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激光及涂层表面处理对氧化锆陶瓷粘接强度的影响

杜桥  牛光良

北京中西医结合医院口腔科，北京 100039

[摘要]  目的　探讨 Er: YAG激光、Nd: YAG激光及硅锆涂层处理氧化锆陶瓷表面对其粘接强度的影响。方法　

用粉末压片机制作直径为 18 mm、厚度为 1.5 mm的氧化锆预烧结圆形瓷片，按照伪随机数字表法随机分为 5组，

分别接受不处理烧结（空白对照组）、烧结后氧化铝颗粒喷砂（喷砂组）、烧结后Er: YAG激光照射（Er: YAG激

光组）、烧结后Nd: YAG激光照射（Nd: YAG激光组）、硅锆涂层后烧结（硅锆涂层组）表面处理，用树脂粘接剂

粘接氧化锆陶瓷与复合树脂柱，用万能测试机进行剪切强度测试，体式显微镜下观察并记录断裂破坏模式，粗糙

度测量仪测量瓷片表面粗糙度，扫描电子显微镜下观察表面微观形貌，能谱仪分析表面元素组成。结果　剪切粘

接强度测试结果表明，硅锆涂层组的剪切粘接强度高于其余各组，差异有统计学意义（P<0.05）；喷砂组与 Er: 

YAG激光组的粘接强度差异无统计学意义（P>0.05），但均高于Nd: YAG激光组，差异有统计学意义（P<0.05）。

粗糙度测量结果表明，硅锆涂层组的表面粗糙度高于其余各组，差异有统计学意义（P<0.05）；喷砂组、Er: YAG

激光组和Nd: YAG激光组的表面粗糙度差异无统计学意义（P>0.05），但均高于空白对照组（P<0.05）。扫描电子

显微镜下观察可见，喷砂组表面可见无规则深浅不同的划痕，Er: YAG激光组表面可见激光作用形成的较大凹坑，

较大凹坑中可见散在较小的孔洞，氧化锆晶体结构消失，取而代之的是局部熔融形成的相对平整表面，表面可见

大量裂纹。Nd: YAG激光组表面可见激光作用区形成凹坑，凹坑表面可见大量裂纹形成。硅锆涂层组表面可见较

为复杂的多孔结构，可见大量“小岛样”结构，“小岛样”结构表面及其周围沟壑内可见大量氧化锆晶粒，晶粒

间存在大量微小孔隙。空白对照组、Er: YAG激光组及Nd: YAG激光组表面仅有Zr、O、Y元素，喷砂组表面可见

Al元素存在，硅锆涂层组可见较高比例的 Si元素。结论　Er: YAG激光及Nd: YAG

激光处理氧化锆陶瓷表面可使其粗糙度增加，提高与树脂粘接剂间的粘接强度。硅

锆涂层处理能增加氧化锆表面粗糙度和粘接强度，且效果优于喷砂及激光处理。
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[Abstract]  Objective　This study aims to investigate bond strength between zirconia and resin cement through sur‐

face treatments with Er: YAG laser, Nd: YAG laser, and Si-Zr coating. Methods　Seventy-five round pre-sintered zirco‐

nia discs with a diameter of 18 mm and a thickness of 1.5 mm were prepared by a powder compactor. Fifty discs were 

randomly divided into five groups of 10 discs each and were subjected to five surface treatments: no treatment (control 

group), sandblasting with alumina particles (sandblasting 

group), Er: YAG laser treatment (Er: YAG laser group), 

Nd:YAG laser treatment (Nd: YAG laser group), and Si-

Zr coating treatment (Si-Zr coating group). The discs 

were then bonded to composite resin columns with resin 
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cement. The shear bond strength of each group was tested with a universal tester. Roughness tester, scanning electron mi‐

croscope (SEM), and energy dispersive spectroscopy were used to analyze surface performance. Results　 The bond 

strength of the Si-Zr coating group was higher than that of the remaining groups (P<0.05). The difference in bond 

strength between the sandblasting group and the Er: YAG laser group was not statistically significant (P>0.05), but both 

of them had higher bond strength than the Nd: YAG laser group (P<0.05). The Si-Zr coating group had the highest sur‐

face roughness (P<0.05). The surface roughness of the sandblasting, Er: YAG laser, and Nd: YAG laser groups was high‐

er than that of the control group (P<0.05), but the difference among the three groups was not statistically significant (P>

0.05). SEM observations showed irregular scratches on the surface of the sandblasting group and large pits with holes on 

the surface of the Er: YAG and Nd: YAG laser groups. In the Er: YAG laser group, the crystal structure was replaced by a 

smooth surface with a large amount of microcracks due to partial melting. Complex porous structures that comprised “is‐

land-like” structures and mass pores among the grains were observed on the surface of the Si-Zr coating. Only Zr, O, and 

Y were detected on the surfaces of the control, Er: YAG laser, and Nd: YAG laser groups. Al was found on the surface of 

the sandblasted group, and a higher proportion of Si was detected on the surface of the Si-Zr coating group. Conclusion　

Er: YAG laser and Nd: YAG laser treatment on the zirconia ceramic surface could increase roughness and improve the 

bond strength to resin cement. Si-Zr coating treatment is an effective alternative for increasing the roughness and bond 

strength of zirconia surface and is superior to sandblasting and laser treatments.

[Key words]  zirconia; surface treatment; bond strength; laser; coating

氧化锆陶瓷是被最广泛应用于口腔修复的全

瓷材料之一，然而其表面具有化学惰性，较难与

口腔粘接材料形成稳定的粘接力。学者[1-3]就此做

了大量的相关研究，该研究主要着眼点于氧化锆

陶瓷材料的表面处理。喷砂处理已被证实具有一

定效果而在临床上广泛使用，但高速喷射的氧化

铝颗粒可对氧化锆表面造成一定的影响，从而可

能降低其远期的机械性能。口腔激光处理可一定

程度上改善氧化锆材料的粘接性能，然而处理效

果尚存在一定的争议。硅锆涂层被证明可显著提

高氧化锆表面与树脂粘接剂间的粘接强度。本研

究拟对比 4种不同的氧化锆材料表面处理方法对其

粘接性能的影响，以期为氧化锆材料的口腔临床

应用提供一定的理论基础。

1  材料和方法

1.1  实验材料与设备

氧化锆粉末（第一稀元素化学工业株式会社，

日本），纳米氧化硅粉（平均粒径 15 nm，南京爱

普瑞纳米材料有限公司），柠檬酸铵（国药集团化

学试剂有限公司），复合树脂 （Z250，3M 公司，

美国），自粘接双固化树脂水门汀（SAC，Kuraray

公司，日本），氢氟酸凝胶 （9.5%，Bisco 公司，

美国），电子天平（Ohaus公司，美国），粉末压片

机 （JZP40，上海精胜科学仪器有限公司），氧化

锆结晶炉（西诺德公司，德国），高真空离子溅射

镀膜仪 （Q150R ES，Quorum 公司，英国），Er: 

YAG 激光 （Syneron 公司，以色列），Nd: YAG 激

光 （HSM-Ⅲ，四川航天世都制导有限公司），万

能测试机 （Instron 公司，美国），粗糙度测量仪

（SJ400，Mitutoyo 公司，日本），场发射扫描电子

显微镜 （JEOL 公司，日本），体式显微镜 （昆山

高品精密仪器有限公司）。

1.2  氧化锆陶瓷片的制作

用电子天平称取 1.2 g氧化锆粉末，填入直径

为18 mm的金属磨具中，将其置入全自动粉末压片

机工作台，调整压力为4 000 kg，压强为170 MPa，

加压时间为 300 s，制得氧化锆干压片。将干压片

置入氧化锆结晶炉烧结盘中，调节升温速度为

8 ℃/min，至 900 ℃保持 2 h，获得氧化锆预烧结

瓷片，在 1 000目水砂纸上打磨成直径 18 mm、厚

度 1.5 mm 统一标准瓷片。按以上方法制作氧化锆

预烧结瓷片共75片。

1.3  氧化锆瓷片表面处理

将其中 50片瓷片按照伪随机数字表法随机分

为 5组，分别为空白对照组、喷砂组、Er: YAG激

光组、Nd: YAG 激光组、硅锆涂层组，每组各 10

片。空白对照组瓷片表面不处理。喷砂组瓷片烧

结后表面用粒径为 110 μm 氧化铝颗粒进行表面喷

砂，喷砂压力 2.5 Bar，距离瓷片距离 10 mm，喷

砂头垂直喷射，持续 10 s，无水乙醇中超声清洗

10 min。Er: YAG激光组瓷片烧结后在高真空离子

溅射镀膜仪内表面镀碳膜，调整Er: YAG激光能量
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参数 200 mJ，频率 10 Hz，保持激光导光头距瓷片

1 mm，呈游走型垂直照射 20 s，处理后置入无水

乙醇中超声清洗 10 min。Nd: YAG激光组瓷片表面

镀碳膜后，调整 Nd: YAG 激光能量参数 100 mJ，

频率 20 Hz，保持激光导光头距瓷片 1 mm，呈游

走型垂直照射 20 s，处理后置入无水乙醇中超声清

洗 10 min，Er:YAG 激光与 Nd:YAG 激光功率均为

2 W。硅锆涂层组瓷片进行硅锆浆料涂层后烧结，

涂层浆料中氧化硅和氧化锆摩尔比为 1∶1。完全

烧结的程序为升温速度 12 ℃/min，保持温度

1 450 ℃，保持时间 2 h，烧结完成后用氢氟酸酸

蚀60 s，蒸馏水冲洗后干燥备用。

1.4  粘接树脂柱的制作

用充填器将复合树脂填入内径为 4 mm的圆柱

形模具中，双面均光照固化 40 s，制作成直径

4 mm、高度4 mm的复合树脂柱。将复合树脂柱其

中一面用 800目水砂纸打磨后，置入无水乙醇中进

行超声荡洗5 min，取出后干燥备用。

1.5  粘接试件的制作

将打有圆孔直径为 3 mm的限定面积胶带贴于

各组瓷片粘接面上，统一粘接面为直径 3 mm的圆

形，粘接面涂抹硅烷偶联剂，自然挥发，在调拌

纸上按照说明书调和树脂水门汀，涂布于粘接面

圆孔中，将树脂柱就位于圆孔，树脂柱中心轴与

圆孔圆心一致，用 1 kg 重物垂直加压树脂柱，小

心去除边缘溢出树脂水门汀，粘接界面四周各光

固化40 s，共160 s。

1.6  剪切粘接强度测试

用自凝甲基丙烯酸甲酯树脂注入专用模具内

对粘接试件进行包埋，确保自凝树脂柱与瓷片粘

接面垂直，包埋后试件如图 1所示，取出所有包埋

好的粘接试件并将其置入 37 ℃蒸馏水中水浴 24 h。

启动万能测试机，将粘接试件放入专用夹具中，

紧固固定螺丝，剪切加载示意图及实物图见图 2。

调节加载速度为 0.5 mm/min，直至复合树脂柱脱

落，记录剪切力载荷 （N），计算剪切粘接强度

（MPa）。

1.7  破坏模式观察

在体式显微镜下观察各组粘接试件破坏模式。

破坏模式分为 3种。1）界面破坏：粘接破坏仅发

生于氧化锆瓷片与树脂水门汀之间；2） 内聚破

坏：粘接破坏仅发生于树脂水门汀内部；3）混合

破坏：粘接破坏不仅发生于氧化锆瓷片与树脂水

门汀之间，同时发生于树脂水门汀内部。

1.8  表面粗糙度测量

将余留 20 片瓷片随机分为 5 组，每组 5 个瓷

片。分组及瓷片表面处理方法同前述 1.3 中的方

法。用粗糙度测量仪测量表面粗糙度（Ra），每片

瓷片选取 5个位点进行测量，取平均值作为该瓷片

的粗糙度。

1.9  场发射扫描电子显微镜（scanning electron mi‐

croscope，SEM）观察

随机选取 1.8中的瓷片，每组 1片，表面喷金

后在场发射 SEM 下观察表面微观形貌，用配套的

能谱仪分析表面元素组成。

1.10  统计学分析

采用 SPSS 27.0 软件对数据进行统计分析。

Shapiro-Wilk检验验证各组剪切粘接强度与表面粗

糙度数据是否符合正态分布，Levene 检验验证方

差是否齐性。采用单因素方差分析对各组剪切粘

接强度与表面粗糙度进行统计学分析，LSD 法进

行组间多重比较。采用行×列表资料的 χ2检验对各

组破坏模式进行统计分析。检验水准均为α=0.05。

2  结果

2.1  剪切粘接强度测试结果

空白对照组、喷砂组、Er: YAG 激光组、Nd:

图 1 包埋后试件

Fig 1 Test specimens imbeded

图 2 剪切加载示意图（左）及实物图（右）

Fig 2 Schematic diagram (left) and picture (right) of shear bond 

strength testing
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YAG 激光组、硅锆涂层组的剪切粘接强度分别为

（9.28±1.33）、（22.45±2.33）、（20.83±1.97）、（15.87±

1.47）、（39.69±3.23） MPa。统计分析表明，5组间

的差异有统计学意义（F=80.293，P=0.000）。进一

步两两比较，硅锆涂层组的剪切粘接强度高于其

余各组，差异有统计学意义 （P<0.05）；喷砂组、

Er: YAG激光组、Nd: YAG激光组的剪切粘接强度

高于空白对照组，差异有统计学意义 （P<0.05）；

喷砂组与Er: YAG激光组的粘接强度差异无统计学

意义（P>0.05），但均高于Nd: YAG激光组，差异

有统计学意义（P<0.05）。

2.2  粘接破坏模式结果

各组粘接破坏模式结果见表 1，统计分析表

明，5 组的粘接破坏模式差异有统计学意义 （χ2=

52.648，P=0.000）。空白对照组、Er: YAG 激光

组及 Nd: YAG 激光组破坏模式均为界面破坏，喷

砂组以界面破坏为主，硅锆涂层组以混合破坏

为主。

2.3  表面粗糙度测量结果

空白对照组、喷砂组、Er: YAG 激光组、Nd:

YAG 激光组、硅锆涂层组的表面粗糙度分别为

（0.33±0.04）、（0.96±0.09）、（0.98±0.12）、（0.72±

0.04）、（3.8±0.35） μm。统计分析表明，5 组间的

差异有统计学意义（F=195.936，P=0.000）。进一

步两两比较，硅锆涂层组的表面粗糙度高于其余

各组，差异有统计学意义（P<0.05）；喷砂组、Er: 

YAG 激光组和 Nd: YAG 激光组的表面粗糙度差异

无统计学意义 （P>0.05），但均高于空白对照组

（P<0.05）。

2.4  SEM观察结果

各组 SEM 观察结果见图 3。空白对照组表面

可见表面相对平整，伴有砂纸打磨过程留下的规

则痕迹，氧化锆晶体紧密排列。喷砂组表面可见

无规则深浅不同的划痕，划痕底部可见由于氧化

铝冲击造成的锐利切迹。Er: YAG激光组表面可见

激光作用形成的较大凹坑，较大凹坑中可见散在

较小的孔洞，氧化锆晶体结构消失，取而代之的

是表面氧化锆熔融形成的相对平整表面，表面可

见大量裂纹。Nd: YAG 激光组表面可见激光作用

区形成凹坑，凹坑表面可见大量裂纹形成。硅锆

涂层组表面可见较为复杂的多孔结构，可见大量

“小岛样”结构，“小岛样”结构表面及其周围沟

壑内可见大量氧化锆晶粒，晶粒间存在大量微小

孔隙。

表 1　各组破坏模式频数分布

Tab 1　Failure modes of every group

组别

空白对照组

喷砂组

Er: YAG激光组

Nd: YAG激光组

硅锆涂层组

内聚破坏

0

0

0

0

1

混合破坏

0

2

0

0

6

界面破坏

10

8

10

10

3

从左到右依次为空白对照组、喷砂组、Er: YAG激光组、Nd: YAG激光组、硅锆涂层组。上：× 500；下：× 1 000。

图 3 各组表面微观形貌 SEM

Fig 3 Surface micromorphology of every group SEM
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2.5  能谱分析检测结果

空白对照组、Er: YAG激光组及Nd: YAG激光

组表面仅有 Zr、O、Y 元素，喷砂组表面可见 Al

元素存在，硅锆涂层组可见较高比例的Si元素。

3  讨论

氧化锆陶瓷材料表面的粗化和改性是改善其

粘接性能的重要途径[4]，围绕此两个方面国内外学

者[5-7]进行了大量的相关研究。喷砂被证实为粗化

氧化锆表面的有效方法，然而氧化铝颗粒的高速

冲击可使其表面完整性遭受破坏，引发氧化锆四

方晶相发生相变，进而可能影响氧化锆材料远期

物理机械性能。因此，提倡轻压力喷砂，以减少

对氧化锆表面的损害。

激光在口腔治疗中的应用日益广泛，其中 Er: 

YAG激光和Nd: YAG激光是临床常用的激光类型。

激光既有促进粘接的能力，亦可实现修复体的去

粘接。氧化锆材料表面进行激光照射时，直接作

用于氧化锆表面的激光能量可改变氧化锆表面的

形貌进而影响其粘接性能，穿透氧化锆的部分激

光可使粘接水门汀发生微爆破进而实现修复体的

去粘接。学者[8-14]针对激光处理氧化锆表面是否能

提高其粘接强度做了大量的实验研究，结果表明，

激光处理后粘接强度的改变尚存在一定的争议。

Arami 等[15]研究认为，Er: YAG 激光及 Nd: YAG 激

光均可使氧化锆陶瓷表面形成粗糙表面，其中 Er: 

YAG 激光处理后可产生与氧化铝颗粒喷砂处理相

类似的粗糙度，Nd: YAG 激光处理后可形成大量

裂纹的粗化表面。本实验 SEM 下可观察到空白对

照组表面较为平整，伴有少量砂纸打磨的圆钝划

痕，氧化锆晶体紧密排列。喷砂组表面由于氧化

铝颗粒的冲击，晶体结构消失，形成无规则的深

浅不同的划痕，划痕边缘锋利。激光处理组表面

可见散在高密度能量作用造成的凹坑，凹坑表面

相对平整，其间可见大量微裂纹，晶粒结构消失，

系因瞬间高能量致表面温度超过氧化锆熔点，局

部熔融冷却后开裂导致。Er: YAG激光组表面的凹

坑中可见散在的孔洞，可能因Er: YAG激光高能量

冲击造成。Nd: YAG 激光处理组能观察到更为平

整光滑的表面，且形成裂纹，可能因为 Nd: YAG

激光能量小于Er: YAG激光所导致。激光处理组仅

在激光照射作用区域形成表面形貌变化，凹坑边

缘未被激光照射处的形貌与空白对照组无差异。

激光处理后造成的表面缺陷是否对氧化锆的机械

性能造成影响，有待进一步研究。硅锆涂层组表

面可见不规则的多孔结构，因氧化锆粉末与熔融

的氧化硅粉末形成复合结构，经过氢氟酸酸蚀去

除氧化硅成分后，暴露出的表面可见不规则的

“沟”“嵴”及“小岛”状复合多孔结构，氧化锆

晶体间亦可见孔隙形成，该结构有利于树脂粘接

剂的渗入形成微机械嵌合。

表面能谱分析结果显示，空白对照组、Er: 

YAG激光组及Nd: YAG激光组表面只存在Zr、O、

Y元素，表明激光处理不会形成表面污染；喷砂组

表面可见 Al 元素，系氧化铝喷砂颗粒残留导致；

硅锆涂层组表面存在大量的 Si 元素，系存在未被

酸蚀去除的氧化硅成分。

表面粗糙度是衡量表面粗化程度的重要指标。

本研究粗糙度测量结果表明，Er: YAG 激光、Nd: 

YAG 激光组均能使氧化锆表面粗化，且粗化效果

与喷砂处理无差异。硅锆涂层处理对氧化锆的粗

化效果最佳。

Yassaei等[16]研究发现，Er: YAG激光处理氧化

锆表面后的粘接强度低于喷砂处理。也有研究[12-14]

表明激光处理氧化锆表面后的粘接强度与喷砂处

理差异无统计学意义。Cavalcanti 等[17]研究表明，

相对低能量激光能减少氧化锆表面损伤。本研究

使用Er: YAG激光和Nd: YAG激光对氧化锆表面进

行处理，激光功率均为 2 W，处理前对表面喷涂碳

膜进行表面黑化，增加氧化锆表面能量吸收。

笔者[18-19]前期研究表明，在氧化锆表面进行硅

锆涂层能明显提高其与树脂粘接剂间的粘接强度，

氧化硅与氧化锆摩尔比 1∶1时粘接强度最高，故

本实验选择1∶1涂层组参与对比研究。

本实验粘接强度测试结果表明，硅锆涂层处

理可获得最高的粘接强度，这一结果与SEM观察

到的表面形态相一致，硅锆涂层形成的多孔结构

能与树脂水门汀形成微机械嵌合力，表面未被酸

蚀去除的硅元素能与硅烷偶联剂反应形成化学结

合力，从而明显提高氧化锆的粘接性能。硅锆涂

层组的破坏模式以混合破坏为主，证实硅锆涂层

组具有较高的粘接强度。Er: YAG激光和Nd: YAG

激光处理尽管能一定程度上提高氧化锆与树脂水

门汀间的粘接强度，但与喷砂处理差异无统计学

意义或低于喷砂组，且会对氧化锆表面完整性形

成破坏，造成较大的表面缺陷与裂纹，因此本研

究结果不支持激光处理作为氧化锆表面处理推荐

方法。硅锆涂层作为一种对氧化锆表面无创的处

理方法，浆料制备方法简单，原料易于获取，同
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时对氧化锆的粘接性能具有较大的改善，具有良

好的临床应用可预见性，对于依靠粘接固位的氧

化锆微创修复体，该研究结果有望提供一种促进

修复体粘接的有效表面处理手段。

综上，硅锆涂层能使氧化锆表面形成多孔结

构，提高其与树脂水门汀间的粘接强度。Er: YAG

激光及 Nd: YAG 激光处理能使氧化锆表面粗糙度

增高，并提高其粘接强度，但并不优于喷砂处理。

利益冲突声明：作者声明本文无利益冲突。
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