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1.言 医用高分子材料の基本条件 として、①生体 内で劣化 しにく

い構造、② 生体適合性 に優れている、及び③満足できる機械的特性を

有することが挙げ られ、生体内埋入用素材の選定や設計は上記の各要

求性能に対す る特性 を十分に考慮 しなければならないnこ れ らの条件

を満たす医用高分子材料の候補にポ リ・L一乳酸(PLLA、 図1)が ある。
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図1:ポ リ・L・乳 酸 の構 造 式

PLLAは 結晶性 を有 し、典 型的 な プ ラスチ ックの力 学的性質 を持 ち合わせ てお り、生 体 内 に埋 入 され

る と非酵 素的 な加 水分解 に よって 二酸化炭 素 と水に分解 す るた めに非 毒性 で あ る0分 解 され る と物 性

は低 下す るため 、PLLAの 分解 と物性 の 関連性 を加速 劣化試験(リ ン酸等緩 衝液 中にお け る加 水分 解)

に よる、表面解析 、化 学構造 の変化 と文献調 査か ら探 る ことを 目的 とす る.

2.試料 ・実験方 法 ペ レッ ト状 のPLLAを20分 間 ・200℃ 条件 ドで融解 状 態 に した もの を5分 間 ・

50MPaの200℃ ヒー トプ レスか ら、2分 間 ・30MPaの 条件 で、流 水 を用 い て冷却 でき る プ レス器 で

冷却 し、厚 さが100μmに な る よ うシー ト状 に成 形 した。この試料 を30mm×10mmの 大 き さに切 り

出 し、 リン酸緩 衝液 をべ一 ス に過 酸化水 素や 脂 質(ス テ ア リン酸)を それ ぞれ 、 ま たは 両方 を含 む 混合

溶 液 中に4週 間 ・37℃ で浸漬 させ る加 速劣化 試験 を行 った。加 速劣化 試験 後 、① 表 面観 察 、② 重 量変

化 、③pH変 化 、④GPC測 定 を試み た。

:3.1一 と ① 表面 観察:浸 漬4週 間後 、脂 質 の微 量付着 に よる汚れ は認 め られ たが 、 ク ラ ック

等は認 め られ なか った。②重 量変 化:浸 漬4週 間後 での変化量 がすべ て誤 差範 囲 内に あ るほ ど小 さか

った ことか ら、大きな重 量変化 は認 め られ な かった(図2)。 ③pH変 化:pH値 がcontrolよ り酸性 に増

加 したnこ れ は加 水分解 で酸性 の乳 酸 オ リゴマ ーが 生成 す る1に とが要 因の ひ とっ と して 考 え られ る。

④GPC測 定:他 の条件 と比べ、リン酸緩衝液 に過

酸化水素のみを含む混合溶液に4週 間浸漬 した試

料の重量平均分子量の変化割合が一番大きく、初

期値の92.5%(初 期値を100%と して)まで減少 し

たnこ の理 由として、試料表面の非晶領域の分子

鎖が選択的な加水分解 により切断され、その結果

生成 した水溶性オ リゴマーが混合溶液 中に溶 出さ

れたため1)と推定 される。現在は高pH域(水 酸化

ナ トリウムを使用)で の加速劣化試験 を進めてお

り、pHと の関連性 を検討 中である。
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和文 レ ビュー と英 論10報 の翻 訳 か らinvitroお よびinvivoで の物性 の変化 を調べ

た ところ、 どの文 献か らも重 量、 分子 量、強度 等 の物性 が減少 してい るが、結 晶性 は増加 して い る こ

とが わか った。 これ は 、結 晶化 した試料 中 にお い て 「結 晶領域」と「非 晶領域 」で の分子 鎖 が存在 し、非

晶領域 内の分 子鎖 が よ り選 択的 に加 水分解 されや す いた めに結晶領 域 だけが残 存 し、そ の結果 、加 水

分解 が進行 す るに従 って水溶性 オ リゴマー が混合 溶液 中に溶 出す る こ とで重量 が減 少 し、分子 量分 布

は低 分子 量側 に シフ トしてい る等1),2)が分 か ったr_.
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