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研究成果の概要（和文）： 
有機質コラーゲンを化学的に除去した象牙質表面に対する、ビタミン剤含有新規プライマ

ーを開発し、その作用機序を明らかにするとともに、コラーゲンを高分子材料で置換する

ことによって、接着耐久性が改善できることを証明した。そして、長期的な歯質の保存可

能な表面処理法の臨床応用を実現した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
While developing the vitamin tablet content new primer to the dentine surface which 
removed organic collagen chemically and clarifying the action mechanism, it proved that 
bond durability is improvable by replacing collagen by a polymer material. And clinical 
application of the surface treatment method which can save long-term tooth quality was 
realized. 
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１．研究開始当初の背景 
歯質は、エナメル質に比べ象牙質に対する接着

が困難であり、臨床上充分に満足できる技術は

存在していない。臨床では、単に補綴物の脱離

だけではなく、歯根の破折や二次齲蝕などによ

り、歯冠修復物を長く機能させることができな

い症例がみられる．これは、象牙質と合着用材

料との接着耐久性が良好でない場合に起こり

やすく、従って、長期にわたって接着力を発現

する接着システムの確立が急務である。 
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 接着性レジンは、３元系重合開始剤を採用

しているリン酸エステル系レジンや、有機ホ

ウ素重合開始剤を採用しているカルボン酸

系レジンがある．それぞれに用いられる象牙

質の表面処理剤は異なっているが、カルボン

酸系の 4-META/MMA-TBBレジンでは、10%クエ

ン酸と 3%塩化第二鉄で表面処理（10-3処理）

した象牙質との間に耐酸性のある樹脂含浸

層を形成し、接着する。 

 しかし、10-3 処理は、リン酸処理に続く

次亜塩素酸ナトリウム処理（AD ゲル法）

に比べ、仮着材などの接着阻害因子の影響

を受けやすく、接着界面のコラーゲンが

徐々に加水分解されると長期間の接着耐久

性が望めないといった欠点がある。一方、

AD ゲル法は、接着剤にリン酸エステル系

レジンを用いた場合のみ有効であり、

4-META/MMA-TBB レジンを用いた場合は、

接着強度が低いことが示されている。すな

わち、有機質コラーゲンを化学的に除去し

た象牙質表面に対して、カルボン酸系レジ

ンを接着せしめる表面処理剤が存在しない。

これは、象牙質表層に残留する次亜塩素酸

ナトリウムが原因と考えられている。水溶

性ビタミンであるアスコルビン酸が次亜塩

素酸ナトリウムを中和、還元することや、

塩化第二鉄が接着界面におけるレジンの重

合を促進する作用があることは，公知の事

実であり、我々は、以前より、アスコルビ

ン酸と塩化第二鉄が次亜塩素案ナトリウム

の悪影響を打ち消すことを報告してきた 
 
２．研究の目的 
アスコルビン酸は水に溶解後の保存安定性が

悪いため、臨床応用は現状のままでは困難であ

ることがわかった。また、すべての処理に水洗

を含み，操作ステップが多い。このシステムを

確立させるためには、臨床応用を実現するため

には、表面処理材の保存安定性を高めるととも

に、少しでもステップを少なくする工夫が必要

である。 

 一方、アスコルビン酸は、エタノールやア

セトン、HEMA といったプライマーに含まれる

代表的な溶媒には溶解しない．ところが，プ

ライマーに含まれる代表的な溶媒である

2-hydroxyethyl methacrylate (HEMA) に脂

溶性のビタミン E（トコフェロール）は溶解

する。そこで、HEMAとビタミン Eの水溶液に、

塩化第二鉄を含有させた試作プライマー液

を作製し、リン酸、次亜塩素酸ナトリウムで

処理した象牙質に試作プライマーを塗布、

4-META/MMA-TBB で接着させたところ、次亜塩

素酸ナトリウムの悪影響を受けないことを

突き止めた。さらに、この試作プライマーは、

保存安定性も高く、水洗ステップも省ける可

能性が非常に高い。 

トコフェロールの次亜塩素酸ナトリウムへ

の還元作用、および、レジンモノマーのラジ

カル重合への効果的な関与を明らかにし、有

機質コラーゲンを除去した象牙質表面に対

して、レジンを耐久性良く接着できる方法を

開発し、その接着メカニズムを解明する。 

 
３．研究の方法 
コフェロールやアスコルビン酸などのビタ

ミン剤と塩化第二鉄を組み合わせた象牙質

表面処理剤を試作し、接着試験によってそれ

ぞれの至適濃度を求める。至適濃度の試作プ

ライマーを用いて繰り返し荷重試験や長期

水中試験を行う。そして、それらの試料に対

して、接着メカニズム解明のために接着界面

の形態的な観察や局所的な物性試験を行う。 
 
1. 接着試験 

a. 試作表面処理材の調整、 
b. 試料作製、 
c. 微小引張り接着試験 

2. 接着界面の観察 
（接着メカニズムの分析） 

a. 接着界面硬さ試験、 
b. LVDT による測定、 
c. SEM 観察、 
d. TEM 観察 



3. 接着耐久試験 
a. 咀嚼シミュレーション装置による繰

り返し荷重試験 
b. 長期水中浸漬試験 

 
４．研究成果 

走査型電子顕微鏡観察からは、AD ゲル法

によって石灰質内部のコラーゲンまでもが

溶解除去された結果、多孔質になっている

ことがわかっている。その穴にレジンが浸

透、硬化し、象牙質の石灰質とレジンの直

接的な結合の結果、接着力が発現するとか

んがえられる。したがって、接着界面の有

機質コラーゲンが加水分解されることによ

る接着の劣化（Nano-leakage）は生じにく

く、エナメル質接着に近い、強固で耐久性

のある接着となる。そして、それは AD ゲ

ル法の後に、還元作用のあるビタミンと鉄

イオンを共に溶解して成る象牙質用新規プ

ライマーを用いることによって実現できた。

これは、脱灰された象牙質表層にレジンが

浸透、硬化して樹脂含浸層が形成されるの

と好対照である。この層は、象牙質表層の

コラーゲン線維網を高分子材料で置換した

生体傾斜材料とも言えるであろう。接着耐

久性が改善されたうえ、接着界面が脱灰さ

れにくく 2 次カリエスの抑制効果も期待で

きる。 
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