

improving lubrication properties of surfaces and interfaces are discussed. Then, the structures of three types of biomimetic polymer 

brushes with different charges (neutral polymer brushes, polyanionic / polycationic brushes and polyzwitterionic brushes) and their 

regulation of lubrication properties are discussed. The underlying lubrication mechanisms at the friction interfaces are highlighted. 

The recent research progress in constructing surfaces and interfaces with high lubrication properties is summarized. Finally, the future 

directions of biomimetic polymer brushes in the field of bio-interface lubrication are prospected. 
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0  前言 

人体主要的滑膜关节——髋关节和膝关节，即使

在非常高的局部和非均匀压力（～18 MPa）下也能表现

出优秀的润滑能力（摩擦因数低至 0.001）[1-2]
。滑膜

关节主要由关节腔、滑膜液、关节骨及其表面软

骨组成
[3-4]

。其中，滑膜液是该润滑系统的溶剂环

境，主要成分是水。由于水的低黏度特性，水在

高载荷条件下并非一种良好的润滑剂。有研究发

现，关节软骨表面刷状的生物大分子（透明质酸、

聚脂多糖和糖蛋白润滑素等）在润滑过程中发挥
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了重要作用
[5-8]

。这些生物大分子与水之间的强相

互作用和分子自身的位阻效应使其可以自由延伸

在溶液中，形成水合层
[9-10]

。此时，生物大分子在

软骨表面形成一层致密、稳定的薄膜。这层薄膜

的牢固附着和水赋予的流动性，使其可以承受较

大的法向载荷和剪切力，实现极低摩擦因数的润

滑
[11-12]

。受人体关节润滑机制的启发，人们研制

了表面接枝亲水性仿生聚合物刷。仿生聚合物刷

展现出超高的润滑性能和良好的生物相容性，在

生物材料领域引起广泛关注。 
表面接枝仿生聚合物刷是通过物理吸附或共价

键作用将聚合物链的一端“接枝到表面”（grafting 
to）或“从表面接枝”（grafting from），与基底形

成牢固的连接，而另一端的亲水性聚合物链与基底

不存在作用力（或作用力很弱），被系在基底表面。

当聚合物链的接枝密度较高，即相邻接枝点的距离

较小时，空间斥力会导致聚合物链的伸长。此时，

聚合物链在基底表面形成具有高密度和一定厚度的

聚合物刷
[10, 13]

。这种相互压缩的聚合物刷在其良溶

剂中具有较大的渗透压，可以承受高载荷并抵抗相

互摩擦的两个表面之间聚合物链的相互渗透，从而

表现出优异的润滑性能
[9]
。根据文献报道，不同的

接枝方法和聚合物链会直接影响聚合物刷的结构和

性能。当聚合物刷所处的外界环境发生变化时，聚

合物链的构象会发生相应的可逆变化（如伸展或收

缩）
[14-15]

，从而改变聚合物刷的润滑性能。 
本文首先介绍表面接枝仿生聚合物刷的常用制

备方法，然后将仿生聚合物刷分为中性聚合物刷、

聚阴 / 阳离子刷和聚两性离子刷三类，对其润滑性

能的研究进展进行综述分析，期待为仿生聚合物刷

在生物润滑领域的实际应用提供参考。 

1  仿生聚合物刷的制备方法 

表面接枝技术具有适用单体广泛、结构可控以

及可在多种基底表面修饰等特点，是研究仿生聚合

物刷润滑性能的重要方法。常用接枝方法可以分为

物理吸附和化学键合两大类。 
1.1  物理吸附 

物理吸附指通过聚合物链的一端与基底之间存

在的物理作用（如范德华力、氢键作用和强静电相

互作用等）制备聚合物刷（如图 1a 所示）。采用该

方法制备的聚合物刷主要受聚合物链的种类和结构

以及基底和溶剂的选择影响。选择的目标是使聚合

物链的一端与基底间存在较强的相互作用，在溶剂

中优先被吸附到基底表面，另一端与基底间不存在

作用力，在其良溶剂中自由延伸，形成聚合物刷。 

 

图 1  通过不同方法制备聚合物刷的示意图[16] 

Fig. 1  Schematic diagram of polymer brushes 

prepared by different methods[16] 

SPENCER 等
[17-26]

利用聚（L-赖氨酸）-接枝-
聚乙二醇（PLL-g-PEG）与基底之间的静电相互作

用制备PEG刷，研究了它在水润滑方面的应用。PEG
刷的制备原理为：在中性缓冲溶液中，聚阳离子型

PLL 通过多重静电相互作用自发地吸附到带负电

荷的金属氧化物或玻璃表面，而不带电荷的 PEG
链不被基底吸附，在水溶液中自由伸展，最终形成

PLL 吸附在基底表面、PEG 向外延伸的聚合物刷（如

图 2 所示）。 

 
图 2  PLL-g-PEG 吸附在带负电荷基底表面的示意图[24] 

Fig. 2  Schematic diagram of PLL-g-PEG adsorbed on  
a surface with negatively charge [24] 

RAVIV 等
[9]
利用聚（甲基丙烯酸甲酯）-嵌段-

聚（甲基丙烯酸磺酸钠）（PMMA-b-PSGMA）共聚

物中 PMMA 与基底之间的疏水作用制备 PSGMA
刷，并研究其在云母表面的水润滑行为。PSGMA
刷的制备过程如下：首先在云母表面涂覆一层硬脂

酸三甲基碘化铵（STAI），对云母进行疏水化处理。

处理后的表面与疏水的 PMMA 链进行疏水结合，使

PMMA 原位锚固在云母表面，亲水的阴离子
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PSGMA 链则向外自由伸展，形成 PSGMA 刷。摩

擦试验结果表明，相较于整个聚合物链随机吸附

到基底表面，这种靠共聚物的一端锚固在基底表

面而形成的聚合物刷有更好的稳定性和润滑性能

（如图 3 所示）。 

 

图 3  有效摩擦因数随受压缩聚合物刷基润滑剂体积分数 Φ

的变化（Φ与两个表面接触的压力直接相关）[9] 

Fig. 3  Variation of the effective friction factor with volume 
fraction Φ of confined polymer brush-based lubricants (Φ is 

directly related to the pressure of the two surfaces in contact)[9] 

1.2  化学键合 
化学键合是指引发剂或聚合物链的一端与基底

之间通过化学反应（发生电子的转移、交换或共有）

形成化学键连接，以制备聚合物刷。常用的制备方

法分为“接枝到表面”和“从表面接枝”
[16]

。 
1.2.1  接枝到表面 

“接枝到表面”系采用“嫁接”的方式，利用

聚合物链上的活性位点与基底表面之间的化学作

用，将聚合物链接枝到基底表面，形成一层均匀的

聚合物刷薄膜（图 1b）。 
基 于 三 甲 基 硅 醚  / 烷 （ trimethylsilylether- / 

trimethoxysilane-，Sil-）和硫醇（SH-）封端的聚合物

链通过共价连接可以分别被接枝到玻璃和金表面，以

制备聚合物刷。这种制备方法操作简便，广泛用于研

究玻璃或金表面聚合物刷的润滑性能
[26-32]

。通过共

价接枝的方式，聚合物链在基底表面可以形成均匀

的单分子层，并且吸附密度远高于物理吸附的密度。

所以，相较于物理吸附，化学键合可以赋予表面更

好的润滑性能。但该方法也存在一定的局限性，如

活性基团必须与基底匹配，对基底的限制较大；聚

合物刷的厚度受聚合物分子量的限制，难以制备出

高厚度的聚合物刷
[33]

；摩擦磨损试验过程中，聚合

物链脱落后不能快速再结合，使得聚合物刷持续润

滑的时间较短
[26]

。 
此外，还可以先在基底表面修饰偶联剂，利用

偶联剂与聚合物链上活性位点的化学键合作用，将

聚合物链接枝到基底表面，以制备聚合物刷
[34-36]

。

目前，可供选择的偶联剂种类较多，包括硅烷类、

钛酸酯类、有机铬络合物和铝酸化合物等。所以，

利用偶联剂制备聚合物刷相较于利用 Sil-和 SH-封
端的聚合物链制备聚合物刷，前者可供选择的基底

种类和聚合物分子更加广泛。 
1.2.2  从表面接枝 

“从表面接枝”是指在引发剂功能化的表面通

过原位聚合技术制备聚合物刷。常见的聚合技术有

三种：传统的自由基聚合技术、可控 / “活性”聚

合技术和表面引发的可控自由基聚合技术。其中，

表面引发的可控自由基聚合技术是三者中最常用的

聚合技术。 
表面引发聚合（Surface-initiated polymerizations，

SIPs）已经实现了多种聚合机制，包括表面引发可逆

加成-断裂链转移（Surface-initiated reversible addition- 
fragmentation chain transfer，SI-RAFT）聚合、表面    
引发开环易位聚合（Surface-initiated ring-opening 
metathesis polymerization，SI-ROMP）、表面引发自由

基聚合（Surface-initiated free radical polymerization，
SI-FRP），以及表面引发原子转移自由基聚合（Surface- 
initiated atom transfer radical polymerization，SI-ATRP）
等

[37]
。在这些聚合方法中，SI-ATRP 是最常用的方

法，已被广泛用于表面接枝仿生聚合物刷的水润滑

研究
[38-42]

。该聚合方法的基本原理是：首先在基底

表面修饰聚合反应的引发剂，形成引发剂的单分子

层（图 1c）；然后在催化作用下引发单体聚合，通

过控制引发剂浓度和聚合反应时间，制备目标密度

和厚度的聚合物刷。 
MA 等

[43-45]
利用 SI-ATRP 方法在不同基底表面

制备了聚（甲基丙烯酸寡聚乙二醇酯）（POEGMA）

刷，并将其应用于各种生物研究。例如，相较于未

被修饰的聚二甲基硅氧烷（PDMS）表面，利用

SI-ATRP 方法修饰了 POEGMA 刷的 PDMS 表面可

以抵抗生物污染和防止细胞粘附
[44]

；在金表面修饰

引发剂功能化烷硫醇和稀释剂端甲基硫醇的混合自

组装单层（SAM），采用 SI-ATRP 方法原位合成

POEGMA 刷
[45]

。通过调控 ATRP 引发剂的表面密度

和聚合反应时间，可以很好地控制 POEGMA 刷的

表面接枝密度和厚度，以赋予表面良好的抗蛋白质

吸附性能。 



月第 6 期 李晓菊，等：表面接枝仿生聚合物刷的润滑性能研究进展 

 

29 

与其他方法相比，SI-ATRP 方法有许多优点，

如可以得到接枝密度高、分布均匀和表面覆盖度高

的聚合物刷
[46]

；可以在平面、圆柱形和纳米孔的内

部等多种表面上制备聚合物刷
[47-48]

；可以制备多种

结构的聚合物刷，例如均质、图案和梯度聚合物刷，

混合、共聚、支化、交联和独立的聚合物刷，以及

不对称、环形和球形聚合物刷等
[49-52]

；利用聚合物

刷薄膜上存在的活性引发点，还可以二次引发接枝

聚合反应，形成嵌段共聚物膜，方便地制备具有不

同功能的表面
[53-54]

。 
除上述方法外，借助高能量能源诱导表面改性

也是制备聚合物刷的常用方法。相较于电晕放电、

高能辐射和超声波等高能能源，紫外光对材料的穿

透力较差，不会对基底材料造成损坏，并且光源和

设备成本低，操作也相对简单，所以紫外光诱导表

面改性技术应用更广泛。紫外光诱导表面改性的基

本原理是光诱导聚合物产生自由基以生成表面引发

中心，然后引发单体聚合。产生自由基的方式受聚

合物中所含的基团或光敏剂的类型影响
[55]

。并且，

引发剂的浓度和种类、紫外光照射的时间以及单体

的浓度和种类等都会影响聚合物链在基底表面的接

枝效率和聚合物刷的润滑性能
[56-57]

。 

2  仿生聚合物刷的润滑性能 

仿生聚合物刷大多数具有亲水性，其设计灵感

来自于人体关节处提供润滑的关节软骨表面刷状的

水溶性生物大分子。这些生物大分子在关节润滑系

统中发挥了重要作用
[3, 7]

。近年来，表面接枝亲水性

仿生聚合物刷的润滑性能被广泛研究。目前文献报

道的具有良好润滑性能的亲水性仿生聚合物刷种类

繁多，根据聚合物刷所带电荷的种类将其分为三类

（中性聚合物刷、聚阴 / 阳离子刷和聚两性离子刷），

对它们的润滑或摩擦学性能进行讨论。 
2.1  中性聚合物刷 

中性的亲水性仿生聚合物刷不带电荷，但具有

大量的极性基团，通过氢键作用可以结合大量水分

子，使聚合物链在水溶液中呈伸展构象，形成一层

水膜而具有良好的润滑性能。乙二醇（EG）基聚合

物刷作为典型的中性聚合物刷，具有良好的生物相

容性和润滑性能，因此受到研究人员的广泛关注。

瑞士 SPENCER 课题组对 PLL-g-PEG 的润滑性能进

行了比较系统的研究
[17-26]

。他们首先研究了 PEG 刷

在不同极性溶剂中的润滑性能
[21, 24]

。试验结果表

明，聚合物刷在 HEPES 缓冲溶液中具有最高的溶剂

化程度。随着溶剂极性减小，溶剂化程度逐渐减小，

剪切力和摩擦因数随之增大。并且，聚合物刷的界

面性质（对称或非对称修饰）对表面的润滑性能也

有显著影响。随后，他们还研究了 PLL-g-PEG 的结

构［如 PLL 和 PEG 链的长度、共聚物接枝率（PLL
单体与 PEG 侧链的摩尔比）］、溶液的 pH 值、盐浓

度和摩擦速度对 PEG 刷润滑性能的影响，以及聚合

物刷的自修复功能等
[17-19, 23]

。试验结果表明，PEG
刷在水环境中能够有效提高表界面的润滑性能。具

体来说，随着 PEG 链长度的增加、接枝率的减小和

摩擦速度的增大，润滑效果减弱。而 PLL 主链的长

度、溶液的 pH 值和盐浓度则主要通过改变共聚物

的吸附强度，以影响聚合物刷的润滑性能。此外，

若水溶液中存在游离的 PLL-g-PEG 分子，当摩擦诱

导聚合物链脱落后，这些游离分子可以快速地再结

合到基体表面，从而提高聚合物刷的耐磨性能。目

前，这种自修复功能仅在利用物理吸附方法制备的

聚合物刷中观察到，而利用化学键合作用制备的聚

合物刷还难以实现
[58-59]

。例如，与 PLL-g-PEG 相比，

共价接枝甲氧基-聚乙二醇-三甲基硅醚（Sil-PEG）

制得的 PEG 刷的摩擦因数变化得更慢。这归因于

Sil-PEG 与基底表面之间更牢固的共价键连接以及

更大的初始密度，但共价键连接方式同时也决定了

Sil-PEG 修饰的表面在润滑过程中几乎不能自修复

的缺点，缺乏耐用性
[26]

。 
SAMAROO 等

[60]
根据关节润滑的原理研究了

聚丙烯酸-接枝-聚乙二醇（PAA-g-PEG）在关节软

骨表面的润滑性能。PAA-g-PEG 分子通过其硫醇末

端与天然软骨的胶原纤维相互作用，可以在短时间

内（20～39 min）结合到软骨表面，并在边界摩擦

条件下以 0.140±0.024 至 0.248±0.030 的摩擦因数

（未修饰聚合物刷的软骨表面的摩擦因数：0.276±
0.007）影响润滑。具体润滑效果受 PAA 主链长度、

PEG 侧链长度、接枝率（PAA 单体与 PEG 侧链的

摩尔比）以及 PAA-g-PEG 与关节软骨表面的结合时

间等多种因素影响。 
除 PEG 刷外，POEGMA 刷是以 EG 为单元的

另一种中性聚合物刷，该聚合物刷一般采用

SI-ATRP 方法制备，具有可控的接枝密度和厚度。

DEHGHANI 等[61]
采用 SI-ATRP 方法在硅表面制备

POEGMA 刷，通过改变接枝反应的时间获得了不同

厚度的聚合物刷。他们利用胶体探针原子力显微镜

压痕（CP-AFM）和侧向力显微镜（LFM）表征了

水溶液中 POEGMA刷的厚度对其润滑性能的影响。

试验结果表明，较薄的聚合物刷具有更好的润滑性
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能，随着聚合物刷厚度的增加和施加载荷的增大，

摩擦力随之变大（如图 4 所示），这可能与较厚的刷

子有更大的附着力和粘弹性有关。 

 

图 4  具有不同厚度的 POEGMA 刷 

摩擦力与施加载荷的关系[61] 

Fig. 4  Friction forces vs applied load of POEGMA  

brushes with different thicknesses[61] 

环氧乙烷（EO）单体与 EG 单体分子结构相同，

由 EO 单体聚合形成的聚合物刷在水溶液中同样具

有良好的润滑性能。LIN 和 TA 等
[62-65]

研究了聚环

氧丙烷-聚环氧乙烷-聚环氧丙烷（PPO-PEO-PPO）

刷在硅、钛和低碳钢（MS1020）表面的摩擦学性能。

该聚合物刷由两层组成，疏水性 PPO 嵌段充当锚点

形成聚合物刷内层，PEO 充当浮标延伸在溶液中形

成聚合物刷外层。聚合物刷层的厚度受多种因素影

响，如较长 PPO 链和较高 PPO 质量百分比的共聚

物会形成更厚的 PPO 层，以增加聚合物刷层的整体

厚度；在制备聚合物刷时，向共聚物溶液中添加磷

酸酯，磷酸酯与 PPO 形成混合层也会增加刷层的厚

度；此外，聚合物刷层的厚度还与环境温度有关，

与浊点以下的共聚物相比，在浊点以上的共聚物处

于双相状态，可以产生更厚的刷层。摩擦试验结果

表明，对于 PPO-PEO-PPO 刷，增加聚合物刷层的

厚度，可以降低表面的摩擦因数，提高其抗磨性能。 
以上研究结果表明，中性聚合物刷的润滑性能

主要受聚合物刷的结构参数和环境条件影响。结构

参数包括聚合物刷的接枝密度、聚合物刷层的厚度、

聚合物单体的极性和聚合物刷的表面粗糙度等。由

于中性聚合物刷不带电荷，环境条件主要包括溶剂

极性、水溶液中游离的聚合物链和摩擦速度。这些

因素主要通过改变聚合物刷的构象影响其润滑性

能，一般来说，聚合物刷越伸展，润滑性能越好。 
2.2  聚阴 / 阳离子刷 

聚阴离子刷和聚阳离子刷分别由带负电荷和正

电荷的聚合物链构成。相较于中性聚合物刷，聚

阴 / 阳离子刷主要考虑由电荷引起的相互作用。当

聚阴 / 阳离子刷在其良溶剂中时，聚电解质的电离

性导致聚合物链具有同种电荷而发生排斥作用，产

生一定的渗透压使聚合物链呈现高度伸展的构象。

这种排斥作用受 pH 值、盐浓度和带正 / 负电荷的添

加剂等多种因素影响。通过改变这些参数来调控聚

合物刷在溶剂中的形态，使其具有不同的润滑性能。 
RAFTARI 等

[66]
研究了盐浓度对硅表面接枝阳离

子聚甲基丙烯酸 N，N-二甲氨基乙酯（PDMAEMA）

刷润滑性能的影响。研究发现，聚合物链的构象对盐

浓度很敏感：低盐浓度时，聚合物链伸展使得聚合物

刷保持膨胀；高盐浓度时，聚合物刷脱水变得塌陷。

此外，与尺寸较小的氯离子相比，尺寸较大的溴离子

和碘离子与氨基有更强的亲和力，更有可能靠近聚合

物链，从而屏蔽更多聚合物刷所带的电荷。这将导致

聚合物刷的厚度显著减小，使其摩擦学行为发生变

化。所以，阳离子 PDMAEMA 刷的润滑性能与盐浓

度和阴离子的性质直接相关。ZHANG 等
[38]

研究了不

同聚合物分子与带相反电荷的表面活性剂之间的弱

相互作用，以及这些相互作用对聚合物刷润滑性能的

影响。试验结果表明，带电荷添加剂不会改变中性聚

合物刷的摩擦因数，而聚阴 / 阳离子刷的润滑性能和

润湿性受表面活性剂的类型和浓度影响。在临界胶束

浓度（CMC）以下，向阴离子聚（3-磺丙基甲基丙烯

酸酯钾盐）（PSPMA）刷和阳离子聚（2-（甲基丙烯酰

氧基）乙基三甲基氯化铵）（PMETAC）刷中分别加

入带相反电荷的表面活性剂后，由于表面活性剂与聚

合物链之间的静电和疏水作用，使聚合物刷强烈脱

水，可以观察到两种聚合物刷表面从超低摩擦到超高

摩擦的逐渐转变。在 CMC 以上加入表面活性剂后，

聚阴离子刷的摩擦因数减小，而聚阳离子刷保持较高

的摩擦。这两种润滑系统之间的差异表明阴离子和阳

离子聚合物刷与表面活性剂之间的相互作用机制不

同（图 5）。 

 

图 5  表面活性剂与聚合物刷之间的弱相互作用示意图[38] 

Fig. 5  Schematic diagram of the weak interactions between 
surfactants and polymer brushes[38] 
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利用聚合物链上的正 / 负电荷还可以方便地制

备聚电解质多层膜，以实现具有不同磨损形式的表

面。VYAS 等
[67]

研究了二元聚合物刷[聚苯乙烯（PS）
＋聚（2-乙烯基吡啶）（P2VP）]和相应的单刷 PS 和

P2VP 的磨损机理。研究发现，表面接枝 PS 刷和    
PS＋P2VP 刷经甲苯处理后存在分子缠结，磨损机理

涉及波纹的形成；而表面接枝 P2VP 刷和 PS+P2VP
刷经乙醇处理后没有分子缠结，在摩擦过程中聚合物

链被逐渐去除并在边缘聚集而产生磨损。经酸性水溶

液处理后的 PS＋P2VP 刷表面，磨损机理较为复杂，

先产生不均匀的波纹，随后形成聚合物链聚集体。这

表明聚合物刷的磨损模式与聚合物链的种类和溶剂

有关，可以通过制备经不同溶剂处理的二元或多元聚

合物刷来实现多种磨损形式的调控
[67-68]

。 
与聚阴 / 阳离子刷有关的仿生协同润滑材料和

仿生润滑添加剂也受到了科研工作者的广泛关注。

例如，研究发现氧化石墨烯可以降低界面的摩擦因

数，在润滑领域显示出巨大的潜力
[69-70]

。WEI 等[71]

通过原位非共价组装策略将刷状壳聚糖基阳离子共

聚物［壳聚糖-接枝-聚（N-异丙基丙烯酰胺），

Chitosan-g-PNIPAM］与氧化石墨烯（GO）结合起

来，制备了具有不同质量比的 GO 和共聚物的纳米

杂化物，研究了其润滑性能。试验结果表明，GO / 
Chitosan-g-PNIPAM 纳米杂化物的平均摩擦因数与

原始 GO 相比降低了 40%，与纯共聚物相比降低了

84%，磨损率也分别减小了 15%和 47%。该纳米杂

化物实现润滑的可能机制一方面是 GO 表面的

Chitosan-g-PNIPAM 刷可以增强 GO 在基底表面的

吸附，使纳米杂化物在基底表面形成一层高密度的

润滑膜，该层膜可以降低界面摩擦的剪切阻力
[72]

。

另一方面，Chitosan-g-PNIPAM 刷可以结合大量水

分子，为 GO 纳米片提供类似流体的水合界面，使

GO 纳米片易于滑动。并且，聚合物刷提供的水合

排斥力还可以阻止 GO 在高接触载荷和剪切条件

下聚集，以实现持续润滑。仿生聚合物刷与二维

材料 GO 组成的纳米杂化物表现出增强的润滑性

能，这为开发用于水基润滑的绿色纳米添加剂提

供了新思路。 
与仿生聚合物刷类似，水凝胶也具有优异的润

滑性能，是仿生润滑的另一个研究热点
[73-74]

。针对

传统聚合物刷机械耐受性较差的工程问题，以高强

度水凝胶为基材，通过亚表面引发接枝策略将聚合

物刷厚度拓展到微米尺度，制备的聚合物刷 / 水凝

胶复合润滑材料成为提升其承载和抗磨性能的关

键
[75-79]

。LIU 等
[80]

将阴离子 PSPMA 刷接枝到嵌入

引发剂的高强度水凝胶聚（N-异丙基丙烯酰胺-co-
丙烯酸 -co-引发剂 Br / Fe3+

）［P（NIPAAm-AA- 
iBr / Fe3+

）］层，并研究了该复合材料的润滑性能。

相较于普通聚合物刷，阴离子聚合物刷 / 水凝胶复

合材料表现出更优异的润滑、承载和抗磨性能，这

归因于顶部阴离子聚合物刷和水凝胶复合层提供的

水合润滑能力
[81]

与底部水凝胶层热响应的自适应

承载能力的协同作用
[80]

。这种底层承载能力的提高

和顶层润滑行为的协同效应，类似于机械控制的自

适应天然软骨层的润滑机制。LIU 等
[82]

将混合

阴 / 阳离子的甲基丙烯酸海藻酸钠（SAGMA）引入

聚丙烯酸-聚丙烯酰胺（PAA-PAM）水凝胶层，在

聚醚醚酮（PEEK）人工关节表面形成水凝胶-聚合

物刷结构，提高了人工关节的润滑性能。试验结果

表明，与原始 PEEK 的摩擦因数（0.22）相比，PEEK-
水凝胶-聚合物刷结构的摩擦因数显著降低（0.02），
这归因于水凝胶层提供的双相润滑、阴 / 阳离子聚

合物刷提供的边界润滑和 PEEK 基底提供的承载能

力的协同作用，使得 PEEK 表面的润滑性能显著提

升。阴 / 阳离子聚合物刷和水凝胶的协同润滑研究，

为开发具有优良润滑性能和高承载能力的仿生润滑

材料提供了思路。 
此外，LI 和 FENG 等[83-84]

提出了将聚合物刷 
与纳米颗粒结合以设计仿生润滑液的思路。他们以   
疏水性聚苯乙烯（PSt）纳米颗粒为原料，在其表面   
接 枝 亲 水 性 阴 离 子 PSPMA 刷 ， 将 形 成 的          
P（SPMA-co-St）聚合物纳米球作为水润滑添加   
剂进行摩擦试验。试验结果表明，与纯 PSt 相比，   
P（SPMA-co-St）刷纳米球表现出更好的抗磨性能，

具有更稳定、更低的摩擦因数和更小的磨损体积。

这表明亲水性 PSPMA 刷的水合作用对润滑性能有

显著影响。这种将聚合物刷与仿生纳米球相结合形

成的复合材料，通过阴离子聚合物刷与水之间的强

相互作用，使聚合物刷在纳米球的外围形成坚韧的水

合层。该水合层使纳米球可以承受高载荷而不会在负

载下被挤出，从而实现了增强的润滑性能
[85-86]

。聚

合物刷与仿生纳米球组成的复合材料有望作为人工

关节生物润滑的添加剂。 
与中性聚合物刷相比，聚阴 / 阳离子刷表现出

更优异的润滑性能：一方面是因为聚阴 / 阳离子刷

带电荷，同种电荷产生的排斥作用不仅使聚合物刷

呈现高度伸展的构象，还避免了水溶液中聚合物刷

与聚合物刷之间的相互缠结；另一方面，聚阴 / 阳
离子刷与水分子形成氢键的能力更强，加之聚合物

链的密度较高，可以形成更稳定的水合层，从而实
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现更优异的润滑性能。此外，通过改变聚合物链的

种类、溶剂类型、盐浓度、离子类型和仿生协同润

滑的材料，可以调控聚阴 / 阳离子刷的磨损模式和

润滑性能，这为制备出具有优异润滑性能的聚合物

刷基仿生润滑材料提供了思路。 
2.3  聚两性离子刷 

两性离子聚合物链上同时具有阴离子和阳离子

基团，整体呈现电中性，其强大的水合能力和良好

的生物相容性能够赋予聚两性离子刷优异的润滑性

能，因此引起了科研工作者的广泛关注。XIONG 等
[87]

通过紫外辐射将 2-甲基丙烯酰氧基乙基磷酰胆碱

（MPC）单元接枝到超高分子量聚乙烯（UHMWPE）
表面，形成类似糖蛋白的聚合物刷。试验结果表明，

改性后 UHMWPE 的血液相容性有明显的提升，相

较于未改性的 UHMWPE，其溶血率降低了 40%。

且高水合 PMPC 层在摩擦界面处提供的润滑有效地

降低了 UHMWPE 表面的磨损。TAIRY 和 IUSTER
等

[88-89]
研究了云母表面接枝 PMPC 刷的水润滑行

为。结果表明，在载荷高达 7 MPa、水润滑的情况

下，PMPC 刷修饰表面的摩擦因数低至 0.000 4，完

全可以满足天然关节或器官之间的摩擦因数要求。

他们将 PMPC 刷高效的润滑性能归因于磷酰胆碱

（PC）单体的高度水合特性，其能够结合大量的水

分子以形成可流动的水合层，大幅减小了滑动摩擦，

并抑制了聚合物链的相互渗透。而该水合层的稳定

性受溶液的盐浓度和离子类型影响。 
YU 和 ZHANG 等

[40, 90]
研究了溶液中离子类型

对 PMPC 刷摩擦学行为的影响。试验结果表明，

PMPC 刷的摩擦因数随着阴离子尺寸的增大而减

小，而阳离子的尺寸对其没有可测量的影响。他们

将摩擦因数与聚合物刷的柔顺性联系起来。在纯水

中，聚合物刷膨胀且柔软，导致胶体探针和聚合物

刷之间的接触面积变大，因此摩擦因数相对较高。

在盐溶液中，阴离子与 PMPC 分子中的 PC 基团结

合，聚合物刷的刚度随着阴离子尺寸的增大而增大，

导致胶体探针和聚合物刷之间的接触面积减小，因

此摩擦因数减小。这表明聚两性离子刷的摩擦因数

和参与摩擦的两个表面以及它们的接触面积大小有

直接的关系，而接触面积与溶液的盐浓度和离子类

型有关。 
此外，聚合物刷基仿生润滑剂在实际应用中还

存在一个重要问题，即聚合物刷在摩擦过程中容易

从表面脱落，致使聚合物刷持续润滑的时间较短。

为了解决这一问题，WU 等
[91]

在聚［3-（二甲基（4-
乙烯基苄基）铵）丙磺酸酯］（polyDVBAPS）刷中

引入交联结构，研究了交联结构对两性离子聚合物

刷长期稳定性的影响。试验结果表明，具有交联结

构的两性离子聚合物刷在摩擦过程中表现出长时间

润滑和高承载能力。这归因于交联结构不仅可以在

一定程度上抑制聚合物刷的构象变化，还可以抑制

聚合物刷的脱落，从而大大提高了聚合物刷的长期

稳定性。为了进一步提高仿生聚合物刷的润滑和耐

磨性能，张兆想等
[92]

研究了不同粗糙度的单晶硅表

面接枝聚 N-（4-乙烯基苄基）-N, N-二烷基氨基

（PSVBA）刷的润滑性能。结果表明，尽管粗糙表

面 PSVBA刷的摩擦因数（0.2）大于光滑表面（0.03），
但前者的耐磨性显著优于后者。这是因为粗糙表面

上微凹坑内的聚合物链与对摩副没有直接接触，有

效防止了聚合物链的磨损和断裂，使其可以持续发

挥润滑效果。FENG等
[93]

利用SI-ATRP方法将PMPC
接枝在二氧化硅晶片表面，通过原子力显微镜

（AFM）研究了二氧化硅探针和 PMPC 刷之间的微

尺度摩擦特性。如图 6 所示，PMPC 链在初始摩擦

过程中通过剪切作用会逐渐从基底转移到二氧化硅

探针表面，使得摩擦力随探针与基底表面之间的滑

动距离增加而逐渐减小。在足够多的 PMPC 链转移

到探针表面之后，形成了 PMPC 刷 / PMPC 刷的摩

擦界面，最终实现了摩擦因数为 0.007 的超润滑性

能。这种超润滑状态是由于 PMPC 刷形成的水合层

具有良好的流动性，而摩擦过程使部分 PMPC 链转

移到探针表面，在探针和基底之间形成两个均匀的

水合层，有效提高了表界面的润滑性能。 

 

图 6  聚合物刷中部分聚合物链从基底转移到 

探针表面实现超润滑的润滑机理示意图[93] 

Fig. 6  Schematic illustration of the lubrication mechanism of 
polymer brushes where some polymer chains are transferred 

from the substrate to the probe to achieve super-lubrication[93] 

与中性聚合物刷和聚阴 / 阳离子刷相比，聚两

性离子刷表现出更优异的润滑性能，这与其超强的

水合能力密切相关。WU 等
[94-95]

研究了中性 EG 单

元和两性离子聚磺基甜菜碱甲基丙烯酸酯
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（PSBMA）链中磺基甜菜碱（SB）单元结合水分子

的差异。结果表明一个 EG 单元能与约 1 个水分子

紧密结合，而一个 SB 单元能与约 8 个水分子紧密

结合，并且 SB 单元与水分子之间结合的更紧密。

这证明了两性离子聚合物链相较于中性聚合物链的

超强水合能力。此外，通过改变溶液的盐浓度、添

加剂的离子类型、聚合物链之间的交联程度以及表

面改性方法可以有效增强聚两性离子刷的润滑性

能，如持续润滑和超润滑的能力。这为开发新型仿

生润滑材料提供了参考。 

3  结论与展望 

3.1  结论 
受人体关节的微观结构和润滑机制启发，表面

接枝亲水性仿生聚合物刷成为改善材料表界面润滑

性能的有效手段。综述了表面接枝亲水性仿生聚合

物刷的不同制备方法及改性表面的水润滑性能研究

进展。不同的制备方法能够赋予聚合物刷不同的结

构和性能。 
（1）利用物理吸附方法制备聚合物刷的过程简

单，聚合物链自发吸附到基底表面的速度快，为聚

合物刷在摩擦过程中进行自修复提供了机会，但这

些聚合物刷的稳定性较差，抗摩擦和持续润滑的时

间较短。 
（2）利用化学键合作用制备聚合物刷的过程较

为繁琐，对试验条件要求较高，很难在摩擦过程中

实现聚合物刷自修复，但化学键提供给聚合物刷的

稳定性和持久性是物理吸附难以达到的。并且，化

学键合方法可以很好地控制聚合物刷的接枝密度和

厚度等参数，以制备能满足不同需求的聚合物刷。 
此外，不同类型仿生聚合物刷的润滑性能及其

调控方式也有一些差异。 
（1）中性聚合物刷主要通过物理吸附方法制备，

可以有效提高表界面的润滑性能。润滑性能的影响

因素主要有聚合物链的长度、接枝密度、聚合物刷

层的厚度、单体极性和表面粗糙度等。 
（2）聚阴 / 阳离子刷相较于中性聚合物刷有更

好的润滑性能。由于聚合物刷带正 / 负电荷，其润

滑性能可以通过改变溶液的类型、盐浓度和离子类

型进行调控，还可以通过与多种仿生润滑材料结合，

增强其润滑性能和承载能力。 
（3）聚两性离子刷表现出非常优异的润滑性能，

这与其超强的水合能力密切相关，可以通过改变溶

液的盐浓度、添加剂的离子类型、聚合物链之间的

交联程度以及表面改性方法等提高聚合物刷的润滑

性能。这些调控方式为制备出具有优异润滑性能的

仿生聚合物刷提供了较好的思路。 
3.2  展望 

目前对仿生聚合物刷改善材料表界面润滑性能

效果的研究较多，而对仿生聚合物刷实现润滑的微

观机理研究较少。研究表明聚合物分子与水分子之

间的强相互作用使聚合物分子周围形成水合层，该

水合层使聚合物刷可以承受一定的法向载荷和剪切

力，从而实现极低摩擦因数的润滑。这有助于从分

子层面理解仿生聚合物刷的润滑机理，但具体的润

滑机制可能是多种因素影响或共同作用的结果，还

需要进一步研究。 
仿生聚合物刷表现出优异的润滑性能。但与关

节软骨相比，仿生聚合物刷持续润滑的能力和承载

能力还有一定的差距。目前研究的仿生聚合物刷大

多只能在低载荷、低摩擦速度和短时间内实现润滑，

如何制备出一种抗载荷能力好、持续润滑时间长、

能运用到实际应用的仿生聚合物刷是一个富有挑战

性的问题，也是研究人员的共同目标。 
后续研究可以尝试优化聚合物刷的制备方法，

使聚合物刷在具有优异润滑性能的同时，也具备自

修复能力，提高聚合物刷的耐磨性；继续探究不同

的表面改性方法或具有协同润滑性能的材料，提高

聚合物刷的抗载荷能力；此外，选择生物相容性好

和低毒性的聚合物分子，可促进聚合物刷在生物医

学工程方面的应用。相关研究有望解决人工材料的

生物界面润滑问题。 
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