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ABSTRACT
Recently, the composite resin restoration with adhesive material is used for dental treatment frequently, because the studies 
of caries and the research and development of the adhesive system for tooth have advanced.
However, it is reported that the adhesive decline by various factors causes the detachment of the dental restoration, marginal 
leakage, secondary caries. It is reported that the factor of the adhesive decline is the following: the deterioration of the stress 
concentration to the resin-dentin interface by the polymerization shrinkage of resin, the pollution with blood or saliva of the 
arrival at cover side, survival of the caries dentin, the penetration defectiveness to a sound tooth substance of the adhesive 
material, the survival or elution of non-polymerization monomer, and the deterioration of adhesive material or the tooth 
substance.
At present, the approaches to improve the long-term durability of dental adhesive materials are the following three. The first 
one is the study of materials of inhibiting MMPs (Matrix Metalloproteinases) in dentin: MMPs hydrolyzes the collagen fiber 
of the adhesion interface part.
Second is the study to improve osmosis and polymerizing ability of the monomer to inhibit the flow of the water in the 
adhesion interface.
Final one is the study to blockade the microcavity which occurred in the adhesion interface.
This report is the brief explanation of our research: long-term durability of dental adhesive restoration materials.

Key words: dental adhesive system, collagen degradation, durability

Ⅰ．はじめに
　近年，う蝕に関する研究や，歯質に対する接着シス
テムの研究・開発が進み，特に2000年にFDI（Federation 
Dentaire Internationale）が必要最小限の侵襲により歯
質の保存を目指すMinimal Intervention1）というコンセ
プトを提唱して以来，それを支える優れた接着性を示

す製品が多くみられるようになった。
　まずセルフエッチングシステムを導入したことで，
より緊密な接着が可能となったことに加え，従来の３
ステップ接着システムより簡素化され，現在では１液
の処理で接着を行うことが可能となった。
　さらに最近では，その歯面に対する処理時間の短縮



星加　知宏16

に加え貴金属，セラミックス，ジルコニアなどの歯質
以外の被着体にも前処理が不要となるマルチユースを
掲げた１ステップ接着システムが販売されている。
　接着システムの簡素化が図られると同時に抗う蝕性
を高めるためにフッ素徐放性2~5）や抗菌性2~4）などの機
能を付与した多機能性接着システムなどの開発も進め
られている。

Ⅱ．接着界面の劣化について
　ここまで接着システムの開発がすすめられた結果，
コンポジットレジン修復や接着性レジンセメントを用
いた歯冠修復物の装着は歯科の一般臨床で高頻度に使
用されている。
　しかしながらその一方で，さまざまな要因による接
着性の低下によって，修復物の脱離や辺縁漏洩，二次
う蝕等の発生が報告されている。接着性の低下の原因
として，レジンの重合収縮による接着界面への応力集
中7，8），被着面の血液や唾液などによる汚染9）やう蝕象
牙質の残存10~14）や接着材料の健全歯質への浸透不
良15），未重合モノマーの残存・溶出16，17），経時的な接
着材料あるいは歯質の劣化18，19）などが報告されてい
る。
　象牙質に対して接着性材料を用いるうえで，被着面
への脱灰処理は必須であるが，う蝕の残存した象牙質
切削面や接着システムにおける歯面処理後の接着性レ
ジンの浸透が不十分なため残存した脱灰象牙質の存
在，未重合レジンの溶出などによって接着界面に微小
な空隙が生じることが報告されている16，17，20）。この構
造欠陥であるナノスペースの存在が，コラーゲン線維
やレジンの加水分解やレジンの溶出を促進することか
ら，経時的な接着界面の劣化の起始点となり，重大な
影響を与える可能性が示唆されている21）。
　また象牙質中には，コラーゲン線維を加水分解する
ことができるMMPs（Matrix Metalloproteinases）が存
在し，MMPs-2,-8, -20が確認されている22，23）。これら
の酵素は，通常は周囲をハイドロキシアパタイトで包
まれているが，接着システムで行われる酸処理を施し
た象牙質ではMMPsが活性化されることが報告され
ている24，25）。
　現在，接着性材料の長期耐久性を向上させるため，
主に次の３つのアプローチがなされている。象牙質の
MMPsを抑制する薬剤の研究26）の他に，接着界面内
の水分の流動を抑制するためのモノマーの浸透性およ
び重合性を向上させる研究27，28，29），さらに接着界面に
生じた微小空隙を封鎖する研究4，30）などが行われてい

る。
　本稿では，私と共同研究者のこれまで行ってきた研
究成果を略説する。

Ⅲ．ハイドロキシアパタイトを配合した新規ボンディ
ング材による象牙質の再石灰化の可能性に関する研
究
　本研究ではハイドロキシアパタイトの石灰化物形成
誘導能に着目した。すなわち，接着界面で生じる経時
的劣化の起始点である構造欠陥を抑制するために，ハ
イドロキシアパタイトを接着システムに用いること
で，歯質の石灰化の促進や，接着界面に生じたナノス
ペースを石灰化物で封鎖し，コラーゲンおよびボン
ディング材の加水分解を抑制する可能性に着目した。
　ハイドロキシアパタイトは，骨や象牙質を構成する
主要な無機成分であり，生体親和性に優れており，ま
た骨組織と直接強固に結合できる生体活性材料とし
て，骨補填材としても活用されている。さらにこのよ
うな生体活性材料は生体内で表面にアパタイト層を形
成し，骨と結合する31~34）。また，微細な空隙への適用
を目的とし，より広い表面積による高い反応性を期待
し，本研究ではナノサイズのハイドロキシアパタイト
粒子を用いた。アパタイト配合接着システムとして，
２ステップセルフエッチングボンディングシステム
Clearfil Mega Bond（クラレメディカル）にナノサイズ
のハイドロキシアパタイト（HAp）を各種濃度で配合
した試作ボンディング材を用いた。試作ボンディング
材をテフロンモールド内で硬化させ作成したレジン
ディスクを疑似体液（Simulated Body Fluid; SBF）に
浸漬した結果，板状の結晶構造物の形成が確認され
た。
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　次に各レジンの接着試料を生理食塩水と SBFに
12ヶ月間浸漬し，健全象牙質および人工脱灰象牙質に
対する接着強さを測定することで，その長期耐久性に
ついて検討を行った。その結果，健全象牙質接着群で
は HAp濃度および浸漬期間では統計的に有意な差は
認められなかったが，12ヶ月間 SBFに浸漬した10％
Hapを配合した試作ボンディング材脱灰象牙質接着群
では他の群と比較して有意に高い接着強さを示した。
また SBF浸漬試料の一部では，６ヶ月後以降の破断
面に石灰化物様の構造物が認められた。このことか
ら，SBF浸漬条件では生理食塩水浸漬条件と比較し
て，接着試料の劣化が抑制されるとともに，SBF中の
イオンが試作接着材に作用して接着試料の長期耐久性
に寄与する可能性が示唆された35）。

Ⅳ．象牙質中MMPsへの対応
　前述のように歯面処理を行うことで象牙質中の
MMPsが活性化され，レジン－象牙質接着界面の劣化
の一因と考えられている。

　MMPsによる接着界面の加水分解を阻害するには以
下の２つが考えられる。A．MMPsそのものの酵素活
性の阻害，B．象牙質中のコラーゲンを架橋・修飾す
ることで酵素による分解を阻害する。Aについては，
MMPs活性を特異的に抑制する薬剤を用いる方
法36， 37），MMPs活性に影響する亜鉛またはカルシウム
イオンをキレートする方法38，39）または酵素を架橋・変
性する方法40）が挙げられる。一方，Bについては脱
灰された後のコラーゲンをカルボジイミドやジアミン
類，タンニン類などを用いて架橋・修飾することでコ
ラーゲンへのMMPs活性へ抵抗性を付与する方法を
検討・研究を進めている。

Ⅴ．今後の研究の展開
　修復物―象牙質界面の劣化は様々な要因が重なった
結果であり，今後接着性修復材料の長期耐久性を向上
させるにあたってそれぞれの要因を究明し，対応する
必要がある。これらの基礎研究が臨床に反映されるよ
うに，さらなる研究を遂行していく所存である。
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