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研究成果の概要： 

金属 Ti 材料の表面凹凸化と各種 TiO2コーティング処理を組み合わせ，骨伝導性に及ぼす相互作用

について検討した．その結果，表面粗さ Ra が 0.1 m 以下の極めて平滑な材料表面に，乾式法に比

べて湿式法（陽極酸化法）を用いて TiO2コーティングした方が，骨伝導性が著しく向上することを見出

した．また陽極酸化法による TiO2コーティングに用いる水溶液種によっても骨伝導性が変化し，リン酸

中において陽極酸化した TiO2が高い骨伝導性を示した．さらにアナターゼとルチルの相違による骨伝

導性への影響は認められなかった． 
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１．研究開始当初の背景 

 世界的規模で急速な高齢化が進む中，整形

外科的ならびに歯科的な骨に関する疾病が

年々増加し，病巣の確実で素早い治療法が切

望されている．現在この目的で，「生体不活性物

質」と呼ばれるチタン等の金属材料を用いて治

療が進められているものの，このような金属材料

を体内に埋入した場合，その表面に新生骨が積

極的には生成せず，骨の固定すなわち病巣の

治癒に長時間を要したり，ゆるみの発生により再

手術等の苦痛を強いているのが実状である．こ

とに近年，医療現場ではインプラント材のセメン

トレスの固定化が多く採用され始め，ますます高

生体活性化のための表面処理の重要性がクロ

ーズアップされている．しかし，骨伝導性に優れ

る材料の表面粗さについての一般的な見解は

未だに得られていないだけでなく，表面凹凸と

チタニア（TiO2）などの生体活性物質といった複

数の影響因子が相互に絡み合い，真の骨伝導

性について正しく評価できていないのも実状で

ある． 
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２．研究の目的 

 そこで本研究では，チタン基材にエメリー

紙ならびにバフによる研磨によって，方向性

（研磨傷の向き）を規格化したミクロ凹凸を

作製し，その表面に生体活性の効果を増幅さ

せるチタニアコーティングを行い，それを動

物埋植試験に供することによって，表面ミク

ロ凹凸の骨伝導性におよぼす影響を明らか

にすることを研究の目的とした． 

 

３．研究の方法 

 Ti 基板にエメリー紙研磨あるいは 0.05 m

アルミナ粒子を用いたバフ研磨によって，算

術平均表面粗さ Ra = 0.05~1.30 m とした． 

(1) 陽極酸化処理 

 0.1 M に調製した H2SO4，H3PO4，NaOH の

水溶液を用い，室温にて 0.1 Vs
-1 で，二極法

にて最大 200 V まで電圧を印加した． 

(2) 高温酸化処理 

 Ar‐5%H2 雰囲気中において，4 
o
C min

-1 で

所定の温度（400~1100 
o
C）にて 2 h 保持後，

炉冷した． 

(3) 陽極酸化処理+高温酸化処理（二段処理） 

 0.1 M に調製した H3PO4，NaOH の水溶液を

用い，室温にて 0.1 Vs
-1 で最大 70 V まで電圧

を印加した陽極酸化試料を，減圧カプセル内

に封入し，400 
o
C で 2 h 保持し，高温酸化を

施した． 

(4) 評価法 

 作製した試料の表面特性評価では XRD，

SEM，XPS に加え，XRD アナターゼピーク

の半値幅測定，静的水滴接触角測定（2 L），

37 
o
C の PBS(-)中での自然電位測定，タンパ

ク質吸着量測定を行った．表面粗さはレーザ

ー式非接触表面粗さ計を用い，Ra により評

価した（分析範囲 150 m×112 m）．in vivo 

試験では試料をラット脛骨へ 2 週間埋植し，

海綿骨部，皮質骨部において試料－骨界面に

形成した硬組織の割合（RB-I，次式）から骨

伝導性を評価した． 

 

４．研究成果 

(1) チタニア皮膜作製 

① 陽極酸化処理 

 いずれの水溶液を用いた場合にも，スパー

クが発生しない電圧を印加した場合には，ア

ナターゼ単相皮膜が生成した．一方，スパー

ク発生電圧以上の電圧を印加した場合には，

アナターゼとルチルの二相皮膜が生成する

とともに，皮膜表面にスパーク痕が生成し，

表面粗さ値が上昇した．以上の結果を踏まえ

て，初期研磨粗さを維持できる陽極酸化条件

として，H2SO4 ならびに H3PO4 水溶液使用時

には，最大印加電圧 100 V，NaOH 水溶液の

場合には 80 V と決定した．この処理によって，

膜厚がおよそ 120 nm のアナターゼ単相皮膜

が作製できた（図 1 (a)(b)(c)）． 

② 高温酸化処理 

 いずれの温度で高温酸化処理を施した場

合でも，アナターゼ単相皮膜は生成せず，低

温ではルチル単相皮膜，高温ではルチルと

TiO の二相皮膜が生成するとともに，結晶粒

が著しく粗大化し，表面粗さ値も上昇した．

このことから，初期研磨粗さを維持できる高

温酸化条件として，400 
o
C，2 h 保持，炉冷と

決定し，ルチル単相皮膜を作製した（図 1 (d)）． 

③ 陽極酸化処理+高温酸化処理（二段処理） 

 ①②の結果を踏まえて，H3PO4 水溶液使用

時には，最大印加電圧 70 V，NaOH 水溶液の

場合には 50 V において陽極酸化を行ったと

ころ，いずれもアナターゼ単相皮膜が生成し

た．この試料に 400 
o
C，減圧封入下にて 2 h

の高温酸化処理を行ったところ，陽極酸化で

生成したアナターゼが成長し，ルチルは生成

せず，アナターゼ単相皮膜が生成した（図 1 

(e)(f)）． 

 

(2) 骨伝導性に及ぼす表面粗さの影響 

 骨伝導性におよぼす表面粗さの影響を図 2

に示す．これより，H2SO4ならびに H3PO4水

溶液中での陽極酸化皮膜のうち，表面が平滑

なコーティング材（Ra < 0.1 m）の骨伝導性

RB-I(%) =
骨－試料界面に硬組織の生成した部分の長さの合計

骨内に埋植されている試料部の長さの合計
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図 1 各種プロセスによって製造したチタニア皮

膜の光学顕微鏡写真，SEM写真，XRD 

 (a) 0.1 M H3PO4 100V 

 (b) 0.1 M H2SO4 100V 

 (c) 0.1 M NaOH 80V 

 (d) Air, 400 
o
C, 2 h 

 (e) 0.1 M H3PO4 70 V + Vac., 400 
o
C, 2 h 

 (f) 0.1 M NaOH 50 V + Vac., 400 
o
C, 2 h 



 

 

が，著しく高いことがわかる．しかし，高温

酸化材やNaOH水溶液中での陽極酸化皮膜の

骨伝導性は，研磨まま材よりわずかに高い程

度であり，表面粗さによる顕著な影響は認め

られなかった．また，粗雑な表面（Ra>0.4m）

になると，いずれの処理を施したものならび

に研磨まま材も，ほとんど同程度の骨伝導性

を示した． 

 

(3) 骨伝導性と各種表面分析結果の相関 

コーティング条件やコーティングプロセ

スによって骨伝導性が変化する理由を，表面

が平滑なコーティング材（Ra < 0.1 m）につ

いて，チタニア皮膜の結晶性，水滴接触角，

自然電位ならびにタンパク質吸着量測定に

よって検討した．その結果を図 3 に示す． 

①結晶性評価 

（XRD アナターゼピークの半値幅） 

単独の陽極酸化処理を施した試料でも，用

いた水溶液種の違いによって結晶性が異な

ることがわかる．また，単独の陽極酸化処理

を施した試料と，二段処理を施した試料を比

較すると，高温酸化処理を含む二段処理後の

試料の結晶性が向上していることがわかる． 

 

②濡れ性評価（水滴接触角測定） 

高温酸化を含む処理（単独の高温酸化処理

ならびに二段処理）を施した試料の水滴接触角

は，ほとんど同等の値を示し，as-polished材のそ

れと同程度の値を示した，一方，陽極酸化した

試料については，水溶液種の相違によって，濡

れ性は若干異なるものの，水溶液種によらず，こ

れらの値より小さい値を示し，より親水性になっ

ていることがわかる． 

 

③自然電位測定 

 いずれのチタニアコーティング材も正の自然電

位を示しており，なかでも，リン酸中において陽

極酸化した試料の自然電位がほかの処理材と

比べて，著しく高い電位を有することがわかる． 

 

④タンパク吸着性評価（アルブミン吸着量測定） 

 アルブミン吸着量の大小は，自然電位の高低

と，よく似た傾向を示しており，自然電位の高い

リン酸中において陽極酸化した試料のアルブミ

ン吸着量が多いことがわかる．これは，pH 7.4の

水溶液中では，アルブミンが負に帯電していると

言われていることから，大きな自然電位を有して

いるチタニアコーティング材がアルブミン吸着量

が多くなったものと考えられる． 

 

⑤骨伝導性 

 陽極酸化材，なかでもリン酸ならびに硫酸中

陽極酸化皮膜の骨伝導性が高いことがわかる．

すなわち，陽極酸化に用いた水溶液の種類によ

っても，骨伝導性が変化することを意味している．

また，単独の陽極酸化材と二段処理材を比較す

ると，同じアナターゼ皮膜でも，高温酸化処理を

含む二段処理の骨伝導性は高くなく，単独の高

温酸化皮膜（ルチル）と同程度の骨伝導性であ

ることがわかる．このことより，ルチルとアナター

ゼの相違による骨伝導性への影響は顕著では

なく，骨伝導性は，チタニア皮膜作製プロセスに
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図 2 表面粗さの骨伝導性への影響 
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図 3 骨－インプラント接触率と各種表面分析

結果との相関 



 

 

大きく依存しているものと考えられる． 

 

⑥骨伝導性との相関関係 

 図 2 から，チタニア皮膜の骨伝導性は，アナタ

ーゼの結晶性，自然電位，アルブミン吸着量と

似た傾向を示していることがわかる．結晶性の低

いことと自然電位が高いことの相関については，

必ずしも明らかではないものの，本研究の範囲

内では，チタニア皮膜の結晶性が低く，自然電

位の高い皮膜が高い骨伝導性を有することは特

筆に値する． 
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