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研究成果の概要（和文）：Ti製インプラントの生体機能化を目的に、非晶質リン酸カルシウム（ACP）およびTiO2とい
ったセラミックスコーティング膜の作製と抗菌性評価を行った。スパッタリング法により作製したAg固溶ACP膜はACPの
生体吸収に伴うAgイオン徐放により、継続的な抗菌性を発現した。熱酸化法により作製した元素添加TiO2膜は光照射下
において有機物分解能および抗菌性を発現した。特に、Ti-4.2at%Au合金表面に作製したAu添加TiO2膜では可視光応答
型光触媒活性が確認できた。コーティングプロセスの最適化により優れた骨形成能と抗菌性の両方を有した界面層の構
築が可能であることを示した。

研究成果の概要（英文）：Ceramic coating layers of amorphous calcium phosphate (ACP) and TiO2 were 
prepared on Ti, and their antibacterial activities were evaluated. Ag-containing ACP layers fabricated by 
RF magnetron sputtering exhibited antibacterial activity through the continuous release of Ag ions, 
caused by the resorbability of ACP. TiO2 layers fabricated by thermal oxidation processes showed 
photodegradation of organic compounds and antibacterial activity under both UV- and visible-light 
irradiation. The introduction of Au into TiO2 layers from Ti-Au alloy substrates contributed to the 
expression of visible-light response. The optimized fabrication processes provided the coating films with 
both the bone forming ability and antibacterial activity.

研究分野：医用材料工学
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１．研究開始当初の背景 
 金属材料はその優れた力学的強度・延性か
ら医用デバイスとして多用されている。しか
し、金属材料の生体機能はセラミックスや高
分子と比較して必ずしも十分とは言えない。
金属材料の表面処理は、優位点である力学特
性を損なうことなく、生体機能を付与できる
ため多くの研究が国内外で行われている。 
 本研究は表面処理層の制御性に優れたド
ライプロセスを用いた機能性セラミックス
界面構築による金属材料の生体機能化に焦
点を絞る。セラミックスの機能として生体吸
収性と光触媒活性に着目し、それを基礎とし
た生体機能化を基本的指針とする。金属材料
としては、インプラントとしての応用が活発
な Tiおよび Ti合金を取り扱う。 
 研究代表者らは RF（radiofrequency）マグ
ネトロンスパッタリング法により作製した
生体吸収性非晶質リン酸カルシウム
（amorphous calcium phosphate, ACP）膜が Ti
の骨形成能を向上させることを明らかにし
た。さらに、独自に開発した二段階熱酸化法
により、優れた光触媒活性が期待できる高結
晶化度アナターゼを含有した TiO2 膜形成に
成功した。以上を背景に、ACPの生体吸収性
と TiO2 の光触媒活性を利用したインプラン
トの生体機能化が可能という着想に到った。 
 ACP 膜形成は全ての金属材料に適用可能
である。熱酸化法による TiO2膜形成は直接的
には Ti以外には適用できないが、熱酸化法以
外の TiO2 膜形成プロセスに対して材料学的
に有用な情報を提供できる。 
 
２．研究の目的 
 ACP 膜や TiO2といった機能性セラミック
ス界面層を生体用金属材料（Ti および Ti 合
金）表面に構築し、生体機能化の観点からプ
ロセスの最適化を図り、生体機能化機構を材
料学的・生物学的観点から解明する。表面処
理プロセスとしては、スパッタリング法およ
び二段階熱酸化法を採用する。具体的な研究
目的を以下に示す。 
(1) 徐放性制御可能な元素添加 ACP 膜を RF
マグネトロンスパッタリング法により作
製する。生体機能化に適した添加元素や
徐放機構を明らかにする。 

(2) 熱酸化 TiO2膜の光触媒活性（特に可視光
応答性）を向上させるための相や添加元
素濃度に関する指針を示し、光触媒活性
に優れた TiO2膜を Tiおよび Ti合金上に
形成するプロセスを確立する。 

(3) TiO2膜の光触媒活性と生体機能との関係
を解明する。 

 
３．研究の方法 
 インプラントに関係した手術部位感染
（surgical site infection, SSI）は少なくとも数%
から 30%発生しており、再置換手術ではさら
に増大する。SSI リスク低減のためには種々
の方法がある。代表的なものは抗生物質の投

与であるが、効力に時間的な制限があり、薬
剤耐性菌が増える要因ともなる。そこで、イ
ンプラントそのものに抗菌機能を付与でき
れば有効な SSI防止策になる。 
 以上を踏まえ、本研究では ACP 膜および
TiO2 膜形成によるインプラントの生体機能
化として抗菌性発現を取り扱うこととした。
これにより、骨適合性と抗菌性の両方を具備
する金属製インプラントの創製が可能とな
る。抗菌剤には低濃度で抗菌作用を示し、耐
性菌も生じにくいとされる Agに着目した。 
(1) Ag添加 ACP膜の作製と抗菌性評価 
 Ti基板表面へのAg添加ACP薄膜の作製に
は、RF マグネトロンスパッタリング法を用
いた。 型リン酸三カルシウム (-type 
tricalcium phosphate, -TCP, Ca3P2O8)、Agおよ
び Nb2O5を原料粉末として、ホットプレス法
によりターゲットを作製した。Ag/TCP 系に
おいては、TCPに対してAgが 0, 15, 30 mass%
となるように、Ag/Nb/TCP系においては、TCP
に対して Agが 15 mass%、Nbが 12.3 mass%
となるように混合した。表 1にターゲット組
成およびそのターゲットを用いて作製され
た膜の呼称を示す。Ti基板としては、鏡面研
磨工業用純（CP）Ti（Ra < 0.05 m、10×10
×1 mm）およびブラスト処理 Ti-6Al-4V合金
（Ra = 4.6 m、10×10×1 mm）を用いた。材
料学的分析には鏡面研磨基板を、評価にはブ
ラスト基板を用いた。成膜時間を制御するこ
とで、Ag添加ACP膜厚は 0.5 mに統一した。 
 
表 1 ターゲット組成と作製された膜の呼称 

Target 
Composition of 
target (mass%) Abbreviation 

of ACP layer Ag Nb TCP 
0AgTCP 0 0 100 0AgACP 

15AgTCP 15 0 85 15AgACP 
30AgTCP 30 0 70 30AgACP 

15Ag/NbTCP 15 12.1 72.9 15Ag/NbACP 
 
 溶出試験は 500 倍希釈普通ブイヨン溶液
（1/500NB（nutrient broth）溶液）15 mL中に
試料を浸漬し、溶出したイオン濃度を ICP法
により定量した。抗菌性の評価には、大腸菌
（Escherichia（E）. coli）および黄色ブドウ球
菌（Staphylococcus（S）. aureus）を用いた。
各初期濃度（E. Coli: 1×107 CFU・mL–1、S. 
aureus: 1×105 CFU・mL–1）を有する 1/500NB
溶液 2 mL中に試料を設置し、310 K、200 rpm
にて 10.8および 86.4 ks振盪培養した。培養
後の溶液中の生菌数を平板塗抹培養法によ
り測定した。試料無しで培養した場合をコン
トロールとした。 
(2) TiO2膜の作製と抗菌性評価 
 Ti 基板として鏡面研磨を施した CP Ti, 
Ti-25mass%Mo合金（Ti-25Mo）, Ti-25mass%Nb
合金（Ti-25Nb）, Ti-4.2at%Au合金（Ti-4.2Au）
を用いた。TiO2膜形成には二段階熱酸化法を
採用した。一段階目処理は Ar-1%CO 雰囲気
中、1073 K, 3.6 ksの条件で、二段階目処理は
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