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研究成果の概要（和文）：界面科学的な歯質接着システムの化学的接着機構の解明の研究として，歯質接着システムの
歯質処理面およびその界面科学的性質がコンポジットレジンとの接着強さに及ぼす影響を検討した。その結果，歯質処
理面の表面自由エネルギーは未処理面と比較して低い値を示し，製品の違いにより異なる値を示した。また，アドヒー
シブ表層の低重合層における電子供与性は，いずれの製品においてもこれを除去したものと比較して高い値を示した。
これらの界面科学的性質はコンポジットレジンとの接着強さと相関を示した。このように，歯質接着システムの化学的
接着機構の評価にあたっては，界面科学的観点からの検討が重要であることが示された。

研究成果の概要（英文）：This study investigated the chemical bonding mechanisms of dental adhesive 
systems from interfacial science perspectives.
First, the surface free energy of tooth treated with the self-etching adhesives was investigated. The 
surface free energies of the treated surface was different depending on the type of adhesives. The data 
suggested that surface free energy measurements might predict differences in the chemical bonding 
mechanisms of adhesive systems. Second, the surface free energy and bond strength of the self etch 
adhesives with and without an oxygen inhibited layer were investigated. The γS- values and bond strength 
significantly decreased when the oxygen inhibited layer was removed. The results of this study indicated 
that the presence of an oxygen inhibited layer in self etch adhesives promoted higher bond strength.
The results of these studies indicate that interface science analysis provides information about the 
chemical bonding mechanisms of dental adhesive systems.

研究分野：保存修復学
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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，界面改質技術の進歩によって，物質
表面を分子レベルで制御する手法を用いた
化学的接着技術が発展している。これらの技
術の歯科への導入は，長期的に安定した接着
性を有する歯質接着システムの開発につな
がっている。しかし，歯質接着システムの化
学的接着機構について正確に解析する評価
法は，未だ確立されておらず，今後更なる接
着性能の向上のため，新たな観点からの検討
が望まれている。 

そこで，歯質接着システムの化学的接着機
構を界面科学的観点から表面自由エネルギ
ーを指標として解明することを目的とした。 

3. 研究の方法 

(1) 表面自由エネルギーの測定 

 ウシ下顎前歯歯冠部を常温重合レジンに
包埋し，エナメル質あるいは象牙質の平坦面
を SiCペーパーの#600 まで研磨を行い，被着
面とした。アドヒーシブ処理面の界面科学的
性質を検討するため，被着面に対しシングル
ステップアドヒーシブを塗布した後，アセト
ンおよび精製水で洗浄した試片を製作した。
また，アドヒーシブ表層の低重合層における
界面科学的性質を検討するため，被着面に対
してシングルステップアドヒーシブを塗布
した後，光照射した低重合層を有する試片お
よびアドヒーシブ表層の低重合層をエタノ
ール綿で除去した試片を製作した。これらの
試片を全自動接触角計（DM500，協和界面科
学）に静置し，表面自由エネルギーが既知で
ある液体の接触角を測定し，得られた接触角
から拡張 Fowkes の理論式を用いて，表面自
由エネルギーを算出した。 

(2) 接着強さの測定 

 接着試験に際しては，表面自由エネルギー
測定用試片と同様に製作した試片に対し，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を填塞し，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，照射直後から
37 ℃精製水中に 24時間保管した後，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。また，接着試験後の破
断試片については，その破壊形式の判定を行
った。 

(3) SEM 観察 

コンポジットレジンと歯質との接合界面
について，通法に従ってフィールドエミッシ

ョン型 SEM（ERA-8800FE，エリオニクス）
を用いて，その接合状態を観察した。 

４．研究成果 

(1) アドヒーシブ処理面の界面科学的性質の
検討 

 シングルステップアドヒーシブ処理面の
表面自由エネルギーは，未処理歯面と比較し
て有意に低い値を示し，製品の違いにより異
なる値を示した。また，表面粗さの異なる歯
質に対するシングルステップアドヒーシブ
の表面自由エネルギーは，製品による影響は
認められないものの，その成分は異なる値を
示した。シングルステップアドヒーシブの機
能性モノマーは歯質表層の水酸基と化学的
に結合し，疎水性の塩を形成するとされてい
る。このことから，シングルステップアドヒ
ーシブ処理面においては，歯質表層に機能性
モノマーによる化学的接着系が形成された
ことにより，表面自由エネルギーが低下し，
その値はその化学的結合の強さおよび反応
性の違いに影響を受けた可能性が考えられ
た。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(2) 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 

 アドヒーシブ処理面の表面自由エネルギ
ーは製品により異なるものの，接着強さは製
品の違いによる影響は認められなかった。ま
た，接着試験後の破壊形式の観察からは，歯
質の表面粗さが小さくなるにつれて，凝集破
壊が増加する傾向を示した。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。 

(3) アドヒーシブ表層の低重合層における界
面科学的性質の検討 

 アドヒーシブの表層低重合における電子
供与性は，いずれの製品においてもこれを除
去したものと比較して有意に高い値を示し
た。このように，アドヒーシブ表層の低重合
層は電子供与性が高いことに加えて，界面拡
散層として機能することで，コンポジットレ
ジンとの接着性を向上させるものと考えら
れた。 

(4) アドヒーシブの表層低重合層の表面自由
エネルギーと接着強さの相関性の検討 

 シングルステップアドヒーシブの接着強
さは，コンポジットレジンとの接着において，
アドヒーシブの電子供与性に影響を受けた。
また，歯質接着システムの電子供与性は，製



品の種類および接着システムの違いに影響
を受け，特に化学重合型レジンとの接着を阻
害することが明らかとなった。このことは，
アドヒーシブ中の機能性モノマー由来の水
素イオンがレジンペースト中の重合開始材
のひとつであるアミンと反応することによ
って電荷イオン錯体が形成され，重合硬化反
応を阻害した可能性が考えられた。 
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