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研究成果の概要（和文）：スパッタリングを用いてジルコニア接着面へのSi導入を試みた。ジルコニア表面上の
Si-Oコーティングは親水性になった。ジルコニア表面上の21日後の接触角は40°以下であった。Si導入後にシラ
ンカップリング処理した試料とコンポジットレジンコアとの圧縮せん断試験では、control(Si導入無)(9.26MPa)
と比較して、スパッタリング後の試料(30.86 MPa)は有意に大きな値を示した。酸素体積濃度５％の条件でのジ
ルコニアへのSiスパッタリングは、ジルコニア表面にSi-O被膜を形成し、さらにその被膜はジルコニア表面を親
水性にし、シランカップリング剤との化学結合を可能にすることが示唆された。

研究成果の概要（英文）：In this study, we made a Si-O coating on the surface of zirconia by RF 
magnetron sputtering.The Si-O coating on the zirconia surface became superhydrophilic. The contact 
angle after 21 days on the zirconia surface was 40°or less.Then the specimens were treated with P 
primer. Cylinder shaped composite resin specimens were prepared, and the following surface 
treatments for the composite resin core specimens were used porcelain primer. These resin specimens 
were bonded to the zirconia specimens with resin cement, fixed to universal testing machine, and 
bond strength was evaluated. Compressive shear bond strength was significantly larger after 
sputtering (30.86MPa) than no sputtering (9.26MPa).Si sputtering to zirconia took place under the 
condition of an oxygen volume concentration of 5%. It formed a Si-O coating on the surface of the 
zirconia. The coating made the surface of the zirconia hydrophilic which enabled chemical bonding 
with the silane coupling agent.

研究分野： 歯科補綴学分野
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１．研究開始当初の背景 
近年、審美性や金属アレルギーの問題を解

決し、国民の QOL を高める歯科材料として、
強度と審美性を兼ね備えた酸化ジルコニウ
ム（ジルコニア）が注目されているが、ジル
コニアの接着技法として有効な前処理法は
確立されていない。ジルコニアで作製した補
綴物の接着性を高める技術が確立すれば、審
美性と耐久性に優れ、長期的予後の良好な補
綴治療が可能となる。 
そこで、RF マグネトロンスパッタリング法

によりジルコニア表面に直接シリコン(以下
Si)を打ち込み、シランカップリング処理の
効果を向上させる新しい接着システムの開
発と実用化を目指すことにした。 
 
２．研究の目的 
ジルコニアコーピングを応用したオール

セラミッククラウンは、強度と審美性を兼ね
備え、患者の QOL を高める補綴装置として臨
床応用されている。しかし、ジルコニアに有
効な接着前処理のシステムは未だ開発され
ておらず、Siをほとんど含まないため、ポー
セレンのためのシランカップリングシステ
ムの有効性を期待できない。 
  そこで、ジルコニアにシランカップリング
システムを利用するために、RF マグネトロン
スパッタリング (以下、スパッタリング) に
より、ジルコニア接着面に Si の導入を試み
た。Si 導入後のジルコニア表面の EDS 解析、
X線回折から原子配列の変化およびSi導入に
よる親水性の経日的変化を検討した。さらに、
シランカップリング処理後の Si 導入ジルコ
ニア試料とコンポジットレジンコアをレジ
ンセメントで接着し、圧縮せん断試験を行い、
Si 導入の効果を検討した。 
 
３．研究の方法 
イットリア安定化ジルコニア(以下 YZ、東

ソー）は円柱型 (直径 10mm、高さ 30mm) に
整形して用いた。YZ へのスパッタリングは、
RF マグネトロンスパッタリング装置（グリー
ンテック）を用いて、高周波電力 100W、スパ
ッタリングガス Ar (高純度 99.9995%)濃度
95％、酸素濃度 2、5、8、10％、ガス圧 5mmTorr
の条件で、1 時間それぞれスパッタリングを
行った。YZ のスパッタリング前後の元素分析
は、Neoc-Pro ネオオスミウムコータ（メイワ
フォーシス）を用いて導電処理（5 秒間）を
施し、エネルギー分散型 X線分析装置（EMAX 
−7000、堀場製作所）を用い、スパッタリン
グ前後の元素分析の比較を行った。接触角の
測定は、超純水 (MilliQ 水、Millipore 製
Direct-Q UV) を 1µL 滴下して接触角を測っ
た。スパッタリング直後に試料をデシケータ
ー中に保管し、3、7、14、21 日後に 3回ずつ
測定した値について、一元配置分散分析を用
いて検定 (p<0.01) を行った。コンポジット
レジンコアは、円柱形のアクリルリング(内
径 3mm、高さ 3mm) に分離材 COE-SEP (松風)

を塗布し、BeautiCore LC (Dentin) (松風) を
流し込みガラス板を用いて圧接し、光照射器
Solidilite (松風) を用いて 3分間の光照射、
光重合後に#4000 耐水研磨紙を用いて研磨し
た。接着性レジンセメントはレジセム(松風)
を、プライマーにはポーセレンプライマー
(以下 Pプライマー、松風)を使用した。レジ
セムの硬化には Solidilite (松風)を用いて
3 分間、光照射を行った。圧縮せん断接着試
験は、1 時間スパッタリングした翌日に試料
の接着を行い、精密万能試験機(EZ Graph、
島津製作所)を用いてクロスヘッドスピード
1mm/min の条件で行った。試験片の接着部が
破壊されるときの最大(N) を測定し、これを
接着面積で割った値を圧縮せん断接着強さ
(MPa)として算出した。圧縮せん断試験は、
Control (P プライマー塗布)とスパッタリン
グYZ（スパッタリング後にPプライマー塗布）
の接着条件で 5 個ずつ測定した値について、
一元配置分散分析を用いて検定(p<0,01)を
行った。 
 
４．研究成果 
 EDS により Si 導入の検討を行ったところ、
いずれの条件でもジルコニア表面に Si と O
が検出され、Si 導入効率は酸素体積濃度５％
の条件が最も良好であった(図 1)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
さらに、スパッタリング前後のジルコニア表
面の親水性とその経時変化を検討した。スパ
ッタリング後の接触角は、処理直後はほぼ
0°であった。3 および 7 日後は 20～30°と
なり、以降も経時的に接触角は大きくなった
が、14、21 日後も 40°以下であり、40°以
下を保持していた（図 2）。また、21 日後の
接触角の値は、酸素体積濃度５％の条件で有
意に小さな値を示した（図 3）。 
 
 
 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
以上の結果から酸素体積濃度５％がスパ

ッタリングを行う最適濃度であることが示
唆された。酸素体積濃度５％による Si 導入
後のジルコニア表面をX線回折により分析し
た(図 4)ところ、Si 導入の前後で、ジルコニ
アの原子配列に変化が認められなかったこ
とから、スパッタリングはジルコニアへ影響
を与えないことが示唆された。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 圧縮せん断接着強さは、control (9.26 
MPa) と比較して、スパッタリング YZ (30.86 
MPa) は有意に大きな値を示した(図 5)。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 これはジルコニア表面に形成された Si-O
とシランカップリング剤が Si を介して化学
結合したことによって接着力が向上したた
めと考えられた。 
 以上のことから、スパッタリングによるジ
ルコニア表面への Si-O の形成は、表面を超
親水性にし、シランカップリング剤との化学
結合を可能にすることが示唆された。 
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