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研究成果の概要（和文）：酸性溶液を用いたレーザーアシストエッチング法と新規合成したプライマーを用いた
セラミックスに対する接着システムを確立することを目的とした．酸性溶液によるエッチング処理では深部に至
る微細な気孔が形成された．サンドブラストでは表層浅層に微細凹凸構造が観察された．レジンセメントとの接
着強さはフッ酸処理を行った場合が，大きなせん断接着強さを示した．リン酸処理とシランカップリング処理を
併用した場合では，サンドブラスト処理に比べて有意に高い値接着強さを示したが，リン酸処理あるいはシラン
カップリング単独処理ではその効果は認められず，リン酸処理のみでは最も低い接着強さを示した．

研究成果の概要（英文）：This project aimed that development of laser assisted etching with acid 
solution and of new adhesive procedure on ceramics would achieve.  Treatment with acid solution 
created deep porous surface on ceramic, whereas air abrasion formed shallow micro retentive 
structure on it. Concerning the adhesive strength between ceramic and resin luting material 
hydrofluoric acid etching achieved the highest strength value compared to the other groups. Both 
phosphoric acid etching and adhesive primer treatment also brought the higher adhesiveness compared 
to air abrasion, but either phosphoric acid etching alone or silane coupling treatment alone did not
 have higher bond strength to resin cement brought. Treating with phosphoric acid etching alone on 
ceramic detected the lowest strength value among all the test groups.  

研究分野：歯科補綴学

キーワード： セラミック　接着　プライマー
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
オールセラミック補綴材料は CAD/CAM 
技術の発展により臨床応用されるようにな
り，その使用頻度は年々増加している．セラ
ミックスの接着には，機能性モノマー，金属
プライマーやシランカップリング剤による
化学的結合は有効であるが，長期安定性を得
るためには酸処理やサンドブラスト処理に
よる機械的嵌合力が不可欠である．フッ化水
素酸は，シリカを主成分とするセラミック材
料表面に微細凹凸構造を効果的に形成する
ことが可能であるため，使用が推奨されてい
る．しかし，シリカを主成分としないセラミ
ック材料では，酸処理による効果が期待でき
ないためサンドブラスト処理が行われる．し
かし，材料表面にサンドブラスト処理によっ
て形成された微細凹凸構造が機能時生じる
応力によってクラックを発生・伸展させる危
険性があり，処理方法によってはセラミック
スの靭性を低下させることが考えられる．ジ
ルコニアの応力誘起相転移機構や，アルミナ
の応力遮蔽効果について報告が見られるが，
二ケイ酸リチウムについての報告はなく，高
い靭性を有するジルコニアにおいても装着
後に破損する症例が報告されている． 
セラミックス表面に CO2レーザー，5％フ
ッ化水素酸や 36％リン酸溶液を用いて表面
処理を行った結果，フッ化水素酸ではセラミ
ックス表面に微細凹凸構造を，リン酸では軽
微な構造変化をもたらすことが可能となっ
た．しかし，これまでのところエッチングの
程度を制御することが困難であり，また一般
的なγ-MPS を用いたプライマーでは，この
構造変化の程度に反してリン酸では接着力
が増加するものの，フッ化水素酸では接着力
が低下することが判明した． 
 
２．研究の目的 
現在一般的に普及しているレーザー装置
と，リン酸溶液あるいは低濃度のフッ化水素
酸溶液を用いたレーザーアシストエッチン
グ法を確立するとともに，これに対応したプ
ライマーを新規に合成することで，セラミッ
クスに対する新たな接着システムを創製す
ることを目的とした． 
 
３．研究の方法 
 材料表面は#600SiC耐水ペーパーを用い
て均一化したものを用いた．レーザーエッ
チング後の表面処理は，50µmアルミナによ
るサンドブラストを2.8MPaで10秒間行っ
た場合，36％リン酸水溶液を用いて30秒間
行った場合，5%フッ化水素酸による酸エッ
チングを20秒間行った場合とし，各表面処
理後，蒸留水中で10分間の超音波洗浄を行
った．表面にステンレスロッドを接着する
前処理としてプライマー処理を各レジンセ
メントの推奨方法で行う場合と，プライマ
ー処理を行わない場合も設定した． 
 各表面処理後，被着面上にステンレスロッ

ド（φ3.5 mm，高さ 2 mm）をレジンセメン
トを用いて接着させ，37 ℃の蒸留水中に 1
日間浸漬後，クロスヘッドスピード 0.5 
mm/min で せ ん 断 接 着 強 さ を 測 定
（Autograph AG-X, Shimadzu）した（n=10）． 
シランカップリングの効果については，セ
ラミックス表面を#2000SiC 耐水ペーパーを
用いて鏡面研磨したものを対象として実験
を行った．シランカップリング剤には，γ-
メタクリロキシプロピルトリメトキシシラ
ン（γ-MPS）とγ-メタクリロキシオクチル
トリメトキシシラン（8-MOS）を用い，無水
エタノールに 10および 20wt%で希釈したも
のを使用した．被着面処理は，試作した各シ
ランカップリング溶液とシランカップリン
グ剤を活性化させる酢酸溶液を等量混和し
たものを用いてセラミックス表面を 20 秒間
処理した．エアーを用いて表面を乾燥させた
後に，テフロンモールドを用いて規定した位
置にステンレスロッド（φ3.5mm，高さ
2mm）をレジンセメントを用いて圧接し，光
照射を 40秒間行った．作製した試料は 37℃
の蒸留水中に 1日間浸漬後，クロスヘッドス
ピード 0.5mm/min でせん断接着強さを測定
（Autograph AG-X, Shimadzu）した（n=10）．
各実験群間の有意差検定を two-way ANOVA
と Sheffé法を用いて行った（p<0.05）. 
 
４．研究成果 
リン酸水溶液とフッ化水素酸によるエッ
チング処理では，用いた酸によるエッチング
の程度は異なるもののいずれもガラスマト
リックスがエッチングされることで深部に
至る微細な気孔が形成された．一方，サンド
ブラストを用いた場合には，表層の浅層に微
細凹凸構造が生じており，酸性溶液によるエ
ッチングとは異なる表面処理効果が観察さ
れた．  

 
表面処理後のレジンセメントとの接着強
さはフッ酸処理を行った場合（サンドブラス
ト後にフッ酸処理とプライマー処理を行っ
た場合（AA+HF），サンドブラスト後にフッ酸
処理を行った場合（AA+HF Pri(-）,フッ酸処
理とプライマー処理の場合（HF）とフッ酸処
理のみの場合（HF Pri(-))が，プライマーの
有無に関わらず大きなせん断接着強さを示
し，エッチングを行わなかった場合（プライ
マーのみの場合（control），無処理（control 



Pri(-)）に比べて有意に大きな値(p<0.05)を
示した．またそのせん断接着後の界面は，フ
ッ酸処理を行った場合では他の条件で認め
られたセラミックス表面とレジンセメント
との間の界面破壊は認められなかった．フッ
酸処理を行った場合とシランカップリング
処理を行った場合で，はほぼ同様の傾向を示
したが，リン酸処理とサンドブラスト処理だ
けを行った場合ではこれらと異なる反応を
示したがこの原因は解明できなかった． 

 
また，リン酸処理とシランカップリング処
理を併用した場合では，サンドブラスト処理
に比べて有意に高い値接着強さを示したが，
リン酸処理あるいはシランカップリング単
独処理ではその効果は認められず，リン酸処
理のみでは最も低い接着強さを示すととも
に無処理の表面と同様に被着面とレジンセ
メントとの間で界面破壊を生じた．酢酸溶液
による加水分解を行ったシランカップリン
グ剤は，その添加量による差や材料による差
を示さず，コントロールに比べて高い値を示
し，その濃度に関わらず，10wt%と 20wt%添加
はいずれもほぼ同様の値（9.1～13.7MPa）を
示した． 
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