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研究成果の概要（和文）： 
 本研究の目的は、チタン(Ti)表面に周囲生体組織の賦活化を促す性状を付与する表面改質を
施すことにより、オッセオインテグレーションの早期獲得と、さらに生体力学的な適応を可能
とする新規マテリアル開発を目指すものである。ウサギ脛骨およびラット大腿骨への埋入試験
を行った結果、純 Ti および Ti 合金上にリン酸カルシウム膜を成膜することにより、骨親和性
が向上し、医療用インプラント材料の表面処理法として有用であることが示唆された。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 The successful outcome of dental implant treatment depends on the interface between 
living bone and titanium implant surface. In this area, direct structural and functional 
contacts are needed. We developed the implants having mechanical compatibility and 
bioactive interface, thus having calcium phosphate films were prepared by radiofrequency 
(RF) magnetron sputtering. Results of animal study indicated that this film was useful as 
modification of implant surface. 
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１．研究開始当初の背景 
 
 歯科および整形外科におけるインプラン
ト治療では，より早期により強固なオッセオ
インテグレーションを得ることが必須であ

るため，これまで様々な表面処理法が研究さ
れてきた．現在の処理法は，骨伝導能の高い
材料で表面を被覆したり，表面性状を粗造に
して骨結合を高めるものが主流であるが，チ
タン-膜間の結合が脆弱なため膜の剥離や，チ
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タン-生体骨間の物理学的ギャップにより応
力が集中しやすいといった問題も残されて
いる． 
 我々の理想とする表面性状とは，(1)生体分
子と金属を結ぶ表面酸化膜の制御，(2)インプ
ラント体表面における積極的な骨形成によ
る早期オッセオインテグレーションの獲得，
(3)金属～生体骨間に物理的なギャップがな
く，力学的・生物学的に調和した傾斜構造，
の３点である． 
 これらの観点から，東北大学金属材料研究
所複合材料学研究部門において，表面酸化膜
の性状をナノ～ミクロサイズで精緻に制御
可能な，３種の成膜法が確立された．(1)ECR
（電子サイクロトロン共鳴）プラズマ法によ
るチタニア(TiO2)膜：低温(300℃～)でチタン
表面を高速酸化することにより，ナノ～ミク
ロサイズの孔を有するクラックフリーの
TiO2 膜を成膜可能．(2)MOCVD（有機金属
錯体化学気相析出）法によるチタン酸カルシ
ウム（CaTiO3）膜：有機金属やガスを原料
として，基板表面にナノオーダーの CaTiO3
膜を任意の膜厚(サブミクロン～100µm)で蒸
着する．膜は柱状構造を呈し，密着性が高く
クラック発生が少ない．(3)LCVD（レーザー
化学気相析出）法による CaTiO3 膜：MOCVD
法と同様，任意の性状・膜厚で成膜可能．
MOCVD 法と比較して，結晶の表面性状が粗
造．MOCVD 法よりもさらに処理時間が短い． 
 これらは疑似体液中でハイドロキシアパ
タイト(HA)が多く析出することがこれまで
に判明しており，骨内に埋入した場合，明瞭
な界面を持たず物理的なギャップを持たな
い＜金属～リン酸カルシウム層～生体骨＞
の傾斜構造が期待される．しかし，現段階で
各材料間の動物実験による生体内反応の比
較は行われておらず，生体骨と結合した場合
の特性は不明である． 
 
２．研究の目的 
 

研究期間内に(a)各種表面処理チタンの製
作と材料学的評価，(b)骨芽細胞の培養試験に
よる細胞親和性の評価，(c)ラットを用いた生
体埋入とオッセオインテグレーションの評
価，を行い，それぞれの結果を相互にフィー
ドバックしながら，最も生体活性の高い表面
性状を検索し、各種成膜法により得られたチ
タン体を生体骨に埋入し，骨結合を組織学
的・物理学的に評価することにより，傾斜構
造を有する新規マテリアル創製を目的とす
る． 

 
３．研究の方法 
 
（１）インプラント体の作製 
 実験には合金組成により①純 Ti(cpTi)、②

Ti-6Al-4V(Ti64)、③Ti-29Nb-13Ta-4.6Zr 
(TNTZ)の３種類の試料を作製し使用した。 
TNTZ は東北大学金属材料研究所の協力によ
り作製した。サンプルサイズは直径 3mm×
10mm および直径 1mm×2mm の 2 種類を作製し
た。サンプル表面は耐水研磨紙＃1000 により
研磨した。 
 
（２）アモルファスリン酸カルシウム(ACP)

膜の成膜 
 試料の表面加工は、東北大学金属材料研究
所に於いて行った。高周波(RF)マグネトロン
スパッタリング装置（MS-320, Universal 
Systems Co. LTD）を用い、ハイドロキシア
パタイト(HA)をターゲットとして膜圧 200nm
の ACP 膜を成膜した。成膜は Ar 雰囲気下で
行い、成膜条件は全圧 0.5Pa とした。成膜後
のサンプルを走査型電子顕微鏡(SEM)で観察
し、成膜状態を確認した。 
 
（３）cpTi 上への ACP 成膜効果の検証（ウサ
ギ脛骨への埋入） 
    【図 1】ウサギ埋入用試料 

直径 3mm×10mm の cpTi に ACP 成膜を施し
た試料を用いた（図１）。日本白色家兎（体
重 2.8～3.0kg）脛骨近位端に直径 3mm のイン
プラント窩を歯科インプラント用ツイスト
ドリルを用いて形成し、片側性に試料を埋入
した（図２）。飼育期間は 4週および 8週と
し、ペントバルビタール過量投与により屠殺
した。摘出後可及的速やかに万能試験機
(Autograph, AGS-5kNG, Shimadzu)を用い、
クロスヘッドスピード 1mm/minにて打ち抜き
試験を行った。また、打ち抜き試験後の試料
を MMA 樹脂に包埋し、薄切切片を作成し、H-E
染色を行い組織学的観察を行った。以上の評
価により、Ti合金の骨親和性および骨結合強
度を評価し、また ACP成膜の効果を検討した。 
 
 
 
 
 
 

    【図２】埋入後 X線写真 
 
（４）Ti 合金の生体親和性および ACP 成膜効
果の検討（ラット大腿骨への埋入） 
 動物福祉の観点から、動物種の変更および
使用匹数の減少を目的として直径 1mm×2mm
の cpTi、Ti64 および TNTZ の小型サンプルを



作製し、骨結合強度の評価を行った。ラット
大腿骨に片足 2本ずつ埋入し（図３）、埋入
後 2週および 4週でペントバルビタール過量
投与により屠殺し、打ち抜き試験を行い、骨
結合強度を測定した。 

  【図３】ラット大腿骨への埋入 
 
４．研究成果 
 
（１）ACP 成膜 
 図 4に cpTiに ACP膜を成膜した試料のSEM
写真を示す。表面には均一な ACP 膜が成膜さ
れていることを確認した。 
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（３）Ti 合金の生体親和性および ACP 成膜
果
 図７に ACP 成膜した cpTi、Ti64、TNTZ の
試料（直径
を示す。TNTZ において特に骨結合強度が高く、
TNTZに対するACP膜の効果が高いことが示唆
された。 
 
 

 【図４】ACP
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結果を示す。ACP 成膜した試料では特に 4 週
における骨結合強度が高く、歯科インプラン
ト治療の予後を高めるうえで重要な初期固
定に効果的であることが示唆された。 

また、樹脂薄切切片による組織学的観

 これらの結果から、cpTi へ
果
く、インプラントマテリアルとして有用であ
ることが示唆された。 
 今後は MOCVD 法あるいは LCVD 法を用いて
成膜した ACP 膜の効果と

り、ACP 成膜により、インプラ
れた新生骨の骨伝導が起こることが観察

された。（図６） 
 
 
 
 

最も効果の高い表面改質法を探っていく予
定である。 
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