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研究成果の概要（和文）：Diamond-like-carbon （DLC)コーティング時に、酸素ガスを混入させ、CVD法でカル
ボキシル基付加DLC(C-DLC)を作成し、ePTFEへの適切な成膜条件設定を行い、NEXAFS、RBS spectrum、ERDA 
spectrumで育成したFilmの構造解析を行った。硬度解析、弾性解析、親水性解析、ゼータ電位解析等の解析も行
い、明らかに表面の性質が改変されており、酸素原子の含量が増加している事を確認した。血液適合性は大きく
低下し、人工血管開存率向上には向かない事が判明した。一部の菌に抗感染性を示すデータを取得した。

研究成果の概要（英文）：Carboxylated Diamond-like carbon （C-DLC) was obtained with CVD method using
 oxygen plasma post-treatment. Then, appropriate setting for C-DLC coating on ePTFE surface was 
determined. The generated C-DLC coating was confirmed with NEFXAS analysis, RBS spectrum, and ERDA 
spectrum. In addition, hardness, elasticity, hydrophilicity, and ze-ta potential of C-DLC surface 
was evaluated. Significant changes of these measurements were observed and increased oxygen content 
in DLC was also confirmed. We evaluated hemocompatibility of generated C-DLC surface, but C-DLC was 
not suitable for artificial vascular graft because it was much thrombogenic, not hemocompatible. 
However, we found that C-DLC has some antibacterial effects with some bacteria.     

研究分野： 心臓血管外科

キーワード： Diamond-like Carbon　ナノテクノロジー　生体適合性　医療機器　異物界面　抗感染性　人工血管　カ
テーテル
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研究成果の学術的意義や社会的意義
DLCにカルボキシ基導入が可能となった。正確にはカルボキシル基のみではなく、C-O結合、C=O結合の増加、酸
素含量の増加であるが、親水性やゼータ電位も大きく変化しており、カルボキシル基は増加しているものと考え
られる。生体表面にはカルボキシル基やアミノ基が分布し、生体機能の一部をになっているため、生体と同じく
炭素と水素で構成されるDLCに官能基を付加する事でより生体に近づけたDLC、Biomimetic DLCを構想している
が、本研究によりBiomimeticなDLC開発に一歩近づいた。血液適合性は低下したが、抗細菌性が一部確認されて
おり、C-DLC自体の実用化用途もあると判明した。

※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 
 血管外科では、様々な血管の再建手術を行う。狭窄、閉塞した血管の再建には人工血管や大伏
在静脈等の自己血管を用いる。使用可能な自己血管が無い場合は人工血管を使用する他ない。図
１に示す通り、大動脈や径が 6mm 以上の比較的大きな動脈再建にはダクロンや延伸ポリテトラ
フルオロエチレン(ePTFE)素材の人工血管を用い、良好な成績を得ているが、透析シャント、径
が 6mm より小さい人工血管、静脈手術では極端に開存率が落ちる問題がある。 
 DLC は、膜厚 20nm 程の超薄膜の無機コーティング素材でプラズマで育成される。我々は管
状物内空に安定したプラズマを発生させ、ePTFE 人工血管内空への DLC コーティングに世界
で初めて成功し、特許を取得した（Nakatani T, et al, J Photopolym Sci Technol 2018）(特許第
6506787 号）。DLC コーティングにより、ePTFE 表面の平滑性向上を得る事が可能である。ま
た、DLC は厚さや、水素含量、分子や官能基付加などで、性質を容易に変える事が可能で、親
水・疎水性、タンパク吸着、細胞接着等をコントロールすることが可能である。また、新しい DLC
を開発するコストも、従来の有機コーティングに比べて安価になるものと考えられる。 
 DLC は生体と同じく炭素と水素が主要構成物質であるため、DLC そのものに毒性やアレルギ
ー性はほぼ無いと言って良い。我々は DLC 表面に官能基を付加して、生体表面により近づけた
DLC、Biomimetic DLC を構想して研究開発を行っている。重要な相対する官能基にカルボキ
シル基とアミノ基があるが、本研究では DLC にカルボキシル基を付加する技術を確立し、その
性質を把握する。 
 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は以下の通りである。 

 カルボキシル基付き DLC(C-DLC)コーティングを行う手法を開発すること。 
 C-DLC の性質を把握すること。 
 C-DLC コーティング ePTFE 人工血管を作成し、 C-DLC 人工血管による透析シャント

の開存率向上を確認すること。 
 
 
３．研究の方法 
 DLC は Chemical Vapor Deposition 法で施行した。DLC がコーティングされているかどうか
は、NEFXAS analysis, RBS spectrum, and ERDA spectrum で確認した。NEFXAS では形成された
C-DLC フィルムは均質で非常に再現性が高い測定結果が得られた。これらの解析の中で、基板と
なる DLC は、C-DLC 中の sp3結合は 43.9％であると判明した。また、C-DLC フィルムの中に不純
物は極めて少ないこと、hydrogen content は 35-36 at.% であり、このフィルムは a-C:H film
に分類されることが分かった。この DLC をコーティング後、酸素プラズマ処理を加えて、C-DLC
を育成した。XPS で C-DLC の酸素含量の変化を確認した。 
 親水性の評価、表面平滑性の電子顕微鏡による評価、蛋白吸着試験、動物への植え込み試験や
全血接触試験で血液適合性評価を行った 
C-DLC の効能探索として、菌液への接触試験を行い、バイオフィルム形成や細菌付着を観察した。 
 
４．研究成果 
 Diamond-like-carbon （DLC)コーティング時に、酸素ガスを混入させ、CVD 法でカルボキシル
基付加 DLC(C-DLC)を作成し、適切な成膜条件設定を行った。XPS で育成した Film の構造解析を
行ったところ、酸素プラズマ処理により、酸素含量の明らかな増加を観察し、C-O 結合、C=O 結
合共に増加していることが確認された。親水性解析では、2秒の酸素プラズマ処理が最も親水性
を上げることが判明した。それ以上酸素プラズマ処理を行っても、親水性は改善しないことが判
明した。ゼータ電位解析では、酸素プラズマ 1秒の処理で DLC フィルムのゼータポテンシャルは
大きくマイナスに傾き、それ以上酸素処理をすると再びプラス方向に変化する事が判明した。こ
れらの変化は、酸素プラズマの処理により、明らかに表面の性質が改変されていることが示され
た。ePTFE には親水性がもっとも上がる 2 秒酸素プラズマ処理の C-DLC を使用することとした。
C-DLC コーティング ePTFE 人工血管を用いた中大動物での試験を計画する前に、ラットを用いた
全血接触試験を施行したところ、ラット全血への接触で通常の ePTFE、DLC コーティング ePTFE
ではほとんど血栓付着は認められなかったが、C-DLC コーティング ePTFE 人工血管では著しい内
腔への血栓形成を認めた。全血血液適合性は大きく低下し、人工血管開存率向上には向かない事
が判明した。一部の菌に抗感染性を示すデータを取得した。 
 ePTFE の様な多孔性管状構造物の内空面への DLC コーティング(C-DLC 含む)技術は当研究グル
ープ独自の物である。本研究で開発した C-DLC コーティングは、管空を有する医療機器に応用が
可能である。残念ながら、内腔に血液が接触する管腔状デバイスの内腔へのコーティングは血液
適合性が低下してしまったため、使用できないが、抗感染性効果は血液の接触しないデバイス、



例えば尿管カテ、胆管ステント、脳脊髄液から腹腔へのシャントチューブ、腹膜透析カテなどに
応用が可能である可能性がある。 
 また、酸素プラズマ処理時間での親水性やゼータポテンシャルの変化は興味深いものであっ
た。これらの性質変化の性能を把握し DLC の医学領域への実用化に繋げることが重要であると
考えられた。 
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