
緒 言

近年，保存修復学分野において，ミニマルインターベ

ンション（MI）の概念（Tyas et al.，２０００）の普及ととも

に接着性修復材料の開発が著しく進展した．従来から，

「浸透性」，「接着性」に重点をおいた接着性材料の開発

が進んでいたが，最近では，抗菌性モノマーの配合によ

って接着界面の耐久性向上をめざした接着性修復材料が

登場し（Imazato et al.，１９９７）材料開発の視点が抗う蝕

性をはじめとする「機能性」に移行してきた．

しかし依然，修復物の脱落や二次う蝕等の不快事項が

発生している．これまでに，歯面処理後の脱灰象牙質コ

ラーゲンにボンディング材が浸透しないナノスペースが

存在し，経時的に露出コラーゲンおよびそれに接するボ

ンディング材の加水分解が起こり，接着界面の崩壊が引

き起こされることが報告されている（Sano et al.，１９９９；

Hashimoto et al.，２０００；２００３；De Munck et al.，２００３；

Nishitani et al.，２００６）．

そこで，象牙質再石灰化誘導活性を有する接着性モノ

マーを配合した修復材料を用いてナノスペースを石灰化

物で緊密に封鎖することにより，修復材料の耐久性を向

上させることができると考え，新規の接着性モノマーを

開発するという着想に至った．

本研究では，象牙質再石灰化を目的として新規に開発

した接着性モノマーの石灰化誘導能について，モデル脱

灰象牙質基質の石灰化能と比較・検討した．また，新規

開発接着性モノマーを配合したレジンを試作し，微小引

張試験を行うことによって象牙質に対する接着強さの検

討を行った．さらに，走査型電子顕微鏡（SEM）を用

いた接着界面の観察を行い，新規開発接着性モノマー配

合の影響に関して検討を行った．

材料と方法

１．in vitro石灰化誘導実験

接着システムにおいて従来から使用されている接着性

モノマーとして４METおよび４META，新規開発接着性

モノマーとしてAK－１００およびTSM－４７を実験に用い

た．モデルリンタンパク質として卵黄由来のホスビチン

（Sigma Chem. Co.）を用いた．これをジビニルスルフォ

ン（Sigma Chem. Co.）を用いてアガロースビーズ

（Sepharose４B, GE Healthcare Bio-Science）に架橋結合し

（Lihme et al.，１９８６），ホスビチン－アガロースビーズ複

合体（モデル脱灰象牙質基質，以下PV）を作製した．

これらをHepes−KCl buffer（pH７．４０）に加え２０％（w/

v）溶液を作製し，さらにハイドロキシアパタイトに対

する過飽和度３．８５x１０７を有するカルシウム－リン酸溶液

中（Plummer et al.，１９８４）で３７℃にてインキュベートし

た．それぞれの試料により誘導されたミネラル中のカル

シウム量を０，１，２，５，８，１２，２４時間後に原子吸

光分析法（５１００，Perkin−Elmer, U.S.A．）により測定し，

接着性モノマーおよびPVによる石灰化誘導時間を計算

した（Saito et al.，１９９７）．SEM（SSX－５５，島津製作

所）により誘導された石灰化物の形態学的な観察を行

い，さらにX線回折法により結晶学的な分析を行った

（Rint２０００，理学電気）．

２．in vitro接着試験

う蝕のないヒト大臼歯２２歯を用いた．抜去歯の歯冠中

央部を歯軸に対して垂直に精密低速切断機（Isomet, low

speed saw, Buehler）を用いて切断し，健全な象牙質を露

出させた後，表面を＃３２０の耐水研磨紙を用いて３０秒間

研削した．４－META/MMA−TBBレジン（スーパーボ

ンドC&B，サンメディカル）のポリマー粉末に新規開

発接着性モノマーAK－１００およびTSM－４７をそれぞれ０

（コントロール），５，１０，３０，５０，７０％配合したものを

象牙質表面に指示書通りに塗布し，１×１×１cmのア

クリル棒を乗せて硬化させ接着試料を調製した．試料を

水中で２４時間浸漬した後，接着試料を歯軸に対して平行

に硬組織薄切器を用いて厚さ約１mmに切断し，接着面
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積が１�になるように試料をスティック状に切断した．

その後，シアノアクリレート接着材（モデルリペアー

Ⅱ，デンツプライ三金）を用いてデバイスに接着し，万

能試験機（EZ test，島津製作所）を用いて，クロスヘッ

ドスピード１mm/minにて微小引張接着強さの測定を行

った．それぞれの群につき１５個の試験片を測定し，引張

接着強さを求めた．得られたデータはtwo−way ANOVA

とTukeyの多重比較検定により有意水準５％で統計処理

を行った．さらに，同様に接着させた試料を精密低速切

断機で接着界面に対して垂直に切断し，アルミナバフ研

磨して６N塩酸処理，１％次亜塩素酸ナトリウム処理を

行い，イオンコーターで金蒸着後に接着界面のSEM観

察を行った．

結果および考察

１．in vitro石灰化誘導実験

PV群およびAK－１００群では２４時間後にカルシウム量

の上昇が認められたが，TSM－４７群，４MET群，４META群

では認められなかった．PV群およびAK－１００群による

石灰化誘導時間を計算したところ，それぞれ５．００時間お

よび２．０１時間であり，AK－１００がより迅速に石灰化を誘

導した．SEM観察において，PV群およびAK－１００群で

は２４時間後に板状の結晶が確認されたが，TSM－

４７，４MET，４METAでは観察されなかった．また，

PVとAK－１００により２４時間後に誘導された石灰化物のX

線回折パターンから，石灰化物はハイドロキシアパタイ

トであると同定された．

これらのことから，象牙質再石灰化においてAK－１００

が強力な誘導因子となり得ることが示唆された．

２．in vitro接着試験

AK－１００群における接着強さは，配合率０％，５％お

よび１０％でそれぞれ２８．３，２５．６および２７．３MPaであり有

意差は認められなかった（P＞０．０５）．またこれらは配

合率３０％，５０％および７０％と比較して有意に高い値を示

した（P＜０．０５）．同様に，TSM－４７群における接着強

さも，配合率０％，５％および１０％でそれぞれ２８．３，

２７．５および２７．３MPaであり有意差は認められなかった

（P＜０．０５）．またこれらは配合率５０％，７０％と比較して

有意に高い値を示した（P＞０．０５）．さらに，AK－１００群

とTSM－４７群の間では，同じ配合率間で有意差は認め

られなかった（P＞０．０５）

SEM観察では，５％および１０％AK－１００配合レジンの

象牙質接着界面はコントロールと同様に良好な接着状態

が観察できた．しかし３０，５０および７０％AK－１００配合レ

ジンの象牙質接着界面は，コントロールおよび５，１０％

AK－１００配合レジンの接着界面と比較して短いレジンタ

グが観察された．特に７０％AK－１００配合レジンにおいて

は，象牙質への浸透が不十分で，レジンタグが崩壊して

おり，レジンタグが長さ２µm程度しか観察されなかっ

た．さらに接着界面において多孔質な欠陥構造が認めら

れた．

結 論

象牙質再石灰化を目的として新規に開発したレジンモ

ノマーのin vitro石灰化誘導能について，モデル脱灰象

牙質基質の石灰化能と比較・検討した．また，新規開発

モノマーを配合した４－META/MMA−TBBレジンを試

作し，微小引張試験によって象牙質に対する接着強さの

検討を行った．さらに，SEMを用いた接着界面の観察

を行い，新規開発モノマー配合の影響に関して検討を行

った．

以上の実験から，次の結論が得られた．

１）in vitro石灰化誘導実験系において，新規開発モノ

マーAK－１００がモデル脱灰象牙質基質（PV）より速

やかにハイドロキシアパタイトを誘導した．

２）微小引張試験において，新規開発モノマーAK－１００

およびTSM－４７の配合率が５％と１０％の時に，コン

トロールの４－META/MMA−TBBレジンと同等の高

い接着強さを示した．配合率が上昇するにしたがって

接着強さが有意に低下した．

３）象牙質接着界面SEM観察において，３０％，５０％およ

び７０％AK－１００配合レジンの象牙質接着界面には多孔

質な欠陥構造が認められ，さらにレジンタグの形成が

不完全な像が認められた．

４）これらの結果から，新規開発接着性モノマーAK－

１００が象牙質接着界面においてAK－１００が脱灰象牙質

の再石灰化を促進する可能性が示唆され，AK－１００配

合４META/MMA−TBBレジンのAK－１００至適濃度は

１０％であることが示唆された．
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