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2020 年 6 月から，大臼歯全部金属冠での歯冠修復において健康保険の JIS2 種チ

タンの適用が認められた．今後はわが国での歯冠補綴への需要が急速に高まることが

見込まれる．一方で，金銀パラジウム合金とタイプ３金合金は貴金属合金であるのに対

し，チタンは非貴金属に分類されることから，チタンの合着用材料との接着挙動につい

ては従来歯冠修復で広く使用されてきた金銀パラジウム合金や金合金とは異なるものと

推測される． 

そこで本研究の目的は，鏡面研磨された JIS2 種チタン表面に対する各種市販合着

用セメントの引張接着強さを検討し，金銀パラジウム合金および金合金への引張接着

強さと比較することである． 

3 種類の歯冠修復用合金・金属（JIS 第 2 種鋳造用チタン，12％金銀パラジウム合金，

およびタイプ 3 金合金）平坦面を鏡面研磨し，表面処理後に合着用コンポジットレジン

セメント（パナビア®V5，クラレノリタケデンタル），コンポジット系接着性レジンセメント（リ

ライエックス TM アルティメット，3M ESPE），4-META/MMA-TBB 系接着性レジンセメ

ント（スーパーボンド®，サンメディカル），合着用従来型グラスアイオノマーセメント（ハイ

－ボンドグラスアイオノマーCX，松風）のいずれかを用いてステンレス棒を接着した．な

お表面処理にはパナビア V5 の場合ではクリアフィル®セラミックプライマープラス（クラレ

ノリタケデンタル）またはアロイプライマー（クラレノリタケデンタル）のいずれかを， リライ

エックスアルティメットではスコッチボンド TM ユニバーサルアドヒーシブ（3M ESPE）を，

スーパーボンドでは V-プライマー（サンメディカル）をそれぞれ塗布した．各接着試験片

は接着後，10 分間大気中にて静置保管し，その後 37℃蒸留水中に浸漬，保管した．

24 時間経過後，万能試験機を用いてクロスヘッドスピード 1.0mm/min の条件で引張

接着試験を行った（n=10）．またチタン鏡面研磨面ではスーパーボンドの応用方法の相

違についても検討した． 

12％金銀パラジウム合金の場合，V-プライマー/スーパーボンドでの接着が最も高い

接着強さを示した（27.8±5.2MPa）．タイプ３金合金の場合においても V-プライマー/ス

ーパーボンドでの接着で最も高い接着強さを示した（6.3±3.3MPa）が，その値は 12％

金銀パラジウム合金の場合よりも大幅に低かった．JIS２種チタンの場合も同様に，V-プ

ライマー/スーパーボンドでの接着で最も高い接着強さを示した（7.0±2.7MPa）．またス

ーパーボンド使用時に被着面に対してあらかじめ活性化液（クイックモノマー（5％

4-META + 95％MMA）とキャタリストV（TBB-O）の混合液）を塗布した場合で特に最も

高い接着強さを示した．このことから，活性化液を先に塗布することで 4-META のカル

ボキシ基がチタン表面と結合し，さらに筆積みによる応用で活性化液との馴染みも向上

したものと思われた． 

本研究結果から以下の結論が得られた． 

1. 12%金銀パラジウム合金に対してイオウ含有モノマーVBATDT を含有したプライ

マーで表面処理を施した場合，4-META/MMA-TBB 系レジンセメントを用いること

で高い接着強さが得られたが，コンポジットレジン系セメントを用いても接着性の向



上効果は認められなかった． 

2. タイプ３金合金の鏡面研磨面に対する貴金属用プライマーの接着性向上効果は

12%金銀パラジウムのそれに対して低かった． 

3. JIS2 種チタンに対して本研究で検討した各種表面処理は，いずれも 12%金銀パ

ラジウム合金に対してイオウ含有モノマーVBATDT を含有したプライマーで表面

処理を施した場合の引張接着強さに比べて小さかった． 

4. JIS2 種チタンに対して 4-META/MMA-TBB 系接着性レジンセメントを接着させる

場合，被着金属面に 4-META，MMA，TBB からなる活性化液をあらかじめ塗布

し，その後筆積み法でセメントを応用することで接着向上効果が得られた． 
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The purpose of this study was to investigate the tensile bond strength of various 
commercially-available dental luting cements to the mirror-polished surface of pure 
titanium compared to those of the surface of Ag-Pd-Cu-Au alloy and gold alloy. Flat 
surfaces of the three different types of metallic dental materials (JIS Grade 2 Titanium, 
12 ％ Ag-Pd-Cu-Au alloy and Type 3 gold alloy) were mirror-polished, surface treated 
and bonded the stainless steel rod using either of resin-based composite luting cement 
[Panavia® V5 (Kuraray Noritake Dental)], adhesive resin-based composite luting cement 
[RelyXTM Ultimate (3M ESPE)], 4-META/MMA-TBB luting cement [Super Bond® (Sun 
Medical)], and conventional glass-ionomer based luting cement [HY-Bond GlasIonomer 
CX (Shofu)]. For Panavia V5, either of Clearfil® Ceramic Primer Plus (Kuraray Norita-
ke Dental) or Alloy Primer (Kuraray Noritake Dental) was applied to the polished metal 
surface before cementing. ScotchbondTM Universal Adhesive and V-Primer was applied 
before using Rely-X Ultimate and Super Bond, respectively. The different application 
methods of Super Bond on tensile bond strength was also investigated. V-Primer / Su-
per Bond indicated the greatest bond strength than the other adhesive for 12％ Ag-Pd-
Cu-Au alloy. Although V-Primer/Super Bond showed the highest bond strength in both 
Type 3 gold alloy, the obtained strength was significantly lower than that for 12％ Ag-
Pd-Cu-Au alloy. For pure titanium, application of the mixture of Quick Monomer (5％ 
4-META + 95 ％ MMA) and Catalyst V (TBB-O) prior to adhering using Super Bond 
obtained the enhancement of bond strength. Within the limitation of this study, it can 
be concluded that the effect of metal priming agent/luting cement to the mirror-polished 
dental metallic material depends on the type of metallic material.
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緒言

歯の硬組織は骨や軟組織と異なり，ひとたび欠損する
と再生することができず，そのためう蝕や歯冠破折など
によって生じた歯の硬組織欠損は何らかの人工物によっ
て補う必要がある．その際，残存した歯質と人工物とが
長期にわたって口腔内で緊密に接合し，歯質の代替とし
て一体化し続けるためには，機械的な維持力や分子レベ
ルでの異種材料間での結合とその長期耐久性が求められ
る．現在では比較的小～中規模の臼歯部歯質欠損に対し
てはコンポジットレジンを直接接着させて形態や機能の
回復を図る，いわゆる minimally invasive restoration が
推奨されている 1 ～ 5）が，咬頭の欠損や歯冠全体の形態
が喪失した場合にはコンポジットレジン，セラミックや
歯科用合金を用いて口腔外で歯冠形態を製作し，合着用
セメントを用いて残存歯質との一体化を図っている 6）．
近年では患者側の審美性への要求の高まりによってコ

ンポジットレジン，セラミックなど歯冠色歯冠修復用材
料が選択される場合が多くなってきた 7，8）．しかしな
がら，これらの材料は一般に脆性材料であるため，歯冠
修復用材料として使用するためにはある一定の厚みが必

要となり，多量の歯質削除を必要とする場合も少なくな
い 9）．一方で歯科用合金では破壊靱性の大きさや展延性
を生かすことも可能であり，使用材料の厚みを薄くする
ことも可能となる．このように，今なお金属材料による
歯冠修復も必要不可欠である．
これまで，金銀パラジウム合金はわが国の保険診療に
おいて，メタルインレーやクラウン・ブリッジをはじめ
とする歯冠修復物，補綴装置のみならず，可撤性義歯
の支台装置などに幅広く使用されてきた．またタイプ 3

金合金はその機械的性質からメタルインレーにはやや不
向きであるが，クラウンやブリッジに応用される．チタ
ンは融点が他の鋳造用歯科用金属材料に比べて高く，そ
のため専用の鋳造設備が必要となるだけでなく，技術的
にも精密鋳造が難しいことから，これまで歯科領域にお
ける応用はあまり普及していなかったが，一方で生体適
合性に優れ，また機械的性質を備えつつも軽量であると
いう利点を有している．また，供給が安定しており比較
的安価であることから，近年では歯冠補綴装置に応用さ
れている 10）．さらに 2020 年 6 月から，大臼歯全部金
属冠での歯冠修復において健康保険の JIS2 種チタンの
適用が認められたことから，今後はわが国での歯冠補綴

本研究の目的は，鏡面研磨された JIS2 種チタン表面に対する各種市販合着用セメントの引張接着強さを検
討し，金銀パラジウム合金および金合金への引張接着強さと比較することである．3 種類の歯冠修復用合金・
金属（JIS 第 2 種鋳造用チタン 12％金銀パラジウム合金，およびタイプ 3 金合金）平坦面を鏡面研磨し，表面
処理後に合着用コンポジットレジンセメント（パナビア ®V5），コンポジット系接着性レジンセメント（リラ
イエックス TMアルティメット），4-META / MMA-TBB 系接着性レジンセメント（スーパーボンド ®），合着
用従来型グラスアイオノマーセメント（ハイ－ボンドグラスアイオノマー CX）のいずれかを用いてステンレ
ス棒を接着した．なお表面処理にはパナビア V5 の場合ではクリアフィル ® セラミックプライマープラスまた
はアロイプライマーのいずれかを， リライエックス TMアルティメットではスコッチボンド TMユニバーサルア
ドヒーシブを，スーパーボンドでは V- プライマーをそれぞれ塗布した．またチタン鏡面研磨面ではスーパー
ボンドの応用方法の相違についても検討した．12％金銀パラジウム合金の場合，V- プライマー / スーパーボン
ドでの接着が最も高い接着強さを示した．タイプ 3 金合金の場合においても V- プライマー / スーパーボンド
での接着で最も高い接着強さを示したが，その値は 12％金銀パラジウム合金の場合よりも大幅に低いもので
あった．JIS2 種純チタンの場合，スーパーボンド使用時に被着面に対してあらかじめ活性化液（クイックモノ
マー（5％ 4-META + 95％ MMA）とキャタリスト V（TBB-O）の混合液）を塗布した場合に接着強さの向上
を認めた．本研究結果から，鏡面研磨された歯冠修復用合金・金属に対する金属用プライマー / 合着用セメン
トの効果は金属材料の種類に依存すると結論付けられた．【顎咬合誌 40（ 3 ）：219-230，2020】
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への需要が急速に高まることが見込まれる．なお，金銀
パラジウム合金とタイプ３金合金は貴金属合金であるの
に対し，チタンは非貴金属に分類されることから，チタ
ンの合着用材料との接着挙動については貴金属とは異な
るものと思われる．しかし，その報告は少ないのが現状
である 11 ～ 14）．
現在，歯科合着用セメントとしてリン酸亜鉛セメント，

ポリカルボキシレートセメント，グラスアイオノマーセ
メント，そしてレジン系セメントが用いられている．こ
のうちリン酸亜鉛セメントは残存歯質と歯冠修復用材料
との間の粗糙面に浸潤し，硬化することで機械的嵌合力
や摩擦力を生じさせる，物理的な接合挙動により両者の
一体化を図ることが可能となる．一方で，ポリカルボキ
シレートセメントやグラスアイオノマーセメントは歯質
に対してわずかに化学的な接合機構も持ち合わせるとさ
れている 11，12）．また，レジン系セメントでは歯質接着
性モノマーを被着面に前処理することによって歯質との
化学的な結合が可能となると言われている 15）．レジン
系セメントを使用した歯科用合金・金属との結合には金
属被着面の粗糙化によって両者の間に生じる機械的嵌合
力と，さきに述べた化学的結合の両者が必要と考えられ
ている．したがって，実際の歯科臨床においては金属被
着面にアルミナサンドブラスト処理を施して微小な粗糙
面を形成，続いて金属接着性を有する機能性モノマー含
有のプライマーを塗布し，その後にレジン系セメントを
作用させるのが一般的である 16 ～ 18）．各種歯科用金属
とレジン系セメントとの接着性の検討においてはサンド
ブラスト処理を施した粗糙面に対して行うのが通法であ
り，機械的嵌合力の影響が少ない，セメント自体の純粋
な接着強さについての報告は少ない 19）．

そこで，本研究では今後歯科臨床での需要が高まるで
あろう JIS 2 種チタンにおける，機械的嵌合力の影響を
小さくした条件下での接着挙動を歯冠修復用金銀パラジ
ウム合金や金合金と比較すべく，鏡面研磨を施した各種
歯冠修復用合金・金属に対して各種市販合着用セメント
との引張接着強さについて検討を行った．その結果，興
味ある知見が得られたので報告する．

材料および方法

1．歯科用金属材料
本研究で使用した歯科用合金・金属を Table 1に示す．

JIS 2種鋳造用チタン（グレード II 純チタン板：新金
属工業：以下チタン），12％金銀パラジウム合金（パラ
ゼット 12-n：YAMAKIN：以下金パラ），歯科鋳造用タ
イプ 3金合金（YP GOLDタイプ III：YAMAKIN：以
下金合金）を用いた．

2．合着用セメントおよびプライマー
本研究で使用した合着用セメントおよびプライマー
を Table 2に示す．3種類のレジン系セメント（パナビ
ア ® V5：クラレノリタケデンタル：以下パナビア，リ
ライエックス TMアルティメット：3M ESPE：以下リラ
イエックス，スーパーボンド：サンメディカル）および
合着用グラスアイオノマーセメント（ハイボンドグラス
アイオノマー CX：松風：以下アイオノマー）を用いた．
本研究では，使用したセメントに付属する金属用プ
ライマーをそれぞれ使用した．すなわち，パナビアに
対してはクリアフィル ®セラミックプライマープラス

Material
(Manufacturer)

Code Category Chemical composition

Grade 2 Pure Titanium Sheet
(Shinkinzoku Industry)

TiG2 JIS Grade 2 Titanium Ti 99%, others (Fe, O, N, H. C)

Para-Z 12-n 
(YAMAKIN)

PZ12 12% Ag-Pd-Cu-Au alloy Ag 49.5%, Pd 20%, Cu 16.85%, Au 12%, others

YP Gold Type III
(YAKAKIN)

YP3 Type 3 gold alloy Au 75%, Cu 14%, Au 6.5%, Pd 3%, Pt 1%, others

Table 1　Metallic dental materials used in this study
  本研究で使用した歯科用金属材料
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（クラレノリタケデンタル：以下セラミックプライマー）
またはアロイプライマー（クラレノリタケデンタル：
以下アロイプライマー）を，リライエックスに対して
はスコッチボンド TMユニバーサルアドヒーシブ（3M 

ESPE：以下スコッチボンドユニバーサル），スーパーボ
ンドに対しては V-プライマー（サンメディカル：以下
Vプライマー）をそれぞれ用いた．

3．接着試験片の作製と引張接着強さの測定
接着試験片の作製方法および引張接着強さの測定方

法の概要を Fig. 1に示す．各金属試験片 10個の表面を
カスタムメイドのホルダーに設置し，耐水研磨紙 #800，
#1500の順で注水下での研削を行った．次いで，金パラ
および金合金については 0.05 µmアルミナサスペンショ
ン（MasterPrepTM：Buehler）を用いて研磨用クロス
（MasterTexTM：Buehler）で，チタンについては非結晶
コロイダルシリカ（MasterMetTM：Buehler）を用いて
研磨用クロス（ChemoMetTM：Buehler）で鏡面研磨し
た（Ra≒ 0.03 µm）．蒸留水で 20分間の超音波洗浄後，
24時間以上自然乾燥させた．この研磨面に直径 3mmの

Material 
(Manufacturer)

Code Composition Application method Batch No.

Priming agents

Clear�l® Ceramic Primer Plus
(Kuraray Noritake Dental)

CCP 3-trimethoxysilylpropyl methacrylate, MDP, ethanol Applied and air-dried. 8W0038

Alloy Primer
(Kuraray Noritake Dental)

AP MDP, VBATDT, acetone Applied and air-dried. 6L0101

ScotchbondTM Universal Adhesive
(3M ESPE)

SUA MDP, dimethacrylate resins, HEMA, 
VitrebondTM copolymer, �ller, ethanol, 
water, initiators, silane

Applied and rubbed on the surface 
for 20 s and gently air-thinned for 
about 5 s until it does not move.

80725C

V-Primer
(Sun Medical)

VP VBATDT, acetone Applied and air-dried. RR1

Luting material

Panavia® V5 (Shade: Universal)
(Kuraray Noritake Dental)

PV5 Bis-GMA, TEGDMA, aromatic multifunctional 
monomer, aliphatic multifunctional monomer, 
new chemical polymerization accelerator, 
CQ, photo polymerization accelerator, surface-
treated barium glass, �uoroaluminosilicate glass,
 �ne particulate �ller

Paste from auto-mix syringe was 
placed, and light-cured for 20 s.

2J0098
5M0104

Rely-XTM Ultimate (Shade A1)
(3M ESPE)

RXU Base: silane-treated glass powder, 2-propenoic 
acid, 2-methyl-1,1’-[1-(hydromethyl)-1,2-
ethanediyl] ester, reaction products with 2-
hydroxy-1,3-propanediyl dimethacrylate and 
phosphorus oxide, TEGDMA, silane-treated silica, 
oxide glass chemicals, sodium persulfate, 
tert-butyl peroxy-3,5,5-trimethylhexanoate, 
copper (ii) acetate monohydrate 
Catalyst: silane-treated glass powder, substituted 
dimethacrylate, 1-benzyl-5-phenylbarbic-acid, 
calcium salt, 1,12-dodecane dimethacrylate, 
sodium-p-toluenesul�nate, silane-treated silica, 
2-propenoic acid, 2-methyl-[(3-methoxyprophyl) 
imino]di-2,1-ethanediyl] ester,  calcium hydroxide, 
titanium dioxide

Paste from auto-mix syringe was 
placed, and light-cured for 20 s.

5095510
4533897
5806543

Super Bond® (Shade Clear)
 (Sun Medical)

SB Polymer: PMMA, 
Quick Monomer: MMA, 4-META, Multi-functional 
methacrylate, Catalyst; TBB

Powder (Mix): SM1, 
Powder (Dip): SS1
Quick Monomer: ST2
Catalyst: SS1

HY-Bond Glasionomer CX
 (Shofu)

GIC Powder: �uoroaluminosilicate glass, 
tannic-�uoride preparation
Liquid: copolymer of acrylic acid and 
tri-carboxylic acid, tartalic acid

Mix the liquid and powder (1:2) for 
30-40 s, placed and left for until 
10 min

111801

Table 2  Priming agents and luting materials used in this study
  本研究で使用したプライマーおよび合着用セメント

4-META, 4-metacryloxyethl trimellitate anhydride; Bis-GMA, bisphenol-A-diglycidyl methacrylate; CQ, dl-camphorquinone; HEMA, 2-hydroxyethyl 
methacrylate; MDP, 10-methacryloyloxydecyl dihydrogen phosphate; MMA, methyl methacrylate; PMMA, polymethyl methacrylate; TBB, tri-n-
butyl borane; TEGDMA, triethyleneglycol dimethacrylate; VBATDT, 6-(4-vinylbenzyl-n-propyl) amino-1,3,5-triazine-2,4-dithione
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穴を開けた厚さ 0.1mmのマスキングテープ（ポリエチ
レン：新タック化成）を貼り付けて面積を規定し，これ
を被着面とした．
パナビアに対してはセラミックプライマーまたはアロ

イプライマーを，リライエックスに対してはスコッチボ
ンドユニバーサルを，スーパーボンドに対しては Vプ
ライマーを，それぞれ歯科用マイクロブラシを用いて
被着面に塗布し，ただちに OAクリーナースプレー（強
力エアダスター：サンワサプライ）を用いてエアーブ
ローを行った．次いで，各々のセメントを製造者指定の
方法で練和し，耐水研磨紙 #120で研磨した直径 5 mm

のステンレス棒を圧接，10 Nの荷重を負荷し，パナビ
アとリライエックスでは直ちに 4方向から，LED型歯
科用光照射器（ペンキュア：モリタ）を用いて各方向
10秒間の光照射を行い，10分間静置した．なお，今回
使用した光照射器は歯科用ラジオメーター（Bluephase 

Meter II：Ivoclar Vivadent）を用いて 900 mW/cm2 以
上のパワー密度があることを適宜確認した 16）．また，
スーパーボンドでは原則として混和法で応用したが，チ
タンの場合については混和法，筆積み法の両方を検討
した．
各接着試験片は接着後，10分間大気中にて静置保管
し，その後 37℃蒸留水中に浸漬，保管した．24時間経
過後，万能試験機（INSTRON 5882：インストロンジャ

パン）を用いてクロスヘッドスピード 1.0 mm/minの条
件で引張接着試験を行った．

4．破壊様式の確認
接着試験後，一部の試料については破断した金属被着
面を目視により観察し，破壊様式の分類を行った．

5．統計学的検討
得られた引張接着強さのデータは “歯冠修復用金属材
料 ” と “ 合着用材料 ” の 2要因について二元配置分散分
析を行った．また，チタンに対するスーパーボンドの
応用方法による相違については一元配置分散分析を行っ
た．また，有意差が認められた場合には Tukey HSD　
testでの多重比較を行った．なお，検定に際し有意水準
5％の条件で行った．これらの処理には統計解析用ソフ
トウェア（SPSS ver.18 for Windows：日本 IBM）を用
いた．

結果

本研究で行った引張接着試験の結果を Table 3および
Fig. 2に示す．二元配置分散分析の結果，“ 歯冠修復用
金属 ” と “ 合着用材料 ” のどちらの要因についても有意

Fig. 1　Schematic drawing of experimental set-up for tensile bond testing. CHS, 
cross-head speed.

 本研究で行った引張接着試験の手順．CHS=クロスヘッドスピード．

Mirror polishing Ultrasonic cleaning 
with distilled water

(20 min)

Fixing of masking 
tape: Φ = 3.0mm

Adhere stainless rod 
with luting cement

Tensile bond testing
CHS = 1.0 mm/min

Storage in 37˚C water 
for 24 h

Kohda, et al.
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Priming agent Luting cement

Tensile bond strength (MPa)

Grade 2 Pure Titanium Sheet Para-Z 12n YP Gold Type III

Median Mean (S.D.) Median Mean (S.D.) Median Mean (S.D.)

Clear�l® Ceramic Primer Plus Panavia® V5 2.3 2.6 (1.4) bc, A 1.6 1.7 (0.6) b, A 2.3 2.4 (1.0) bc, A

Alloy Primer Panavia® V5 3.5 3.7 (1.7) bc, A 1.7 2.4 (1.2) b, A 1.8 2.2 (1.0) bc, A

ScotchbondTM

Universal Adhesive
Rely-XTM Ultimate 4.0 4.4 (1.6) ab, A 2.2 3.0 (1.7) b, A 4.5 5.1 (1.9) ab, A

V-Primer Super Bond 5.9 7.0 (2.7) a, B 27.8 27.8 (5.2) a, A 4.5 6.3 (3.3) a, B

HY-Bond Glasionomer 
Cement CX

0.8 0.9 (0.4) c, A 0.7 0.6 (0.2) b, A 0.5 0.6 (0.3) c, A

Notes: n, total number of bonded specimens; S.D., standard deviation
The same small superscript letter indicate that tensile bond strength values were not signi�cantly different among each group in the same columns 
(metallic dental material) (p > 0.05; Tukey HSD test). 
The same capital superscript letter indicate that tensile bond strength values were not signi�cantly different among each group in the same row 
(priming agent/luting cement) (p > 0.05; Tukey HSD test).
同一列に同じ上付き小文字のアルファベットが記載されている場合，有意差がないことを示す（p > 0.05; Tukey HSD test）．
同一行に同じ上付き大文字のアルファベットが記載されている場合，有意差がないことを示す（p > 0.05; Tukey HSD test）．

Table 3 Tensile bond strengths of medians, means and standard deviations in each luting cement/
metallic dental material (n = 10)

 各種歯科用金属材料に対する各種合着用セメントでの引張接着強さの中央値，平均値および標
準偏差（各群の試料数：10）

Ceramic Primer/Panavia V5

Alloy Primer/Panavia V5

Scotchbond Universal/RelyX Ultimate

V-Primer/Super Bond

HY-Bond GI CX
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Fig. 2 Tensile bond strength (MPa) of JIS Grade 2 Titanium (Grade 2 Pure Titanium Sheet), 12％ gold-
silver-palladium alloy (Para-Z 12-n) and Type 3 gold alloy (YP Gold Type III) to luting cement after 
storage in 37˚C water for 24 h.

 JIS2種チタン（グレード II純チタン），12％金銀パラジウム合金（パラ -z 12n），およびタイプ 3金合
金（YPゴールドタイプ III）に対する各種合着用セメントとの 37℃水中に 24時間保管後した後の引張
接着強さ（MPa）．

Kohda, et al.
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性を認めた（p < 0.001）．また，2要因間の交互作用も
認めた（p < 0.001）．

1．チタンに対する引張接着強さ
Vプライマー +スーパーボンドで 7.0± 2.7MPaと最

も高い接着強さを示したが，スコッチボンドユニバー
サル＋リライエックス（4.4± 1.6MPa）との間に有意
差を認めなかった（p = 0.246）．また金パラや Au3と
同様，パナビアにおけるセラミックプライマー（2.6±
1.4MPa），アロイプライマー（3.7± 1.7MPa）での処理
材の違いに有意差を認めず（p = 0.997），アイオノマー
（0.9± 0.4MPa）との間にも有意差を認めなかった（vs. 

セラミックプライマー＋パナビア：p = 0.853，vs. アロ
イプライマー＋パナビア：p = 0.132）．なお，いずれの
群においても主に界面破壊を呈していた．

2．金銀パラジウムに対する引張接着強さ
Vプライマー +スーパーボンドで 27.8± 5.2MPaと，
本研究で実施したすべての実験群の中で最も高い接着
強さを示し，破断後の破壊様相を確認したところ，主
にセメント内での凝集破壊であった．セラミックプラ
イマー +パナビア（1.7± 0.6MPa），アロイプライマー
+パナビア（2.4± 1.2MPa），スコッチボンドユニバー
サル +リライエックス（3.0± 1.7MPa），アイオノマー
（0.6± 0.2MPa）はすべて界面で破壊しており，4群間
には有意差を認めなかった（p > 0.05）．

3．金合金に対する引張接着強さ
Vプライマー +スーパーボンドで 6.3± 3.3MPaと
最も高い接着強さを示したが，その値は金パラにお
ける同条件の結果と比較すると有意に低かった（p < 

0.001）．また，スコッチボンドユニバーサル +リライ
エックス（5.1± 1.9MPa），セラミックプライマー +パ
ナビア（2.4± 1.0MPa）との間にそれぞれ有意差を認
めなかった（p = 1.000，p = 0.086）．また，パナビアに
おけるセラミックプライマー，アロイプライマー（2.2

± 1.0MPa）での処理材の違いに有意差を認めず（p = 

1.000），アイオノマー（0.6± 0.3MPa）との間にも有
意差を認めなかった（vs. セラミックプライマー＋パナ
ビア：p = 0.798，vs. アロイプライマー＋パナビア：p = 

0.928）．なお，いずれの群においても主に界面破壊を呈
していた．

4．チタンに対するスーパーボンド応用法の比較
チタンに対してスーパーボンドを接着させた場合の，
各種応用法による引張接着強さの相違を Fig. 3に示す．
一元配置分散分析の結果，有意差を認めた（p = 0.004）
ため，Tukey HSD testによる多重比較を行った．活性化
液（クイックモノマー 4滴＋キャタリスト 1滴）をチ
タン表面に塗布した後に筆積み法でスーパーボンドを接
着させた群（monomer + TBB/dip）で 12.7± 6.5MPaの
引張接着強さを示し，Vプライマー塗布後にスーパー
ボンドを混和法で応用した群（VP/mix，7.0± 2.7MPa）

Fig. 3 Difference of the application methods of Super 
Bond on tensile bond strength to JIS Grade 2 
Titanium. The same letter indicate that tensile 
bond strength values were not significantly 
different (p > 0.05; Tukey HSD test).

 JIS 2種チタンに対する各種スーパーボンドの応用
法による引張接着強さの相違．同じアルファベッ
トが記載されている場合，有意差がないことを示す
（p > 0.05; Tukey HSD test）．
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や混和法でスーパーボンドを応用した群（mix，5.6±
3.3MPa）に比べて有意に高い接着強さを示した（p = 

0.022，p = 0.004）．VP/mixと mixの間には有意差を認
めなかった（p = 0.789）． 

考察

本研究は，機械的嵌合を意図的に減じた状態，すなわ
ち化学的結合のみでどの程度の接着性を示すのかを検討
する目的で実施した．歯科用接着材料と歯質との接着性
の評価は ISO 29022:2013（Dentistry-Adhesion-Notched-

edge shear bond strength test）21）が国際規格として定め
られており，そのため従来歯科領域では剪断接着試験法，
なかでも圧縮剪断試験法が広く採用されてきた．特に，
歯科用金属材料に対する合着用セメントの接着性の検討
ではその多くで圧縮剪断接着試験法が採用されてきた経
緯がある 16～ 19，22）．しかしながら，この方法は引張接
着試験法に比べて被着体の機械的性質の影響を受けにく
い特徴があるものの，接着界面よりむしろ接着材料側に
荷重が加わりやすく，そのため接着界面に対して正確に
剪断応力を負荷することが難しい 23，24）．特に，被着面
が粗糙である場合には，その影響を強く受ける可能性が
ある 25）．本研究では被着面に鏡面研磨仕上げを行って
いるものの，摩擦抵抗による機械的嵌合を基本的に排除
することを目的として，引張接着試験法での検討を採用
した．なお，すべての群でステンレス製ロッドを装着し，
これに引張応力を負荷するため，引張接着試験法の欠点
である被着体の機械的性質の影響を排除できるものと考
えた．
本研究では，4種類の異なる合着用セメントを使用し
た．リライエックスとパナビアはどちらもコンポジット
レジン系のセメントであるが，リライエックスは従来の
接着性レジンセメントに属するのに対し，パナビアはセ
メント成分そのものに接着機能性モノマーを含んでいな
いため，接着性レジンセメントには属さない．スーパー
ボンドはいわゆるMMA系の接着性レジンセメントで
あり，モノマー成分にカルボン酸系の接着機能性モノ
マー 4-METAを 5％含有する．また，アイオノマーはわ
が国の歯科臨床で金属冠の装着に汎用されていることか
ら上記 3種のレジン系セメントと比較すべく採用した．
金属へのレジン系材料の接着にあたっては各セメント

の製造者が推奨するプライマーを用いた．すなわちパナ
ビアを用いる場合にはセラミックプライマーまたはアロ

イプライマーを，リライエックスではスコッチボンドユ
ニバーサルを，スーパーボンドでは Vプライマーを用
いた． セラミックプライマーはリン酸系接着機能性モ
ノマーであるMDPと，シランカップリング剤 3-TPSを
配合しており，本来は長石系セラミックスのみならずジ
ルコニアやアルミナスポーセレンなど幅広いセラミック
ス材料への応用を想定して製造されているが，含有さ
れているMDPによって，非貴金属やジルコニアへの接
着への効果も期待できる 26～ 29）．アロイプライマーは
MDPとイオウ含有の接着機能性モノマー VBATDTが
配合されており，貴金属・非貴金属両用の金属接着用プ
ライマーである 30，31）．スコッチボンドユニバーサルは
本来， 1ステップセルフエッチング型のコンポジットレ
ジン接着システムであるが，その成分にMDPとシラン
が配合されていることから金属やセラミックスへの接着
前処理にも使用できるとされている 32）．Vプライマー
は VBATDTを配合した，貴金属専用のプライマーであ
る 30）． 

パナビアはセメントそのものに接着機能性モノマーを
配合していないため，従来の接着性レジンセメントに比
べてより高い疎水性を発揮し，吸水による長期的なセメ
ントの劣化を防ぐことが期待できる 28，33）．一方で，セ
メントそのものには一切の接着性を有していないため，
被着面にあわせて適切なプライマー処理が必要となる．
製造者は金銀パラジウム合金による歯冠修復材料を支台
歯や窩洞に装着する場合，接着に先立ってアルミナサン
ドブラスト処理後にセラミックプライマーを塗布するこ
とを推奨している．しかしながら，アルミナサンドブラ
スト処理を施していない本研究ではその接着強さは非常
に低いものであった．Miyaharaら 19）は 12％金銀パラ
ジウム合金に対して #600耐水研磨紙で研削した被着面
と，#600耐水研磨紙で研削後にアルミナサンドブラス
ト処理を施した被着面でMDPの前処理効果を検討して
いる．その結果，被着面の違いにかかわらず，初期接
着性ではプライマー未処理のものに比べて高い剪断接着
強さを示すものの，20000回のサーマルサイクリング後
では #600耐水研磨紙での研削のみの被着面ではほとん
どの試料が接着試験前に剥離した，と報告している 19）．
一般に，アルミナサンドブラスト処理は表面を粗糙化さ
せ，機械的嵌合力を向上させることで接着性の向上に
寄与することが知られている 34）が，単に表面の粗糙化
だけでなく，被着表面の化学的な変化についても期待で
きる．たとえば，アルミナサンドブラスト処理を施した
金属表面には，たとえ超音波洗浄や酸処理を施してもア
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ルミナ成分が残留することが報告されている 19）．また，
最近の報告ではサンドブラストにより生じるアルミナの
衝突エネルギーによって合金中の銅が酸化されるため，
アルミナの残留と銅の酸化が相まってMDPの接着向上
効果が得られることが分かっている 35）．本研究では表
面の粗糙化による機械的嵌合力も期待できず，またアル
ミナサンドブラスト処理での表面改質によるMDPとの
化学的な結合も期待できなかったため，セラミックプラ
イマーの接着向上効果が得られなかったものと推察され
た．これは，リライエックスを用いた場合のスコッチボ
ンドユニバーサルでも同様であると考えられた．
アロイプライマーや V プライマーに含まれる

VBATDTのメルカプト基（チオール基，-SH）は貴金
属表面に化学的に吸着されることが知られている 36）．
このことで金属表面に存在するビニル基がレジンモノ
マーの重合基と結合し，貴金属とレジン系材料の接着性
が獲得できると考えられている．本研究においても，金
銀パラジウム合金に対するスーパーボンドの接着で V

プライマーの高い接着性向上効果を認めた．一方で，パ
ナビアに対するアロイプライマーの接着強さは低かった．
この理由についてはいくつか考えられるが，スーパーボ
ンドが化学重合型であるのに対し，パナビアが光重合
と化学重合のデュアルキュア型であることが考えられ
る．スーパーボンドに含まれる TBBは少量の酸素や水
が存在すると，むしろ重合速度が大きくなることが報告
されている 37）．一方，デュアルキュア型のコンポジッ
トレジン系材料では，化学重合のみを行った場合と光重
合を併用した場合とで重合率が異なることが知られてい
る 36）．本研究では光透過性のない金属材料同士を接合
させているために，セメントの光重合効果は辺縁に対し
てのみでほとんど期待できず，化学重合のみの効果しか
期待できない．また，光照射で辺縁の硬化を促すことで
内部への水分の浸潤防止を図っているものの，完全には
防止できなかった可能性も否めない．
タイプ 3金合金は，その化学的，機械的性質からクラ

ウンやブリッジへの応用に適しているとされている．し
かし，その優れた耐食性から化学的に不活性であり，表
面に酸化物皮膜が存在しないため，接着性レジンセメン
トに配合されているカルボン酸系，あるいはリン酸エ
ステル系の接着性モノマーと科学的に結合できる官能
基（表面水酸基）が存在しない．したがって，非貴金属
に比べてレジン系材料の接着は困難とされている．この
ため，一般にスズ電析 39）や高温酸化処理による Cu酸
化物皮膜の生成 40），アドロイ法 41）などの被着面改質

法が開発され，臨床応用されてきた．近年ではこれらの
煩雑な改質法に取って代わり，イオウ含有の接着性モ
ノマーを配合したプライマー処理を行うのが一般的であ
る 17，18，30，34）．本研究では，パナビアと併用したア
ロイプライマーやスーパーボンドと併用した Vプライ
マーに含まれる VBATDTがこれに該当する．本研究で
は金パラと同様，Vプライマー処理後にスーパーボン
ドを接着させた群で金合金への接着強さが最も高かった
が，その値は金パラに比べて有意に小さいものであった．
Tsujimotoら 42）は #2000の耐水研磨紙で研削した金銀
パラジウム合金とタイプ 3金合金の表面自由エネルギー
を測定したところ，両者に有意差がなかったと報告して
いることから，金パラと金合金のぬれ性は同程度であっ
たと考えられる．一方で新妻ら 43）はタイプ 3金合金に
対して接着性レジンセメント（リンクマックス，ジー
シー）を接着するにあたって，イオウ含有モノマーを配
合したプライマー（メタルプライマー II，ジーシー）を
塗布しても接着向上効果を認めなかったと報告している．
金属の接着では，イオウ含有モノマーを配合した専用の
プライマーを被着面に塗布することで，貴金属合金に配
合される金属元素との間に共有結合を形成することで化
学的に結合するとされているが，歯質との接着とは異
なり，イオン結合による化学的結合は期待できない 44)．
また，イオウ含有モノマー配合プライマーを応用しても，
サーマルサイクリング負荷によって接着強さが低下する
との報告も認められる 19）ことから，初期では化学的結
合が獲得できても，口腔内での様々な負荷によって化学
的結合部が加水分解されるものと思われる．したがって，
臨床においては化学的結合に依存するのではなく，サン
ドブラスト処理などを事前に行うことによるぬれ性の向
上，接着面積の増大，およびマイクロメカニカルリテン
ション効果が得られる配慮が必要であることが再確認さ
れた 44）．
一般に，純チタンおよびチタン合金に対するレジン系
材料の接着では他の非貴金属と同様，カルボン酸系やリ
ン酸エステル系の接着性モノマーが配合されたプライ
マーの応用が接着性の向上に有効とされている 14）．岩
崎ら 14）は，JIS 2種チタンディスクを #1200の耐水研
磨紙で研削した表面になんら処理を行わずパナビアを接
着させたところ，圧縮剪断接着強さは 2.5± 0.8MPaで
あったが，リン酸エステル系接着性モノマーMDPを含
有するアロイプライマーを用いるとサンドブラストを行
わずとも 8.3± 1.5MPaまで上昇した，と報告している．
一方，本研究ではセラミックプライマーやアロイプライ
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マー，スコッチボンドユニバーサルに含まれるMDPが
接着性向上に寄与したと思われる所見は得られなかった．
本研究で用いたセラミックプライマーにはエタノールが，
アロイプライマーにはアセトンが溶媒として多量に含ま
れている．したがって，金属被着面に塗布すると直ち
に揮発が始まり，エアーブローによって被着面はより強
い乾燥状態となる．被着面は鏡面研磨によってチタン表
面のぬれ性は極めて低い状態になっているものと思われ
ることから，ここに分子量の大きいジメタクリレートを
ベースモノマーとしたパナビアやリライエックスを応用
しても，モノマーが金属表面に十分に拡散できず，接着
性の向上に寄与しなかったか，あるいは鏡面研磨によっ
て機械的維持が得られない状態であることから，プライ
マーをエアーブローすることによってプライマー成分が
より多く飛散してしまった可能性が示唆された．
非貴金属であるチタンへのスーパーボンドの接着にお

いては，スーパーボンドに含まれる 4-METAがチタン
の表面に形成される酸化皮膜と結合する効果が期待でき
るため，一般にアルミナサンドブラスト処理のみを行い，
プライマー処理は不要とされている．しかしながら，本
研究では接着に先立ち 4-METAを被着面に作用させる
効果についても検討するため，活性化液（クイックモ
ノマーとキャタリスト Vの混合液）を先に塗布した群
と，塗布しなかった群の両方についてもあわせて検討し
た．その結果，まず活性化液を金属被着面に塗布後に筆
積み法で接着させた場合，混和法での応用に比べて高
い接着強さを示した．これは，4-META，MMAおよび
TBBを含む活性化液を先に塗布することで 4-METAの
カルボキシル基がチタン表面に結合したこと，セラミッ
クプライマーやアロイプライマーとは異なり 4-META，
MMA，TBBからなる活性化液には揮発性溶媒が含まれ
ないため被着面の湿潤状態がセメント応用時にも保た
れていたこと，さらに混和法に比べて液の割合が多くな
る傾向がある筆積み法を応用することでモノマーとポリ
マーの混和物が先に活性化液を塗布された金属表面と結
合しやすい環境を作ったためと考えられた．しかしなが
ら，得られた接着強さは金パラに対するものに比べて有
意に小さく，他の歯科用金属と同様に，接着性の向上や
その長期維持の目的からも，サンドブラストなどによる
機械的維持による結合は不可欠であると思われた．チタ
ンに対する接着性については，サンドブラスト後に貴金
属・非貴金属両用のプライマー処理を施すと，サンドブ
ラスト処理のみの場合より接着強さの経時的な減弱が小
さくなるとの報告 13）や．カルボン酸系モノマーを含有

するプライマーよりリン酸系モノマーを含有するプラ
イマーで処理したほうが接着強さを向上させた，との
報告 14）もある．
アイオノマーは，液成分にアクリル酸系の共重合体を
使用しているため，カルボキシ基による非貴金属表面で
の化学的結合も多少期待できる．しかし，その効果はき
わめて小さく，レジン系セメントの接着強さには及ばな
いことが知られている 11，12）．本研究においても金属材
料の種類にかかわらず，その接着強さはいずれも低いも
のであった．したがって，グラスアイオノマーセメント
による間接歯冠修復物の装着にあたっては，窩洞や支台
歯の形態を工夫し，機械的保持に努めることが基本であ
ることが改めて示された．
本研究では，機械的嵌合力が得られにくい表面性状で
あったとしても，チタン表面に対して各種合着用セメン
トが一定の接着強さをもって接着できることが示された．
したがって，これまでの金銀パラジウム合金や金合金を
用いた鋳造金属冠を用いる場合と支台歯形成法や接着技
法を大きく変更することなく臨床応用できるものと考え
られた．このことは，その生体適合性の高さや軽さ，優
れた機械的性質と相まって，その普及において非常に大
きなメリットとなりうる．このたびの JIS 2種チタンの
鋳造金属冠への保険収載を契機とし，可撤性義歯への応
用など歯科臨床への幅広い普及が見込まれることから，
さらなる接着向上効果やその耐久性についても今後，多
方面からの検討が必要であろう． 

結論　

鏡面研磨を施した 3種類の歯冠修復用合金・金属面
に対して各種市販合着用セメントとの引張接着強さにつ
いて検討した結果，以下の結論が得られた．

① 12％金銀パラジウム合金に対してイオウ含有モ
ノマー VBATDTを含有したプライマーで表面処
理を施した場合，4-META/MMA-TBB系レジン
セメントを用いることで高い接着強さが得られた
が，コンポジットレジン系セメントを用いても接
着性の向上効果は認められなかった．
②タイプ 3金合金の鏡面研磨面に対する貴金属用
プライマーの接着性向上効果は 12％金銀パラジ
ウムのそれに対して低かった．
③ JIS2種チタンに対して本研究で検討した各種表
面処理は，いずれも 12％金銀パラジウム合金に
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