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研究成果の概要（和文）：近年，界面解析技術の進歩によって，物体表面を分子レベルで制御する手法を用いた
“表面改質技術”が発展している。これらの技術の歯科への導入は，多様な歯科材料に対する接着性を有する“
ユニバーサル接着材料”の開発につながっている。一方，歯科用接着材料の主要技術である様々な被着体に対す
る表面改質効果を正確に解析する評価法は，未だ確立されていない。そこで申請者は，“ユニバーサル接着材料
の表面改質技術”に着目し，界面科学的な観点からその化学的接着機構を解明するとともに“次世代の接着評価
法”を確立することを目的とした。

研究成果の概要（英文）：Recently, with the progress of interface analysis technology, surface 
modification technology using a method to control the surface at molecular level has been developed.
 The introduction of these techniques into dentistry has led to the development of universal 
adhesives that have adhesion to various substrates. On the other hand, an evaluation method to 
accurately analyze the surface modification effect on various adherends, which is the main adhesive 
technology, has not been established. Therefore, we focused on surface modification technology of 
universal adhesives and aimed to investigate the chemical adhesion mechanism from the interfacial 
science point of view to establish next-generation adhesion evaluation method.

研究分野： 保存修復学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は，歯質接着材料の次世代の接着評価法の確立とともにこれらの様々な被着体に対する化学的接着機構に
ついて，界面科学的な観点から新たに客観的指標を与えるという学術的な特色を有している。本研究により得ら
れた結果は，高性能の接着機能性材料開発に不可欠なものとなり，硬組織疾患の治療および修復物の補修修復治
療の臨床術式の確立に資するのみでなく，新規医療産業創成にもつながり，その社会的意義は極めて大きい。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
接着は，2 つの被着体が接着材である第 3 の物質を介して近接する現象であり，その技術は

歯科医療と極めて密接な関係にある。接着技術は二次的な硬組織疾患の予防，歯と人工物との
分子レベルでの一体化，最小限の侵襲治療による歯の延命など様々な効果をもたらしている。
今日では，歯科接着技術の発展は歯科医療の向上に直結する非常に重要な要素となっている。 
２．研究の目的 
近年，界面解析技術の進歩によって，物体表面を分子レベルで制御する手法を用いた表面改

質技術が発展している。これらの技術の歯科への導入は，多様な歯科材料に対する接着性を有
するユニバーサル接着材料の開発につながっている。一方，歯科用接着材料の主要技術である
様々な被着体に対する表面改質効果を正確に解析する評価法は，未だ確立されていない。 
そこで，ユニバーサル接着材料の表面改質技術に着目し，界面科学的な観点からその化学的

接着機構を解明するとともに“次世代の接着評価法”を確立することを目的とした。 
３．研究の方法 
ユニバーサル接着材料として，G-Premio Bond (GC, Tokyo, Japan) および Scotchbond Universa 

Adehsive (3M OralCare, St. Paul, MN, USA) の 2 製品を用いた。被着試片としては，ウシ下顎前
歯の歯冠部エナメル質および象牙質，Clearfil AP-X (以後 RC)，IPS empress CAD (以後 LD，Ivoclar 
Vivadent)，IPS e.max CAD (以後 LR，Ivoclar Vivadent), IPS e.max ZirCAD (以後 ZR，Ivoclar 
Vivadenti)，Casting Gold M.C. type III（以後 GA，GC）および Castwell M.C.12（以後 AP，GC）
の 8 種類とした。 
(1) 接着試験 
ユニバーサル接着材料の異なる被着体に対する接着性の検討を行うため，エナメル質，象牙

質，RC，LD，LR，ZR，GA および AP の平坦面を SiC ペーパーの#600 で研磨し，被着面とし
た。被着面に対しユニバーサル接着材料を製造者指示に従って塗布し，光照射した。また，エ
ナメル質および象牙質に対しては，アドヒーシブの塗布に先立って，リン酸エッチングを 15
秒間行った条件についても同様に接着試片を製作した。これらの試片に対し，内径 2.4 mm の
Ultradent 接着試験用モールドを固定し，コンポジットレジン（Clearfil AP-X，Kuraray Noritake 
Dental，Tokyo，Japan）をその高さが約 1.5 mm 程度になるよう填塞し，光照射を行い，これを
接着試験用試片とした。これらの接着試験用試片は，照射後から 37℃精製水中に 24 時間保管，
あるいはその後サーマルサイクル試験機（サーマルショックテスター TTS-1，トーマス科学）
を用いて 5 ~ 60℃を 1 サイクルとし，各温度における係留時間を 30 秒間としたサーマルサイク
ル（TC）を 10,000 回負荷した。所定の保管期間が経過した後，万能試験機（Type 5500R，Instron）
を用いて，クロスヘッドスピード毎分 1.0 mm の条件で剪断接着強さを測定した。接着強さ測
定後の破断試片については，その破壊形式を知るために，実体顕微鏡を用いて 10 倍の倍率で
歯質側破断面を観察し，界面破壊，歯質あるいはコンポジットレジンの凝集破壊およびそれぞ
れの混合破壊として分類した。 
(2) 表面自由エネルギーの測定 
 接着試験に用いた被着面に対し，ユニバーサル接着材料を製造者指示に従って塗布し，光照
射を行った。これらの試片に対し，蒸留水，ブロモナフタレンおよびジヨードメタンを用いて
接触角の測定を行った。接触角の測定は，全自動接触角計（Drop Master DM 500，Kyowa Interface 
Science）を用い，セシルドロップ法で蒸留水を 1.0 μL 滴下し，装置に付属するソフトウェア
（FAMAS，Kyowa Interface Science）を用いて θ/2 法で測定を行った。表面自由エネルギーと接
触角の関係は，接着仕事量，液体の表面自由エネルギー，固体の表面自由エネルギーおよび測
定された接触角とから拡張 Fowkes の理論式で定義される。この拡張 Fowkes の理論式に各数
値を代入することによって，ユニバーサル接着材料塗布面における表面自由エネルギーの各成
分を算出した。 
４．研究成果 
(1) 接着試験の結果 
ユニバーサル接着材料の様々被着体に対する接着性 (Figure 1 および 2) は，アドヒーシブ

および被着体の種類によって異なるものであった。また，LD, LR, ZR, GA および AP に対する
接着強さは，アドヒーシブの種類にかかわらず TC 負荷によって有意に低下した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

    
  Figure 1: 24 時間保管後の接着強さ         Figure 2: 10,000 TC 後の接着強さ 



(2) 表面自由エネルギー 
様々な被着体の有する表面自由エネルギーは，被着体の組成成分によって異なるものの，ユニ

バーサル接着材料を用いたアドヒーシブ処理面においては，いずれの被着体においても同様な
界面科学的性質を示した。このように，ユニバーサル接着材料は様々な界面科学的性質を有す
る被着面を均一化し，その後に充填されるコンポジットレジンとのぬれ性および相溶性を高め
る事で，その接着性を向上させる可能性が示された。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
(3) アドヒーシブ処理面における表面自由エネル
ギーと接着強さの相関性の検討 
ユニバーサル接着材料の接着強さは被着体の種

類によって異なるものの，処理面の表面自由エネ
ルギーは被着体の違いによる影響は認められなか
った。これは，ユニバーサル接着材料の化学的接
着能が被着体の種類によってこのように，接着強
さの評価とは別に，表面自由エネルギーを指標と
して検討することによって、その接着機構の一端
を明らかにすることが可能であった。 
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Table 1: SFE and SFE parameters of various substrates  

Substrate γS γS
d γS

p γS
h 

Enamel 
(phosphoric 

acid)  

71.6 
(2.4)a    

41.1 
(0.7)a 

11.3 
(1.5)a 

19.2 
(2.2)a 

Enamel (no 
phosphoric 

acid)  

55.9 
(3.5)b 

40.6 
(0.7)a 

3.8 
(1.5)b  

11.5 
(2.4)b 

Dentin 
(phosphoric 

acid)  

62.3 
(3.4)c    

40.8 
(0.5)a  

4.3 
(1.3)b 

 17.1 
(3.0)a 

Dentin 
(phosphoric 

acid)  

67.6 
(3.4)d    

41.0 
(0.6)a   

6.3 
(1.2)c 

 20.3 
(3.3)a 

Resin 
Composite 

54.0 
(2.4)b 

40.4 
(0.3)a 

5.6 
(1.2)c 

8.0 
(1.2)c 

Lithium 
Disilicate 

69.0 
(2.4)d   

 40.8 
(0.6)a  

9.1 
(1.2)d 

 19.1 
(3.4)a 

Leucite 
glass 

ceramic 

70.2 
(2.1)a,d    

41.1 
(0.6)a  

 9.6 
(1.2)d   

19.5 
(2.4)a 

Zirconia 
 67.9 
(2.4)d  

 41.0 
(0.6)a  

9.0 
(1.5)d   

 17.9 
(2.3)a   

Type Ш 
gold alloy 

64.2 
(2.1)c    

 40.9 
(0.6)a 

7.1 
(1.0)c 

16.2 
(1.4)d 

Au-Ag-Pd 
alloy 

 62.0 
(2.9)c  

40.7 
(0.3)a   

6.5 
(1.2)c   

14.9 
(1.2)e  

Table 2: Influence of the treatment with universal adhesives of 
the various substrates on their SFEs 
Substrate Adhesive γs γs

d γs
p γs

h 

Enamel 
(phosphoric 

acid)  

SU 
59.1 
(2.2)a 

40.6 
(0.2)a 

7.1 
(0.6)a 

11.4 
(1.0)a 

GB 
58.8 
(1.9)a 

40.3 
(0.3)a 

7.0 
(0.5)a 

11.5 
(1.2)a 

Enamel (no 
phosphoric 

acid)  

SU 
57.8 
(1.8)a 

40.5 
(0.8)a 

6.1 
(0.9)a 

11.2 
(1.9)a 

GB 
57.0 
(1.7)a 

40.4 
(0.7)a 

5.8 
(0.5)a 

10.8 
(1.8)a 

Dentin 
(phosphoric 

acid)  

SU 
58.8 
(1.8)a 

40.5 
(0.7)a 

6.8 
(0.9)a 

11.5 
(1.8)a 

GB 
58.3 
(1.5)a 

40.3 
(0.4)a 

6.4 
(0.5)a 

11.6 
(1.1)a 

Dentin (no 
phosphoric 

acid)  

SU 
57.4 
(1.8)a 

40.5 
(0.8)a 

6.0 
(0.9)a 

10.9 
(1.4)a 

GB 
57.2 
(1.8)a 

40.4 
(0.7)a 

5.9 
(0.5)a 

10.9 
(1.6)a 

Resin 
composite 

SU 
59.1 
(2.1)a 

40.5 
(0.3)a 

7.0 
(0.8)a 

11.6 
(1.1)a 

GB 
58.6 
(2.0)a 

40.4 
(0.3)a 

7.0 
(0.7)a 

11.3 
(1.2)a 

Lithium 
disilicate 

SU 
57.6 
(1.8)a 

40.4 
(0.8)a 

6.1 
(0.9)a 

11.1 
(1.2)a 

GB 
57.3 
(1.7)a 

40.4 
(0.6)a 

6.1 
(0.9)a 

10.8 
(1.2)a 

Leucite 
glass 

ceramic 

SU 
57.9 
(1.7)a 

40.4 
(0.8)a 

6.2 
(0.9)e 

11.3 
(1.8)a 

GB 
57.2 
(1.7)a 

40.4 
(0.7)a 

6.0 
(0.7)a 

10.8 
(1.6)a 

Zirconia 
SU 

58.5 
(1.8)a 

40.5 
(0.5)a 

6.4 
(0.9)a 

11.6 
(1.9)a 

GB 
57.2 
(1.3)a 

40.3 
(0.5)a 

6.1 
(0.7)a 

10.8 
(1.5)a 

Type Ш 
gold alloy 

SU 
58.2 
(1.8)a 

40.5 
(0.5)a 

6.4 
(0.9)a 

11.3 
(1.5)a 

GB 
57.5 
(1.8)a 

40.3 
(0.5)a 

6.0 
(0.7)a 

11.2 
(1.3)a 

Au-Ag-Pd 
alloy 

SU 
58.3 
(1.8)a 

40.5 
(0.4)a 

6.3 
(0.9)a 

11.5 
(1.5)a 

GB 
57.4 
(1.5)a 

40.3 
(0.4)a 

6.1 
(0.7)a 

11.0 
(1.4)a 
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