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論文内容の要旨

現在，人工腎臓用血液透析膜として実用され最も普及しているのはキュプロファン膜であるが，こ

の膜の最大の欠点は尿毒症の原因となる分子量500-3000の中分子量物質の透過率が低いことで， こ

のため，これらの物質の蓄積による色素の沈着や神経症状が問題となる。これまでに，多数の高分子

物質について人工腎臓用透析膜としての適応性が検討されてきたが， 一， 二のものを除いてこれら

の中のほとんどは実用化の域に達しなかった。とくに，親水性高分子のヒドロゲル膜は，その優れた

透過性にもかかわらず機械的性質が劣るため，これまで実用に成功しなかった。ポリピニルアルコー

ル (PVA) は他の親水性高分子とは異なって結品性であり，含水状態でも比較的良好な機械的性質を

保特し得ることが知られている。本研究ではこの点に着目し， PVA 関連高分子を用いて人工腎臓用

血液透析膜の開発を行ったものである。

本研究ではまずジアルデヒドで架橋した PVA 系膜について検討した。このヒドロゲル膜は透過性

能と破断強度に優れていたがヤング率が著しく低く，このことが透析膜として致命的な欠点であった。

PVA に末端に二重結合を有する反応性ポリスチレン(マクロマー)を共重合，あるいは疎水性のア

クリル系モノマーをグラフト共重合して疎水部をを導入することによりヤング率の向上を計った口マ

クロマーを用いた場合は，疎水性部分であるポリスチレンの含量に限度があって含水膜のヤング率は

改善されなかったが，アクリル系モノマーをグラフト共重合して，大量の疎水性部分を導入すること

によって，ヤング率は顕著に向上した。 これらのヒドロゲル膜は親水性部の PVA が連続相，

疎水性部が分散相となったミクロ相分離構造を形成しており，すぐれた生体親和性をもつことが見出

されたが，透過が連続相を通じてしか行われないために，透析膜に用いるには透過性能が十分で、はな

ハh
u

A

せ



かった。そこで，次に同様にミクロ相分離構造をもっ PVA~アクリロニトルグラフト共重合体を製

l膜した後，溶媒で膨潤させ，続いて水中で凝固させる一種の湿式凝固法によって疎水部にも透過性を

l付与することにより，透過性能，機械的性質ともにキュプロファン膜を凌ぐ透析膜を得ることに成功

iした O しかし，このポリマーは溶媒に不溶なために，工業的な大量生産には適さなかったo
最後に以上の結果を基に，水に不溶で適度に親水性をもち， しかも，有機溶媒に可溶なポリマーから

湿式凝固法によって製膜し，ヒドロゲル膜をつくることを考えた。ポリマーとしてはモノマー単位が

かさ高い側鎖を持たず PVA と類似の結晶構造をとると考えられるエチレンーピニルアルコール

(EVA) 共重合体を選んだ。エチレン含量が33モル%の共重合体をジメチルスルホキシドに溶かし， 10 

℃以下の低温で水中で湿式凝固させて得られた膜は，透過性能特に中分子量領域物質の透過性に優れ，

また，透水性と溶質透過性のバランスが良く，ヤング率をはじめとする機械的性質も透析膜として十

分高い値を示した。また，この膜に湿熱延伸処理を施し，水分をアセトンで置換した後乾燥すること

によって，長期間の貯蔵に耐える完全無可塑型人工腎臓用血液透析膜をつくることにはじめて成功し

た。

論文の審査結果の要旨

本論文はポリピニルアルコールの親水性に着目し，その関連高分子を材料に用いて人工腎臓用血液

透析膜の開発を行った研究の内容をまとめたものである。血液透析膜としては水 溶質に対する透過

性のほかに，含水時における強度，ヤング率などの機械的性質あるいは抗凝血性を含む生体親和性な

どの諸性質に厳しい条件が要求される。本研究ではまず架橋ポリピニルアルコール膜について，次い

でポリピニルアルコールに疎水性のポリスチレン，ポリメタクリル液メチル，ポリアクリロニトクル

を結合した各グラフト共重合体について，その化学構造，製膜条件と得られた膜の微細構造および上

述の諸性質との関係を詳しく検討するとともに，遂次膜性能の改善を進めた口さらにこれらの研究で

得られた知見に基づいてエチレンーピニルアルコール共重合体を材料とし，これを溶液から水中に湿

式凝固させて製膜し，溶媒および製膜条件を適当に選ぶことによって， ミクロ多孔質構造が形成され，

血液透析膜として要求される諸性質を満足するすぐれたヒドロゲル膜の得られることを見出した。ま

た製膜工程で加熱延伸処理を施して膜構造を固定することによって可塑剤なしに長期保存の可能な乾

燥膜を得ることに始めて成功した。この膜は現在既に工業生産に移され 臨床に用いられてそのす

ぐれた性能が認められている。このように血液透析膜の開発に成果を収めただけでなく，本研究によ

ってミクロ相分離構造をもっヒドロゲル膜が高い抗凝血性を示すことが始めて明かにされるなど多く

の新しい知見が得られている。本論文は高分子化学およびその応用に大きく貢献するもので，工学博

士の学位論文として価値あるものと認める。
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