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研究成果の概要（和文）：形状記憶ゲルの結晶融点の異なる2 種のアクリレートモノマーの比率を制御すること
で温度による形状記憶、物性変化を評価した。その結果、相転移温度を高めることにより、口腔内温度にて安定
した形状固定性を有し、温熱下で容易に形状を変形する材料の開発に成功した。また、義歯ベース材料と同等の
硬度と、生体安全性を示した。
これより、口腔内使用に適した形状記憶性・回復性を有する顎顔面補綴装置への応用が可能となった。

研究成果の概要（英文）：This study focused on a shape-memory gel (SMG) that softens when heated, 
retains its shape when cooled, and returns to its original shape when reheated. The purpose was to 
optimize SMG for intraoral use by controlling the ratio of 2 acrylate monomers and to evaluate the 
changes in the shape memory and physical properties of SMG with temperature and to evaluate 
biocompatibility.
The SMG, in which the phase-transition temperature was controlled by mixing acrylate monomers with 
different melting points, exhibited shape memory in the intraoral environment. The results indicate 
the feasibility of applying SMG for the fabrication of intelligent maxillofacial prostheses 
intelligent because of its high adaptability to tissue changes over time and biocompatibility.

研究分野：顎顔面補綴学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
周術期医療に顎補綴治療が早期介入するためには、軟組織（手術創面、易出血性腫瘤、筋皮弁）など複雑で脆弱
な形態に対応することが必要となる。今回開発した形状記憶ゲル（SMG）は、義歯床材と同様の生体適合性と硬
度を有し、口腔内での成形が容易であり、優れた形状記憶性と形状回復性を有していた。これより、生体親和
性、治癒促進性、欠損形態に対する細部再現性、および形態変化に対する適応性を有し、可及的速やかに欠損形
態を栓塞・補填できる機能的な顎顔面補綴治療に応用できる可能性が示唆された。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
頭頸部腫瘍術後等により器質的欠損および機能的障害を生じた患者に対し，顎顔面補綴治療
は栓塞子，PAP，PLPなどの装置を用いることで，咀嚼・嚥下・発音等の機能回復に多大な貢献
を果たしてきた．しかし，現状の顎補綴治療はリハビリテーション的側面が強く，即時栓塞子の
適用と効果は限られることから周術期医療への早期介入ができず周術期医療の最新傾向である
早期栄養・早期回復にも対応できていない．その主たる原因としては，①顎補綴装置に用いられ
てきた材料は硬く，創傷部位までも適用可能なソフトでウェットな材料は存在しない．②舌や鼻
腔，咽頭部等を含む広範な可動部・軟組織・皮弁部が適応範囲となるが，術後治癒過程に生じる
大きな形状変化に追随する材料・装置は存在しない．③補綴医が術前・術中に関与する医療体制
が整っておらず術中に補綴装置を調整して装着するのは困難，が考えられる．④歯科補綴装置は，
適用部位の経時的形状変化が及ぼす適合低下により，定期的な調整が必要となる．特に，顎顔面
補綴装置は，大型で複雑な形状を有するため，材料選択や治療に苦慮することが多い． 
そこで今回，温度依存的に形状記憶回復性を示す形状記憶ゲル（SMG）は，アクリルアミド
モノマーと融点の異なるアクリレートモノマーの共重合によって合成される．低温ではゲルの
秩序構造により硬いが，温度上昇に伴い結晶融解が進み，材料を変形することができる．冷却す
ると再び結晶化し，その形状を維持するが，再度加熱すると，結晶融解により SMGは元の形状
に回復する．周術期医療に顎補綴治療が早期介入するためには，軟組織（手術創面，易出血性腫
瘤，筋皮弁）など複雑で脆弱な形態に対応することが必要となる．この問いに対して申請者らは，
ソフトでウェットな生体に優しい形状記憶ゲルを顎補綴装置に適用することで，早期の経口栄
養，治癒をも促進する新しい顎顔面補綴治療を確立できるのではないかと考えた 
 
２．研究の目的 
周術期医療における歯科の対応は口腔ケアが中心であり，顎補綴治療からの早期介入は実現
していない．そこで本研究では形状記憶ゲルを用いることにより，周術期を連続的に担い術後早
期回復を促進する顎補綴装置および治療システムの基盤を形成することを目的とした．そこで
まず，結晶融点の異なる 2 種のアクリレートモノマーの配合比率の制御により，口腔内使用を
想定した最適化を図った後，圧縮永久歪試験を行い，温度変化に伴う形状記憶回復性を評価し，
本技術の歯科臨床応用への妥当性と周術期医療への実現可能性を検証することを目的とした． 

 
３．研究の方法 
先行研究をもとに，N,N-Dimethylacrylamide，N,N-Methylenebis (acrylamide)，Docosyl 
Acrylate（DA, 融点 47℃）および Stearyl Acrylate（SA, 融点 28℃）を配合し，光重合開始材
の添加により光硬化型 SMG を作製した．本研究では，DA および SA の配合比率が異なる試験体
（DA:SA＝0:100, 25:75, 50:50, 75:25, 100:0）を作製した．光硬化型 SMG を，ガラス板とシリ
コーンシートで挟んだシリコーン型（Φ13mm×6.3mm）に流し込み，LABOLIGHT LV-Ⅲ（ジーシー）
で 15 分間光重合し SMG 硬化体を作製し，暗所にて一晩保管した． 
１）各温度下における圧縮開放後の形状固定率 
圧縮永久歪試験は，JIS K 6262:2013 を参考に行った．SMG 硬化体の中心部の厚みを測定した
後，60℃に 1時間保管して軟化させ，圧縮永久歪試験器（高分子計器）で硬化体を 25% 圧縮し
た．圧縮した状態で冷蔵庫内に 1時間冷却し，圧縮形状を記憶させた．次いで，23℃，37℃およ
び 60℃にそれぞれ圧縮永久歪試験器を開放して，30 分後の SMG 硬化体の寸法変化を測定した．  
２）各温度下におけるシュア A硬度 
 圧子を SMG 硬化体に押し込み，各試験体の加圧力と反発力が平衡状態になった時の押し込み
量の相対値を計測した． 
３）温度変化に伴う動的粘弾性 
動的粘弾性解析(DMA)を行った．試験体に引張方向の歪みを与え，発生した応力を測定し，0-
100℃の経時的な温度変化に対する粘弾特性を分析した． 
弾性特性は貯蔵弾性率 E’、粘性特性は損失弾性率 E’’、損失係数 tanδ = E’’/E’で示され
る．結晶転移温度（軟化温度）は弾性が低下し，粘性が増加する温度となる。 
統計解析は One way ANOVA および Tukey-Kramer 法を用いて有意差検定を行った． 
 
４．研究成果 
１）各温度下における圧縮開放後の形状固定率（図 1） 
全ての SMG 配合条件において，冷温下で圧縮形状を固定した SMG は，室温中 23℃で 100%の形
状固定率を示した．37℃では，DA50-SA50, DA75-SA25, DA100-SA0 において高い形状固定率を示
した．60℃では，SA を配合した材料において，低い形状固定性を示したことから，温熱下にお
ける急激なヤング率低下により形状回復性を示した．DA100-SA0 では，60℃の形状固定率が有意
に高く，回復性に乏しいことが分かった．結晶融点の高い DA は，SMG の転移温度を高温側にシ
フトさせ，口腔内温度において安定した形状固定性を付与させた．DA および SA の配合比率を制
御することで，転移温度よりも高い熱を加えると形状回復性を示した． 



２）各温度下におけるシュア A硬度（図２） 
ショア A 硬度は，DA 配合比率の増加に伴って向上した．37℃では，DA 配合比率の低い硬化体
に有意な低下が生じたが，DA75-SA25 および DA100-SA0 は，既存のレジン義歯床材料と同等の硬
度を示した． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1 圧縮開放後の各温度環境下における      図 2 各温度下におけるシュア A硬度 
形状固定率 

同一温度内の異なる記号は有意差があることを示す．（P<0.05） 
 
３）温度変化に伴う動的粘弾性（図 3） 
SMG の貯蔵弾性率および損失弾性率は，30-50℃の間で急傾斜を示した．この温度範囲で，SMG
が固体からゲルの状態に変化し，粘度上昇を示したと考える。損失係数のピーク温度は，DA 配
合比率の増加に伴って高温側に移行した．したがって，DA および SA 配合比率の制御は，SMG の
結晶転移温度を口腔内より高温化させ，温熱下での形状回復性に寄与していると考える． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３ 圧縮開放後の各温度環境下における形状固定率 
同一温度内の異なる記号は，有意差があることを示す．（P<0.05） 
 
 
温度依存的に形状記憶・回復性を示す形状記憶ゲル（SMG）の歯科材料への応用を試みた．結
晶融点の異なる 2 種のアクリレートモノマーの比率を制御することで口腔内使用に最適化し，
温度による形状記憶，物性変化を評価した．その結果，SMG は，結晶転移温度よりも高い熱を加
えると形状回復性を示した．また，結晶融点の高い DA は，SMG の結晶転移温度を高温側に移行
させ，口腔内温度において安定した形状固定性を付与させることができた．相転移温度を高める
ことにより，口腔内温度にて安定した形状固定性を有し，温熱下で容易に形状を変形するユニー
クな材料の開発に成功した．また，口腔内温度で義歯ベース材料と同等の硬度を示し，水溶解度
の低さから，生体安全性を示した． 
これより，口腔内での成形が容易であり，優れた形状記憶性と形状回復性を有し，粘膜の変化
に適応できるインテリジェントな顎顔面補綴装置への応用が可能となった． 
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