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研究成果の概要（和文）：セルフエッチングシステムは、リン酸処理と比べてマイルドであり、エナメル質の処
理に懸念がある。本研究では2ステップ及び1ステップセルフエッチングシステムのエナメル質接着界面につい
て、酸－塩基処理後に電子顕微鏡を用いて観察した。その結果、どの接着システムにおいても接着界面直下に酸
‐塩基抵抗層(Acid-Base Resistant Zone, ABRZ)の形成が認められた。ABRZの形態は、接着システムによって異
なり、2ステップでは質の高いABRZが観察されたが、1ステップではABRZ直下にErosionが形成された。リン酸処
理によってABRZは肥厚し、1ステップでは必須であることがわかった。

研究成果の概要（英文）：A self-etching primer is much milder than phosphoric acid, which is 
concerned in enamel bonding. The purpose of this study was to evaluate the acid-base resistant zone 
(ABRZ) at the adhesive/enamel interface of self-etching adhesives with/without prior phosphoric acid
 etching. After application of self-etching adhesives on enamel surfaces, a flowable composite was 
placed. For observation of the acid-base resistant zone (ABRZ), the bonded interface was subjected 
to the acid-base challenge, morphological attributes of the interface were observed using SEM. ABRZ 
formation was confirmed in all groups, however, the morphology of the ABRZ was adhesive material 
dependent. The funnel-shaped erosion beneath the interface was present in one-step self-etch 
adhesives. With phosphoric acid etching, the ABRZs were obviously thicker compared with no 
phosphoric acid etching. In the case of the one-step self-etching adhesives, enamel etching should 
be recommended to improve the interfacial quality.

研究分野： 保存修復学
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１．研究開始当初の背景 
従来の接着システムは、エッチング、プラ

イミング、ボンディングの３ステップシステ

ムであり、エナメル質と象牙質ともにリン酸

エッチング処理を施すトータルエッチング

システムであった。リン酸によるエナメル質

のエッチングは、その強い酸性（pH1 未満）

からエナメル質表面に蜂巣様構造を形成し、

その凹凸に接着材が浸透・硬化することで機

械的嵌合力が生じた。しかし、リン酸エッチ

ングは象牙質に対するダメージが強く、より

マイルドなセルフエッチングプライマ―が

開発された。最初に開発されたのは、２ステ

ップセルフエッチング接着システム（以下

2-SEA）であり、酸性機能性モノマーを配合

することによってエッチングとプライミン

グの処理を一体化することに成功した。セル

フエッチングプライマーの脱灰力（pH2 前後）

は、よりマイルドであり、セルフエッチング

プライマーによりエナメル質・象牙質を同時

処理が可能となった。さらにセルフエッチン

グプライマーとボンドを一体化した１ステ

ップセルフエッチング接着システム（以下

1-SEA）も開発され、臨床手順のより一層の

簡略化が行われている。しかし、1-SEA はさ

らにマイルドであり、エナメル質に対する処

理が不十分となることが懸念されている。最

近では、この酸処理の問題を補う方法として

リン酸をエナメル質に限局して使用するセ

レクティブエッチング法も提唱されている

が、その効果を検証した報告は少ない。 

レジンと歯質との接着界面の耐久性を in 

vitro で検証するため、接着界面を酸－塩基

処理後に電子顕微鏡で観察する手法が開発

され、主に象牙質の接着界面を中心に検討さ

れてきた。その中で、樹脂含浸層の直下に酸

－塩基処理に抵抗を示す歯質類似構造が確

認され、これを酸―塩基抵抗層（ABRZ）と称

している。この ABRZ の形成は、修復物にお

ける接着界面の封鎖性に重要な役割を果た

し、修復物の長期耐久性の向上にも寄与する

可能性がある。近年、エナメル質との接着界

面においても ABRZ の形成と形態学的評価が

報告されている。 

 
２．研究の目的 
本研究では、2-SEA 及び 1-SEA のエナメル

質接着界面の酸―塩基処理後の形態学的変

化について観察し、さらにリン酸によるセレ

クティブエッチングがその形態学的変化に

及ぼす影響についても比較検討した。 

 
３．研究の方法 
図１に試料作製方法を示す。ヒト抜去小臼

歯と大臼歯からエナメル質切片を切り出し、

エポキシ樹脂に包埋後、表面を耐水研磨紙

(#600)にて研削した。試料はリン酸エッチン

グの有無によって 2 群に分け、4 種の接着シ

ステム： Clearfil SE Bond (SEB)、 Optibond 

XTR (XTR), Scotchbond Universal Adhesive 

(SBU), Clearfil BOND SE ONE (ONE)を用い

て接着した群と、40%リン酸(K-etchant GEL)

を 10 秒塗布・水洗後、各接着材を塗布した

群とに分けた。その後、コンポジットレジン 

(Clearfil Majesty LV) を築盛し、24時間水

中保管後、試料を半切して再びエポキシ樹脂

包埋した。さらに試料表面を耐水研磨紙

(#600-1200)にて研削後、人工脱灰液(pH4.5, 

2.2 mmol/l CaCl2、2.2 mmol/l NaH2PO4、50 

mmol/l 酢酸)にて 4.5 時間脱灰し、さらに 5% 

NaOCl 水溶液にて 20 分間超音波洗浄した後、

水洗した。試料を切り出し、ダイヤモンドペ

ースト(6-0.25 μm)を用いて鏡面研磨後、ア

ルゴンイオンエッチング、金蒸着を行い、走

査電子顕微鏡(SEM)観察を行った。 

 

 



図１．レジン-エナメル質接着界面における

ABRZ 観察の試料作製方法 

 
 
４．研究成果 

SEB と SBU の代表的な SEM 像を図２・図３

に示す。 

図２．２ステップセルフエッチング接着シス
テムとエナメル質との酸―塩基処理後の接
着界面の SEM 観察 
 

図３．１ステップセルフエッチング接着シス
テムとエナメル質との酸―塩基処理後の接
着界面の SEM 観察（左：セルフエッチング
処理、右：リン酸によるセレクティブエッチ
ング処理） 
 

酸‐塩基処理後のエナメル質接着界面の

SEM 観察の結果、すべての群において 10～15 

µm の Outer lesion、及びボンディング層直

下に ABRZ の形成が確認された。ABRZ の厚み

は各群で異なり、XTR(約 1 µm)の ABRZ は、

SEB(約 0.5 µm)と比べて厚く、SBU および ONE

においてはより薄い ABRZ (約 0.2 µm)が確認

された。一方、リン酸処理群においては、厚

い ABRZ (約 5 µm)が認められた。SBU および

ONE においては、ABRZ 直下にエロージョンの

形成が認められたが、その他の群においては

エロージョンの形成は認められなかった。 

エナメル質処理表面の SEM 観察において、

SEB および XTR ではエナメル小柱構造を認め

たが、明瞭な蜂巣様構造は確認できなかった。

また SBU および ONE では、スミヤー層がエナ

メル質表面を覆っており、エナメル小柱およ

びエッチングの様相は確認できなかった。一

方、リン酸エッチング処理した場合、エナメ

ル質表面には、明瞭な蜂巣様構造が観察され

た。 

セルフエッチング接着材における機能性

モノマーは、水の存在下で歯質のエッチング

材として機能し、次いでモノマーの浸透を促

進し、さらに歯質の HAp と化学的に反応する

と考えられる。この化学反応によって生じた

塩は、歯質の HAp 結晶を酸によるダメージか

ら保護して ABRZ を形成すると推測される。

エナメル質は、象牙質と比べて無機質の構成

比率が高く、比較的マイルドなセルフエッチ

ングプライマーでは脱灰が弱く、レジンタグ

の形成による十分な機械的嵌合効果が得ら

れない可能性がある。一方、リン酸エッチン

グ処理は、セルフエッチング処理と比べてエ

ナメル質のより深部まで脱灰することによ

り、モノマーの浸透を促すことが可能である。

リン酸エッチングによってエナメル質に対

する接着強さの向上が報告されており、臨床

においてはエナメル質に対する選択的なリ

ン酸処理（セレクティブエッチング）も提案

されている。2-SEA においてリン酸処理の併

用によってエナメル質に形成される ABRZ の

肥厚化が報告されているが、本実験において

も SEB、XTR において同様の結果が認められ

た。しかし、SEB および XTR においては、リ

ン酸処理を併用せずとも良好な ABRZ の形成

が確認でき、ABRZ 直下にエロージョンの形成



は認められなかった。ABRZ の厚みは各々約

0.5µm、約 1.0µm であったが、この厚みの違

いは、セルフエッチングプライマーの酸性度

の違いによるものと考えられる。 

接着システムの機能性モノマーの違いは、

接着強さのみならず、ABRZ の形成にも影響を

及ぼすことが報告されている。SEBとXTRは、

各 々 リン酸 系 機能性 モ ノマー で あ る

10-methacryloyloxydecyl dihydrogen 

phosphate (MDP) と glycerol phosphate 

dimethacrylate (GPDM)を含有する。MDP と

HAp の化学的相互作用については、多くの報

告があるが、本研究結果から GPDM は MDP と

同様の効果を有することが示唆されたが、今

後さらなる検討が必要である。 

SEB、SBU、ONE は、いずれも機能性モノマー

として MDP を含有するが、各群で形成された

ABRZ には形態学的な違いが認められた。すな

わち、1-SEA である SBU および ONE において

のみ、ABRZ 直下にエロージョンの形成が認め

られた。このことは ABRZ 直下に酸-塩基処理

に対して脆弱な部分が存在することを示し

ている。MDP は水-エタノール溶媒中において

強い酸性を示し、溶解された HAp 表層には

MDP-カルシウム塩の形成が報告されている。

1-SEA は、機能性モノマーと水及び溶媒が１

液中に存在しているため、水の配合比率が

2-SEA のセルフエッチングプライマーより少

ない。このため 1-SEA におけるモノマーとハ

イドロキシアパタイトとの相互作用が不十

分となり、ABRZ 直下に脱灰しやすい脆弱な部

位が形成された可能性が考えられる。 

一方、リン酸エッチング後に SBU、ONE に

て接着した場合、ABRZ の厚みは約 5 µm であ

り、エロージョンの形成も認められなかった。

このことはリン酸エッチングによりエナメ

ル質結晶に微細多孔構造が形成され、モノマ

ーのエナメル質深くへの浸透を促したと考

えられる。また、豊富なカルシウム、リン酸

塩および水酸化物の各イオンがHAp表面から

溶出した場合、これらのイオンの飽和がメタ

クリレート樹脂との良好な相互作用を示し、

DCPD（CaHPO4・2H2O）の堆積を生じることが

報告されている。これによってリン酸エッチ

ングによりMDPとカルシウム塩の反応性が向

上し、エロージョンが阻止された可能性も考

えられる。ABRZ の厚みの違いは、エナメル質

の接着界面の保護にとっての必要条件では

ないが、リン酸エッチングによって 1-SEA の

接着界面に形成される脆弱な部位を補うこ

とが可能であるため、臨床においては 1-SEA

におけるエナメル質の選択的なエッチング

が推奨される。一方、2-SEA においては、リ

ン酸エッチングは必ずしも使用する不要は

なく、セルフエッチング処理によって十分に

満足できる接着界面が形成できることがわ

かった。 

エナメル結晶のハニカム構造に対する機

能性モノマーの浸透とそれに次ぐモノマー

の浸透、HAp との化学的相互作用がエナメル

ABRZ の形成に寄与すると考えられるが、その

メカニズムはいまだ不明な点が多い。本研究

においては、エナメル質表面に対する評価を

行ったが、臨床的観点からは非切削エナメル

質に対する影響についての研究も必要であ

る。さらに接着材からのフッ化物の徐放がエ

ナメル質 ABRZ の形成に及ぼす影響について

も今後検討が必要である。 
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