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概 要 

セルフエッチングシステムは機能性モノマーを含有することを特徴としており，その歯

質接着性の多くの部分をこのモノマーに依存している。機能性モノマーは，歯質の脱灰と

ともにハイドキシアパタイト（HAp）と反応して化学的接着性の獲得に寄与している。と

くに，機能性モノマーの 10-methacryloyloxydecyl dihydrogen phosphate（MDP）は，その優

れた接着性能から多くの接着システムに採用されている。また，MDP 含有セルフエッチン

グアドヒーシブは，接着界面直下にABRZ（acid-base resistant zone）を形成するとされてお

り，辺縁性二次齲蝕の予防あるいは接着耐久性の向上が期待されている。しかし，口腔内

で負荷される機械的劣化因子に対する機能性モノマーMDP の効果については不明な点が

多い。 

そこで著者は，セルフエッチングアドヒーシブに使用される機能性モノマーMDP の有無

が，エナメル質の接着耐久性に及ぼす影響について，長期水中保管後に接着疲労耐久性試

験を行うことで検討した。また，アドヒーシブ塗布面の表面自由エネルギーを測定すると

ともに接着界面および試験終了後の破断面の走査電子顕微鏡（SEM）観察を行った。 

供試したアドヒーシブは，MDPを含有した市販製品のClearfil Bond SE ONE（SE, Kuraray 

Noritake Dental）およびSEと同じ成分に調整しつつMDP未含有とした試作セルフエッチング

アドヒーシブ（EX, Kuraray Noritake Dental）を用いた。また，リン酸エッチング剤として

Ultra-Etch（Ultradent）を，光重合型コンポジットレジンとしてはClearfil AP-X（Kuraray Noritake 

Dental）を用いた。被着歯面としては，抜去歯の歯冠部を近遠心的に切断し，常温重合型レ

ジンを用いて，真鍮リング内に包埋した。次いで，エナメル質平坦面が得られるようにモデ
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ルトリマーを用いて唇側中央部を研削した。さらに，耐水性シリコンカーバイドペーパーの

# 4,000まで順次研削し，被着歯面とした。アドヒーシブの塗布に際しては，いずれのアドヒ

ーシブにおいてもリン酸エッチングを15秒間行った（pre-etching）後にアドヒーシブを塗布

することとした。すなわち，pre-etchingされたエナメル質面にアドヒーシブを塗布し，マイ

ルドエアブロー後に，10秒間照射した。次いで，内径 2.36 mm，高さ 2.5 mmのステンレス

製モールドをアドヒーシブ塗布面にクランプを用いて静置し，コンポジットレジンを填塞し

て40秒間照射を行い，これを接着試片とした。これらの試片は，37℃精製水中に24時間，6

ヵ月および1年間保管した後に，剪断接着強さ（以後，接着強さ）および接着疲労強さ（以

後，疲労強さ）を求めた。 

接着強さの測定は，接着試片に対して，万能試験機（ElectroPuls E1000，Instron）を用い

て，クロスヘッドスピード毎分 1.0 mm の条件で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，その破壊形式を分類評価した。なお，試片の数は各条件について

それぞれ 15個とした。 

疲労強さの測定は，接着強さ試験と同様に試片を製作し，エレクトロダイナミック試験

機を用いて staircase method を応用して行った。すなわち，得られた接着強さの約 50～60%

の値の荷重を 10 Hz の正弦波で繰り返し 50,000 回試片に負荷した。その際，規定回数に達

する前に試験片が破断した場合と，破断することなく経過した場合で，段階的に荷重負荷

を変動させた。最終的に，試験片の脱落個数および負荷荷重からその接着疲労耐久強さを

求めた。なお，試験後の試験片については，接着強さ試験と同様に破壊形式を分類評価し

た。さらに，疲労試験終了後の破断面と接合界面について，通法に従って SEM観察した。
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なお，試片の数は各条件についてそれぞれ 30個とした。 

表面自由エネルギーの測定は，接着試験と同様の条件で処理した照射前のアドヒーシブ

塗布面を，アセトンおよび蒸留水で 15 秒間交互洗浄を 3回繰り返して行い，これを表面自

由エネルギー測定用試片とした。表面自由エネルギーが既知の液体として 1-ブロムナフタ

レン，ジヨードメタンおよび蒸留水を使用した。接触角の測定は，全自動接触角計（Drop 

Master DM 500，協和界面科学）を用い，セシルドロップ法でそれぞれの液滴を 1 μl滴下し，

装置に付属するソフトウェア（FAMAS，協和界面科学）を用いてӨ/2 法で測定を行った。

なお，各条件における試片数は 10個とし，研削未処理面およびリン酸エッチング処理面に

ついても同様に測定を行った。 

その結果，水中保管 6ヵ月および 1 年では，SE が EX に比較して有意に高い接着強さを

示し，疲労強さにおいても同様であった。接着耐久性の観点から SE が EX に比較して良

好な成績を示した理由としては，HAp と MDP の強固な化学的接着系の形成が関与してい

るものと考えられた。このことは，表面自由エネルギーを構成する各成分の比較において

も，SE は EX および pre-etch 条件のベースラインに比較して水素結合性成分（γS
h）が有意

に低い値を，双極子成分（γS
p）は高い値を示したことからも推察できる。したがって，

MDP の存在によって HAp との化学的結合が形成され，これが長期水中浸漬に伴って生じ

る加水分解および動的疲労に対する高い抵抗性を示したものと考えられた。 

アドヒーシブ塗布に先立って行うリン酸エッチングは，エナメル質への接着性を獲得す

るうえで確実な歯面処理法とされてきた。本実験の結果からも，MDP を含有しない EXは

水中保管 24 時間で，SE と同等な接着強さおよび疲労強さを示すとともに，保管期間を延
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長しても安定した接着耐久性を示した。このことからも，リン酸エッチングで生じたエナ

メル質粗糙面にアドヒーシブが浸透，重合硬化することによって得られた投錨効果が，高

い初期接着強さとともに経時的にも安定した接着性の獲得に寄与したものと考えられた。

一方，SE と EX で得られた成績を比較すると，とくに長期水中浸漬させた試片において

SE が有意に高い値を示した。したがって，エナメル質接着においてリン酸エッチングの効

果には高いものがあるものの，さらに安定した接着耐久性を獲得するためには機能性モノ

マーであるMDP の存在は欠かせないことが示された。 

本実験の結果から，MDP 含有アドヒーシブは，MDP 未含有アドヒーシブに比較して優

れたエナメル質接着耐久性を示すことが判明した。また，MDP と HAp の反応によってエ

ナメル質表面は疎水性を示すことが明らかとなり，この表面改質が接着耐久性の向上に寄

与した可能性が示唆された。一方，MDP 未含有のアドヒーシブにおいてもリン酸エッチン

グを行うことで安定した接着性を示したところから，機能性モノマーを含有するシングル

ステップセルフエッチングアドヒーシブの臨床使用に際しては，エナメル質歯面処理とし

てリン酸エッチングを併用することが推奨される。 

 

本論文は，原著論文 Tsuchiya K, Takamizawa T, Barkmeier WW, Tsubota K, Tsujimoto A, 

Berry TP, Erickson RL, Latta MA, Miyazaki M. Effect of a functional monomer (MDP) on 

the enamel bond durability of single-step self-etch adhesives. Eur J Oral Sci 2016; 124: 96-102.を基

幹論文とし，表面自由エネルギーの実験データを新たに加えることによって総括したもの

である。 
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緒  言 

歯質接着システムのうち，セルフエッチングシステムは簡便な操作性とともにテクニッ

クセンシティビティが少ないことなどから，コンポジットレジン修復に広く応用されてい

る 1-3)。この接着システムは，機能性モノマーを含有することを特徴としており，その歯質

接着性の多くの部分をこのモノマーに依存している。すなわち，機能性モノマーは歯質の

脱灰とともにハイドキシアパタイト（HAp）と反応して化学的接着性の獲得に寄与してい

る 4,5)。とくに，機能性モノマーのひとつである 10-methacryloyloxydecyl dihydrogen phosphate

（MDP）は，優れた接着性を示すことから多くの接着システムに採用されている。MDP

とHAp との化学的反応は，臨床的に妥当な時間でカルシウム塩を形成し，HAp 表面にナ

ノレイヤリング構造を構築することで安定した接着性を示す 6-8)。また，MDP 含有セルフ

エッチングアドヒーシブは，接着界面直下にABRZ（acid-base resistant zone）を形成すると

されており，辺縁性二次齲蝕の予防あるいは接着耐久性の向上が期待されている 9-11)。し

かし，セルフエッチングアドヒーシブシステムにおいて，口腔内で負荷される機械的劣化

因子に対する機能性モノマーMDP の効果については不明な点が多い。 

歯質接着性材料の評価には，剪断あるいは引張りなどによる接着試験が用いられている

12,13)。これらの試験法は，接着試片破断時における最大応力からその接着性を評価してい

る。しかし，口腔内において修復物に負荷される荷重は，破断に至る以下の繰り返し荷重

で生じるとされ，接着界面近傍に生じる修復材の塑性変形あるいは微小亀裂の発生と進展

は，一定荷重負荷試験によるものとは異なるとされている 14)。したがって，接着システム

の接着耐久性の評価には，試験試片に繰り返し荷重を負荷する動的疲労試験 15-17)による評
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価も必要と考えられる。 

そこで著者は，セルフエッチングアドヒーシブに使用される機能性モノマーMDP の有無

が，エナメル質の接着耐久性に及ぼす影響について，長期水中保管後に接着疲労耐久性試

験を行うことで検討した。また，アドヒーシブ塗布面の表面自由エネルギー測定を行うと

ともに接着界面および試験終了後の破断面の走査電子顕微鏡（SEM）観察を行った。 

 

材料および方法 

1．材料および可視光線照射器 

供試したアドヒーシブは，MDP を含有した市販製品の Clearfil Bond SE ONE （SE, 

Kuraray Noritake Dental）および SEと同じ成分に調整しつつMDP 未含有とした試作セルフ

エッチングアドヒーシブ（EX, Kuraray Noritake Dental）を用いた（Table 1）。また，リン

酸エッチング剤として Ultra-Etch（Ultradent）を，光重合型コンポジットレジンとしては

Clearfil AP-X（Kuraray Noritake Dental）を用いた。可視光線照射器としては，Spectrum 800

（Dentsply Caulk）を，その光強度が 600 mW/cm2以上であることをCuring Radiometer（Model 

100, Kerr）で確認して使用した。 

2．接着試験 

1）被着歯面の調整 

ヒト抜去大臼歯の歯根部を除去した後，歯冠部を近遠心的に切断し，常温重合型レジン

を用いて直径 25 mm の真鍮リングに包埋した。次いで，直径 4～5 mm のエナメル質平坦

面が得られるようにモデルトリマーを用いて唇側中央部を研削した。さらに，この面を耐
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水性シリコンカーバイドペーパーの# 4,000 まで順次研削し，これを被着エナメル質面とし

た。 

なお，本研究の実施にあたっては，日本大学歯学部倫理委員会の承認を得ている（倫許

2015－06）。 

2）接着試片の製作 

アドヒーシブの塗布に際して，EXではセルフエッチング効果が望めないところから，い

ずれのアドヒーシブにおいてもリン酸エッチングを15秒間行った（pre-etching）後に，アド

ヒーシブを塗布することとした。すなわち，pre-etchingされたエナメル質面にアドヒーシブ

を塗布し，マイルドエアブローを行った後に10秒間照射した（Table 2）。次いで，内径 2.36 

mm，高さ 2.5 mmのステンレス製モールドをアドヒーシブ塗布面にクランプを用いて静置し，

コンポジットレジンを填塞して40秒間照射を行い，これを接着試片とした。これらの接着試

片は，37℃精製水中に24時間，6ヵ月および1年間保管した後に，剪断接着強さを測定すると

ともに，残りの試片を疲労試験に供することで，接着疲労強さ（以後，疲労強さ）を求めた。 

3）剪断接着強さ（Shear Bond Strength: SBS）の測定 

所定の保管期間が終了した接着試片に対して，エレクトロダイナミック試験機

（ElectroPuls E1000，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（以後，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

破壊形式を知るために実体顕微鏡を用いて 20 倍の倍率でエナメル質側およびレジン側破

断面を観察し，界面破壊，エナメル質あるいはコンポジットレジンの凝集破壊および混合

破壊として分類した。なお，試片の数は各条件についてそれぞれ 15個とした。 
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4）疲労強さ（Shear Fatigue Strength: SFS）の測定 

疲労試験は，所定の保管期間が経過した接着試片に対し，万能試験機を用いて staircase 

methodを応用して行った 18)。すなわち，得られた接着強さの約 50～60%の値の荷重を 10 Hz

の正弦波で，波形最下点が最大負荷荷重とした条件で繰り返し 50,000 回試片に負荷した。

その際，規定回数に達する前に試験片が破断した場合は，初期荷重の 10%を減じた荷重を

次の試験片に負荷し，逆に破断することなく経過した場合は，荷重を増加することで段階

的に荷重負荷を変動させた。最終的に，試験片の脱落個数および負荷荷重からその疲労強

さを求めた。なお，試験後の試片については，接着強さ試験と同様に破壊形式を分類評価

し，試片の数は各条件についてそれぞれ 30 個とした。 

3．SEM観察 

接合界面の SEM観察には，接着試験用試片と同様に製作した試片を 24 時間水中保管し

た後，エポキシ樹脂に包埋したものを用いた。樹脂が硬化した後，硬組織精密低速切断機

（Isomet-400，Buehler）を用いて注水下で縦断し，この面をダイヤモンドペーストの粒径

0.25 μm まで順次研磨して観察面とした。これらの試片は，通法に従って tert-ブタノール上

昇系列に順次浸漬した後，臨界点乾燥（凍結乾燥機，Model ID-3，エリオニクス）を行っ

た。次いで，加速電圧 1.0 kV，イオン流密度 1.2 mA/cm2の条件でアルゴンイオンエッチン

グ（EIS-200 ER，エリオニクス）を 40 秒間行い，金蒸着を施して，接合界面観察用試片と

した。また，疲労試験終了後の破断面の SEM 観察は，レジン側破断試片を 3 分間超音波

洗浄した後，イオンコーター（Quick Coater Type SC-201，サンユー電子）で金蒸着を施し

た。これらの試片は，フィールドエミッション SEM（ERA-8800 FE，エリオニクス）を用
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いて加速電圧 10 kV の条件で観察した。 

4．表面自由エネルギーの測定 

表面自由エネルギーの測定は，接着試験と同様の条件で処理した照射前のアドヒーシブ

塗布面を，アセトンおよび蒸留水で 15 秒間交互洗浄を 3回繰り返して行い，これを表面自

由エネルギー測定用試片とした。表面自由エネルギーが既知の液体として 1-ブロムナフタ

レン，ジヨードメタンおよび蒸留水を使用した（Table 3）。接触角の測定は，全自動接触

角計（Drop Master DM 500，協和界面科学）を用い，セシルドロップ法でそれぞれの液滴

を 1 μl 滴下し，装置に付属するソフトウェア（FAMAS，協和界面科学）を用いて θ/2 法で

測定を行った。なお，各条件における試片数は 10 個とし，未処理面およびリン酸エッチン

グ処理面についても同様に測定を行った。 

表面自由エネルギーと接触角のとの関係は，接着仕事量を WSL，液体の表面自由エネル

ギーを γL，個体の表面自由エネルギーを γS および接触角を θ としたとき，次に示す拡張

Fowkes の理論式で定義される 19)。 

WSL = γL + γS – γSL = γL (1 + cosθ) 

この拡張 Fowkesの理論式を用いて，各条件における表面自由エネルギー(γS)を分散(γS
d)，

双極子(γS
p)および水素結合(γS

h)の各成分を，次に示す理論式から算出した。 

γSL = γL + γS – 2 (γL
d・γS

d)1/2–2 (γL
p・γS

p)1/2 – 2 (γL
h・γS

h)1/2 

γL = γL
d + γL

p + γL
h 

γS = γS
d + γS

p + γS
h 

5．統計処理 
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接着強さについては，等分散性を確認した後，二元配置分散分析および Turkey HSD test

を用いて有意水準 5%の条件で統計分析を行った。また，疲労強さに関しては，modified t-test

および Bonferroni correction を用いて有意水準 5%の条件で統計処理を行った。また，表面

自由エネルギーについては，等分散性を確認した後，一元配置分散分析および Turkey HSD 

test を用いて有意水準 5%の条件で統計分析を行った。 

 

成  績 

1. 接着強さ 

各アドヒーシブにおける接着強さの成績を Table 4 に示した。二元配置分散分析の結果

から，接着システムおよび水中保管期間は接着強さに影響を及ぼす有意な因子であり（p < 

0.001），それぞれの因子の相互作用についても有意差が認められた（p < 0.001）。 

各アドヒーシブにおけるエナメル質接着強さは，SE では 41.8～52.8 MPa，EX では 37.2

～39.4 MPa であった。SE の 6-mo および 1-yr 群は，24-h 群に比較して有意に高い接着強さ

を示したものの，6-moおよび 1-yr 群間に有意差は認められなかった。一方，EX の接着強

さは，6-mo 群で高い値を示したものの，いずれの水中保管期間においても有意差は認めら

れなかった。また，SE および EX 間においては，24-h 群では有意差は認められないものの，

他の保管期間では SEは EX に比較して有意に高い接着強さを示した。 

2．疲労強さ 

各アドヒーシブの接着疲労強さの成績を Table 5 に示した。すなわち，SE では 18.3～26.1 

MPa，EX では 16.0～17.1 MPa であり，いずれのアドヒーシブにおいても各保管期間にお
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ける疲労強さは接着強さと同様の傾向を示した。すなわち，SE の 6-mo および 1-yr 群は，

24-h 群に比較して有意に高い疲労強さを示したものの，6-mo および 1-yr 群間に有意差は

認められなかった。一方，EX においてはいずれの水中保管期間においてもその接着強さ

に有意差は認められないものの，保管期間の延長に伴ってその疲労強さは低下する傾向を

示した。 

3．破壊形式 

接着強さ試験終了後の破断面における破壊形式を Table 6 に示した。すなわち，EXにお

ける破壊形式は，いずれの保管期間においても界面破壊が大勢を占めた。一方，SE ではい

ずれの試験法においても 6-mo 群でエナメル質の凝集破壊が他の保管期間に比較して多か

った。 

4．SEM観察 

SE におけるエナメル質接合界面の代表的な SEM 像を Figs. 1, 2 に示す。いずれのアドヒ

ーシブにおいてもその接合状態は良好であり，エナメル小柱およびレジンタグの形成が明

瞭に観察された。アドヒーシブ層の厚みはいずれのアドヒーシブにおいても，5～7 µm と

ほぼ同様であった。また，アドヒーシブ層内には，密に充填されたナノフィラーが観察さ

れた。 

疲労強さ試験終了後の破断面の代表的なSEM像をFigs. 3～6に示す。低倍率の観察では，

いずれのアドヒーシブにおいても 24-h 群では，アドヒーシブでの界面破壊像として観察さ

れた（Figs. 3a, 5a）。しかし，高倍率の観察では波状の亀裂進展および部分的なエナメル

質における凝集破壊が観察された（Figs. 3b, 5b）。保管期間で比較すると，1-yr 群での破
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断面 SEM像では 24-h群と比較して明らかな形態学的な差異は認められなったものの，波

状の亀裂進展およびエナメル質での凝集破壊は SE に比較して EXでは不明瞭となる傾向

を示した（Figs. 4b, 6b）。 

5．表面自由エネルギーの測定 

アドヒーシブの違いがエナメル質処理面の表面自由エネルギーに及ぼす影響の成績を

Table 7 に示す。ベースラインであるエナメル質研削面およびリン酸エッチング処理面の表

面自由エネルギーは，それぞれ 60.0 mN•m-1および 79.0 mN•m-1であり，リン酸エッチング

によって表面自由エネルギーが有意に高くなった。これは，双極子成分（γS
p）および水素

結合性成分（γS
h）の有意な上昇によるものであった。また，各アドヒーシブにおける表面

自由エネルギーは，SEで 76.8 mN•m-1および EX で 79.1 mN•m-1であり，有意差は認めら

れなかったものの，表面自由エネルギーを構成する各成分で比較すると SE の水素結合性

成分（γS
h）は，EXに比較して有意に低い値を示した。 

 

考  察 

コンポジットレジンに用いられる接着システムの耐久性の評価に関しては，口腔内に充

填された修復物を観察するという臨床的研究が最も重要と考えられている 15)。しかし，観

察項目，術者および観察者の標準化，患者選択，観察期間，あるいは経済的側面などの観

点から，臨床的研究の実施については課題も多いのが現状である 15)。一方，多様な劣化因

子が存在する口腔内環境の複雑な相互作用を実験室環境で規格化し，これを再現するには

限界があるのも事実である。そのため，実験室環境において行われる劣化試験においては，
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特定の因子に着目した耐久性試験が行われてきた 20-25)。口腔内環境における劣化因子とし

ては，口腔内細菌が産生する酸による脱灰，レジン成分の加水分解あるいは歯質の変性な

どの化学的な因子とともに，咬合などによって生じる繰返し荷重による疲労などが挙げら

れる 26-30)。これらの接着耐久性に及ぼす因子を負荷した検討はこれまでも多くあったもの

の，長期水中保管後の試験片に対して咀嚼によって生じる動的疲労を勘案した研究報告は

文献渉猟の範囲では見当たらない。 

そこで著者は，一定期間水中に保管した接着試片に，口腔内で生じる繰り返し荷重をシ

ミュレートした疲労耐久性試験を行うことで，セルフエッチングアドヒーシブに含有され

ている機能性モノマーMDP の接着耐久性に及ぼす影響について検討した。 

その結果，水中保管 24 時間で比較すると，SE と EX との間に有意差は認められなかっ

たものの，水中保管 6ヵ月および 1 年では，SE が EX に比較して有意に高い接着強さを示

し，疲労強さにおいても同様の傾向を示した。このように，接着耐久性という観点から SE

が EX に比較して良好な成績を示した理由としては，HAp と MDP の強固な化学的接着系

の形成が関与しているものと考えられた 4,6-8)。この接着系の形成は，表面自由エネルギー

を構成する各成分の比較においても，SE は EX および pre-etch 条件のベースラインに比較

して水素結合性成分（γS
h）が有意に低い値を，双極子成分（γS

p）は高い値を示したことか

らも推察できる。すなわち，リン酸エッチングによってHApの水酸基が配向することでエ

ナメル質の水素結合性成分（γS
h）は上昇し，親水性に富んだエッチング処理面が形成され

る 31)。この処理面にMDP を含有する SE が塗布されることで，機能性モノマーの反応基が

HAp の水酸基と反応することで水素結合性成分（γS
h）が減少したものと考えられる 31)。し
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たがって，機能性モノマーである MDP の存在によって HAp との化学的結合が形成され，

これが長期水中浸漬に伴って生じる加水分解および動的疲労に対する高い抵抗性を示した

ものと考えられた。 

EX においてはいずれの保管期間においても接着強さおよび疲労強さに有意差は認めら

れなかったものの，SE では水中保管 6 ヵ月後の値は，24 時間値に比較して有意に向上し

た。このことは，接着界面を構成するアドヒーシブ層の機械的性質が後重合によって向上

したこと，あるいは機能性モノマーMDP と HAp との化学的結合が時間経過とともにさら

に強固なものとなった可能性などが考えられた 32)。 

アドヒーシブ塗布に先立って行う pre-etchingは，エナメル質への接着性を獲得するうえ

で最も確実な歯面処理法とされる 33-35)。本実験の結果からも，MDP を含有しない EX は，

水中保管 24時間で SEと同等な接着強さおよび疲労強さを示すとともに，保管期間を延長

しても安定した接着耐久性を示した。リン酸エッチングの効果としては，清掃作用，粗糙

化作用，極性化作用およびヌレ性の向上が挙げられる 33-35)。本実験で使用したリン酸エッ

チング材を用いると，エナメル質の脱灰深さは，エッチング 15 秒間で約 20～25 μm であ

ったと報告されている 36)。こうして形成された粗糙面にアドヒーシブが浸透，重合硬化す

ることによって得られた投錨効果が，高い初期接着強さとともに経時的にも安定した接着

性の獲得に寄与したものと考えられた。一方，SE と EX で得られた成績を比較すると，と

くに長期水中浸漬させた試片において SE が有意に高い値を示した。したがって，エナメ

ル質接着においてリン酸エッチングの効果には高いものがあるものの，さらに安定した接

着耐久性を獲得するためには機能性モノマーである MDP の存在は欠かせないことが示唆
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された。 

動的疲労の負荷によって生じた接着界面近傍の亀裂先端には，塑性変形領域が形成され，

その大きさは亀裂の進展と破壊とに関連する 37)。そのため，アドヒーシブの厚さが塑性変

形領域に比較して十分に厚い場合では応力を分散させることが可能となるが，比較的薄膜

のアドヒーシブ層を形成するシングルステップセルフエッチングアドヒーシブでは，破壊

抵抗性の観点からは不利になる可能性がある。また，X 線解析によって MDP と歯質 HAp

との反応生成物を観察した報告 7) によると，エナメル質におけるナノレイヤリング構造は

象牙質に比較して薄く，その化学的反応性も低いとされている。したがって，シングルス

テップセルフエッチングアドヒーシブのエナメル質接着耐久性に関しては，機能性モノマ

ーの存在とともにリン酸エッチングを行うことによって相乗的に向上することが示唆され

た。 

本実験の結果から，MDP を含有するアドヒーシブでは，これを含まないアドヒーシブに

比較して優れたエナメル質接着耐久性を示すことが判明した。また，MDP と HAp の反応

によってエナメル質表面の界面科学的性質は疎水性を示すようになることが明らかとなり，

この表面改質が接着耐久性の向上に寄与する可能性が示唆された。一方，MDP 未含有のア

ドヒーシブにおいてもリン酸エッチングを行うことで安定した接着性を示したところから，

機能性モノマーを含有するシングルステップセルフエッチングアドヒーシブの臨床使用に

際しては，エナメル質歯面処理としてリン酸エッチングを併用することが推奨されること

が示唆された。 
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結  論 

機能性モノマーMDP の有無がエナメル質接着耐久性に及ぼす影響について，長期水中保

管後の接着疲労耐久性試験によって検討した結果から，以下の結論を得た。 

1. 機能性モノマーMDP を含有するアドヒーシブの接着強さおよび疲労強さは，水中保管

6 ヶ月以上の条件でMDP を含有しないアドヒーシブに比較して有意に高い値を示した。 

2. 機能性モノマーMDP を含有しないアドヒーシブの破壊形式は，いずれの保管期間にお

いても界面破壊が大勢を占めた。一方，機能性モノマーMDP を含有するアドヒーシブ

の水中保管 6 ヵ月条件は，エナメル質における凝集破壊が他の保管期間に比較して多

かった。 

3. 接着界面の SEM観察から，いずれのアドヒーシブにおいてもその接合状態は良好であ

り，エナメル小柱およびレジンタグの形成が明瞭に観察された。また，試験終了後の

破断面の観察から，いずれのアドヒーシブおよび保管期間においてもその破断面に明

瞭な形態学的な差異は認められなかった。 

4. 機能性モノマーMDP を含有するアドヒーシブ処理面の水素結合性成分（γS
h）は，リン

酸エッチングのベースラインおよび MDP を含有しないアドヒーシブに比較して有意

に低い値を示した。 

5. リン酸エッチングによって研削エナメル質面の表面自由エネルギーは有意に上昇した。

とくに，双極子成分（γS
p）および水素結合性成分（γS

h）の有意な上昇が認められた。 
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