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研究成果の概要（和文）：接着性レジンは，審美的にも優れ，歯質の侵襲を最小限に抑えた治療が可能なため，
臨床で汎用されている．しかし，長期的に見ると材料の劣化を避けることはできず，如何に耐久性を向上するか
が今後の鍵となる．劣化の一つの現象として，フィラーのシランカップリング層の劣化が考えられるが，これま
でに報告はない．そこで本研究では，フィラーの種類や処理方法がボンディング層内部におけるフィラー耐久性
に与える影響について検討した．電子顕微鏡観察などを行い，フィラーの種類や処理方法を変えることで，フィ
ラーの耐久性が大きく向上させられることが分かった。

研究成果の概要（英文）：Composite resin has advantages of aesthetic, minimally invasive for teeth, 
so it is often used in daily practice. However, it has still problem in long term durability. One of
 the reason was due to degradation of silane coupling for fillers. However, there was no study to 
investigate the effect of filler types and its coupling method. So in this study, we investigated 
the influence of filler type and treatment method of filler on durability of fillers in adhesive 
layer by the electron microscope observation. It was found that type of fillers and its treatment 
affected the durability of the filler.

研究分野：歯質接着材料
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１．研究開始当初の背景 

う蝕治療だけでなく矯正治療，歯周病治療
などにおいて審美修復したいという要求に
対応する材料として，接着性の材料は，日常
の歯科診療において欠かせない．しかし，長
期耐久性に優れているといわれる 10-MDP 

(10-Methacryloyloxydecyl dihydrogen 

phosphateでも加水分解による劣化が報告さ
れ（J Dent Res. 2010;89:1281-6），加水分解
耐性のある新規のモノマーの開発が必要と
されている．また申請者はこれまでの接着界
面の研究で，長期間水中に保存すると，ボン
ディング材中のフィラーが脱離しやすくな
ることがわかった．これはフィラーのシラン
カップリング材の劣化によるものだと考え
られるが，この分野に関しての研究はほとん
どされていない． 

 

２．研究の目的 

 本研究課題では化学分析手法とナノレベ
ルでの界面分析手法を応用し，．劣化耐性の
あるフィラーまたはフィラーの表面処理の
検討を行い，長期耐久性に優れた，歯質接着
材料の開発のための基礎的な知見を得るこ
とを目的としている． 

 

３．研究の方法 

主に，１）フィラーの種類の検討と，２）フ
ィラーの処理方法の検討を行った．それらを
1 液性接着材に添加し，その性質や歯質接着
後のフィラーの耐久性を電子顕微鏡などを
用いて評価した． 

 
４．研究成果 
１）フィラーの種類の検討 
一般的に使われているシリカフィラーに加
え，アルミナフィラー，ジルコニアフィラー
を用いた．使用したフィラーは，走査型電子
顕微鏡にて，フィラー形状を観察した． 

 
図：シリカフィラー(SiO2), アルミナフィラ
ー(Al2O3)，ジルコニアフィラー(ZrO2)の走査
電子顕微鏡像 
観察の結果，すべてのフィラーで 1 次粒子

が凝集した立体構造であることがわかった． 

1 次 粒子は，大きい方からシリカ，ジルコニ
アが同程度， アルミナであるが，大きな差
は 観察されなかった． 
 
２）フィラーの処理方法の検討 
 フィラーの処理方法として，シリカフィラ
ーに対してはシランカップリング，ジルコニ
アフィラー，アルミナフィラーは 10－MDP で
のカップリングを検討した． 
 
３）1 液性ボンディング材の試作とその評価 

10-MDP 含有の 1 液性の接着材を試作し，そ
れぞれ 5ｗ％のフィラーを添加した．比較と
してトライエスボンドＮＤクイック（クラレ
ノリタケデンタル）を用いた． 

 
３－１）試作ボンディング材の粘性の測定

各試作ボンディング材の粘性を，音叉振動式
粘度計を用いて測定した． 
その結果，接着材の粘性は,フィラーなし

＜ジルコニアフィラー＜シリカフィラー＜
アルミナフィラー＜シランカップリング処
理ありフィラー＜トライエスボンド ND クイ
ックの順であった．フィラーの種類により粘
性が異なったのは，フィラーの種類により比
重が異なることにより，添加されたフィラー
の体積も異なるために，接着材の粘性に大き
く影響を与えることがわかった．しかしなが
ら，同じシリカフィラーであっても，シラン
カップリング処理を行うことで，粘性が上が
ったことからフィラーの処理方法により粘
性も影響を与えることが分かった． 

 
３－２）試作ボンディング材の硬化性の検

討 
各ボンディング材をエアーブローし，溶媒

成分を取り除いたのち，2 ㎜厚のシリコンモ
ールドに各ボンディング材を添加し，LED 可
視光線照射器. G-ライト プリマⅡ（ジーシ
ー）を用いて，20 秒間照射し，硬化性を確認
した． 
その結果，ボンディング材のうち，ジルコ

ニアの硬化性が非常に悪かった．これは，コ
ントロールのトライエスボンド ND クイック
は，黄色で透明性が高いが，ジルコニア，ア
ルミナを添加したボンディング材は白く，光
透過性がかなり低いことが影響していると
考えられる． 

 
３－３）ボンディング材―歯質象牙質での

ボンディング中のフィラーの耐久性評価 
接着界面観察サンプルとして岡山大学生

命倫理審査委員会での倫理承認を受けた抜
去大臼歯 10 本（研 1606-08）を用い，被着象
牙質を＃600 で研磨後，それぞれの接着材を
塗布し，10 秒後エアーブローし， 10 秒間光
照射を行った．さらにコンポジットレジンと
して CLEARFIL Protect Liner F（クラレノリ
タケデンタル）を築盛し，光照射後 37℃の水
中に保管した．24 時間後，幅約 1㎜の短冊状



に切り，半分はレジンに包埋し，残りの半分
は 37℃の水中に 1年保管後レジン包埋し，ミ
クロトームで薄切後，TEM 観察した． 

 
図：シリカフィラー(SiO2), アルミナフィ

ラー(Al2O3)，ジルコニアフィラー(ZrO2)，
Clearfil S3 ND Quick と歯質象牙質接着界
面の透過電子顕微鏡像 

 
透過電子顕微鏡観察から，シリカフィラー

とトライエスボンド ND クイックは,1 年水中
保管するとフィラーの脱落が認められたが,
アルミナ,ジルコニアフィラーではフィラー
の脱落がほとんど認められなかった． 
シリカフィラーはシランカップリングを

行っていても行っていなくても脱落が認め
られた． 
シリカフィラーに比べて，ジルコニフィラ

ーやアルミナフィラーが耐久性を示したの
は，接着材中の 10-MDP がフィラーに吸着し
アルミナ,ジルコニアフィラーのほうが，優
れた耐久性を示したと考えられる． 
本結果から，フィラーの種類を変えること

によって，接着材中のフィラーの耐久性を向
上させることができることが分かった．一方
で，フィラーの種類が，重合性にも大きく影
響を与えることから，今回使用したジルコニ
アフィラーは，臨床応用しにくいと思われる．
今後は，ナノフィラーの添加などを検討した
い． 
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