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研究成果の概要（和文）： 歯科における修復用レジン材料は、取り扱いや操作の容易さ、改良

の蓄積による物性の飛躍的な向上から臨床において広く使用されている。なかでも光重合型レ

ジンは、それまで用いられてきた化学重合型に比べて、治療効率の向上や被治療者の負担軽減

に大きく寄与することから重用されている。しかし光重合型レジンの可視光用重合開始剤とし

て一般に用いられているカンファーキノン（以下、ＣＱ）は、その固有色（黄色）によりレジ

ンモノマーを強く黄変させ、また反応時に変色を伴うためレジン重合体の色調は当初の色調整

段階から大きく変化することが不可避であり、天然歯との良好な色調整合を得て、かつそれを

維持することが困難であり、審美修復精度の向上における大きな障害となっている。また、Ｃ

Ｑは可視光に対する光増感効率が比較的低いため、光エネルギーが不十分な状況ではレジンの

重合度が低下することから、レジンの物理的ならびに機械的性質の低下や吸水による著しい着

色を招く可能性がある。そこで、ＣＱに替わる無黄色で高効率の重合を期待できる可視光用重

合開始剤を導入し、高審美性ならびに高重合効率の光重合型修復用レジンを開発することを計

画した。ＣＱに代表されるジケトン系以外のアルキルフェノン系、アシルフォスフィンオキサ

イド系、チタノセン系といった可視光用光増感剤を配合した修復用コンポジットレジンを試作

し、重合効率、硬さ、色調安定性などの各種試験をおこなった。その結果、アシルフォスフィ

ンオキサイド系光増感剤がＣＱに比べてレジンの色調への影響を最小限にすることができるこ

と、また、可視光紫色領域を吸収して高効率で活性化することから、比較的低い光強度におい

てもレジンの高い重合効率が得られることを確認した。また、これを光増感剤として用いたレ

ジンの物理的、機械的性質についてもＣＱを用いた場合に比べて遜色ない性質を持つことを確

認した。 
 
研究成果の概要（英文）： Visible light-activated composite resins has been widely used in 
dentistry as direct filling restorative materials because of their easy handling, aesthetics, and 
improved physical and mechanical properties. Considering the adverse biological effects of 
UV light, the use of camphorquinone (CQ) as a photoinitiator for the visible light-activated 
resin has been accepted in dentistry, because it absorbs wavelengths in the harmless visible 
blue-light region. However, CQ has some drawbacks such as low polymerization efficiency 
and its solid yellow, which would result in low mechanical properties of the resin, and lead to 
undesirable yellowing of the final polymerized resin. This places practical limits on the 
acceptable concentration of CQ in the resin. To overcome the drawbacks of CQ, some 
alternative visible light photoinitiators have been introduced for dental light-activated resins as 
the photoinitiators, which have desirable benefits such as a lower yellowing effect and higher 
polymerization efficiency compared with CQ. This study investigated the efficacy of 
alternative various new photoinitiators, such as phenylpropadione, monoacylphosphine oxide, 
and bisacylphosphine oxide, which would replace CQ without diminishing the properties of 
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resin. In addition, the color effects of the alternative photoinitiators on the light-activated resin 
were compared to that of CQ. Our results indicate that the monoacylphosphine oxide 
photoinitiator provided a useful and improved photopolymerization system for dental 
light-activated resins, and also showed less of a color change during and after polymerization 
in comparison with CQ and other photoinitiators. 
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１．研究開始当初の背景 
近年、歯科修復用レジン材料の多くが光重

合方式を採用している。これは材料の操作可
能時間が制約されないこと、ペースト混和に
よる気泡の混入が回避され本来材料がもつ
物性を発揮できることなどによる。現在、歯
科用光重合型レジンの標準的な重合開始剤
としてカンファーキノン（以下、ＣＱ）が用
いられている。しかし、ＣＱは材料の良好な
審美性の発現とその維持という観点からみ
て重大な弱点を抱えている。すなわちＣＱは
固有色として濃黄色を呈し、わずかな添加量
でもレジンモノマーを強く黄変させる。また、
反応時に変色することで重合前後の材料の
色調に大きな差異を生じさせ、修復時のレジ
ンの天然歯との色調整合性とその維持を困
難にしている。さらにレジンの色調への影響
を抑制するためにＣＱ添加量を可及的に低
くしなければならないが、重合開始剤量はレ
ジンの重合度と直結しており、重合が不完全
となることで材料の性質を著しく低下させ
ることにつながる。こうした修復部周辺の歯
質との色調整合の困難さや色調安定性の欠
如、さらには材料の未重合が引き起こすレジ
ン重合体の着色や割れ等の問題は内外の多
くの報告で指摘されている。 

近年、工業界では高分子材料の高速・高精
度成形の要求から、ジケトン系以外のアルキ
ルフェノン系、アシルフォスフィンオキサイ
ド系、チタノセン系といった無黄色で、高効
率重合反応の可視光用光重合開始剤が開発
されており、歯科材料用重合開始剤としても
検討に値するものが出現していると思われ

る。新光重合開始剤を歯科用光重合型レジン
に応用することでＣＱを重合開始剤とする
光重合型レジン材料のもつ弱点を可及的に
解消し、審美性に優れ、高い重合効率によっ
て長期にわたり安定した性質をもつレジン
修復物が得られることから歯科臨床におけ
る光重合型レジンの有効性を大きく高める
ことが期待できると考えた。 

 
２．研究の目的 
ＣＱ以外の可視光用重合開始剤の導入を

模索することについては近年国内外でいく
つかの報告がみられる。しかしこれらは歯科
用光照射器による重合の可否の確認に止ま
っており、ＵＶやＩＲを含まない可視光領域
の吸収波長をもつ重合開始剤とそれらを用
いるレジンが歯科臨床での使用に応えられ
る物性や安全性、審美性が得られるか否かに
ついては検討されていない。 
本研究ではＣＱに替わる無黄色で高効率

の重合開始剤を導入することで、従来の歯科
用光重合型レジンがもつ歯質との色調整合
性の困難さや重合前後の変色といった審美
修復上の重大な障害を可及的に克服するこ
とができる。また、レジンへの色調の影響が
最小限であることから比較的高濃度の配合
が可能となり光照射条件によらず高い重合
度が達成され、重合深度の不足や物理的、機
械的性質の低下、着色等による色調安定性の
低下といった修復治療の成否に関わる問題
を改善できることが期待され、審美修復を含
めた修復治療精度の向上に大きく寄与する
ものと確信しており、こうしたことを確認す



ることが本研究の目的である。 
 

３．研究の方法 
(1) 光重合開始剤の選定と試作レジンの作
成各種光重合開始剤の吸収波長特性、重合効
率および固有色等を選定基準として、導入可
能な光重合開始剤を選定した。選定にあたっ
ては歯科用光照射器の放射波長域（380～550 
nm）に吸収波長域をもつこと、固有色が無ま
たは淡色であること、また高重合効率である
ことからアルキルフェノン系（ＰＰＤ）、ア
シルフォスフィンオキサイド系（ＴＰＯ）、
チタノセン系（Ｉｒ819）重合開始剤を選定
した。選定した材料については、吸収波長領
域、吸収効率、固有色を計測および確認した
うえで、各光重合開始剤（1.5 wt％）をＢｉ
ｓ－ＧＭＡとＵＤＭＡのコモノマー（各 50 
mol％）に添加した各種試験用光重合型レジ
ンを作成した。 
(2) 光重合開始剤の吸収波長の検討 

光重合開始剤は光エネルギーを吸収する
ことで活性化されることから各種光重合開
始剤の吸収波長域を分光スペクトロメータ
を用いて測定した。 
(3) 重合効率の検討 

重合用光照射器（ＱＴＨ、ＰＡＣ、Ｂ－Ｌ
ＥＤ、Ｖ－ＬＥＤ）の光エネルギー、重合時
間および重合開始剤の添加量から、各重合開
始剤の重合効率を検討した。重合したレジン
について、フーリエ変換赤外分光装置（ＦＴ
－ＩＲ）を用いて炭素二重結合量からレジン
の重合度を決定した。 
(4) レジンの色調に及ぼす影響の検討 

試作レジンの色調を色彩色差計、分光透過
率計を用いてＣＩＥＬ*ａ*ｂ*、ｓＲＧＢ色彩
値を測定した。またこれを元に算出した色差
値とともに分析した。 
(5) 経時的な色調安定性の検討 

レジンは吸水や解重合あるいは化学反応
により経時的な色調安定性が低下し、当初の
審美性が損なわれる可能性が大きいことか
ら、ＩＳＯ規格に準拠した方法で試作レジン
の紫外線露光試験による色調安定性を検討
した。 

 
４．研究成果 
(1) 各種光重合開始剤の吸収波長 

ＰＰＤはＣＱと同様、380～500 nm の比較
的広い可視光領域に吸収波長を有していた
が、比較的低い吸収効率にとどまった。  
ＴＰＯとＩｒ819 は、400～420 nm の可視光
短波長領域に吸収波長域を有していたが、高
い吸収効率を示した。 
(2) 重合度 
歯科用ハロゲンランプ型光照射器を用い

て重合させた場合、64.8 ～75.7%の重合度が
得られ、ＴＰＯが最も高い重合度を示した。
ただし、ＴＰＯはＢ-ＬＥＤ型光照射器では
全く重合しなかった。 
(3) 色 調 

ＣＱやＰＰＤに比べて、ＴＰＯを光増感剤
としたレジンは最も小さい色彩値を示し、レ
ジンへの色調の影響は小さかった。 
(4) 色調安定性 
重合前後の色彩値の変化はＴＰＯを添加

したレジンが最も小さく、また重合後の経時
的な色調安定性も比較的高かった。 
こうした結果から、アシルフォスフィンオ

キサイド系（ＴＰＯ）光増感剤は、ＣＱに比
べて短波長領域に変移するが可視光紫色
（400 nm 前後）を吸収波長域としＣＱに比べ
て大きな吸収効率を示し、また高い重合度が
得られることから、ごく少量の添加でも可視
光照射によって高い重合効率を得られるこ
とが明らかになった。また、レジン重合体の
色調に及ぼす影響も他の光増感剤に比べて
最も小さく、重合前後や重合後の経時的色調
安定性も有することから歯科用可視光重合
型レジンの光増感剤として大きな可能性を
持つことが示唆された。 
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