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研究成果の概要（和文）：修復材料と歯質接着メカニズムに関しては、未だ解明されていないことが多くある。本研究
では，応募者のもつ界面の微細構造解析技術と分子挙動分析技術を用い、①修復材料に含まれる機能性モノマーならび
に②光重合開始剤の違いが重合率など歯質接着に及ぼす影響をナノスケールで解析を行った。その結果は，機能性モノ
マーの種類、光重合開始剤が重合率など歯質接着性に大きく影響を及ぼすことがわかった。この知見は新しい機能性材
料の設計・開発に寄与するものである。

研究成果の概要（英文）：Dental self-etch adhesives contain functional monomers and  photoinitiator system 
for polymerization. Few studies have investigated the effect of the functional monomer and polymerization 
system on the polymerization efficiency of the adhesive. We tested the effect of different functional mono
mers and photo-initiator systems on the degree of conversion of different adhesive formulations. Our study
 showed the polymerization conversion of an adhesive can be affected by the functional monomer, but this d
epends on the photo-initiator system used. This results might be useful for developing new adhesives.
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１．研究開始当初の背景 
歯質接着性材料は，コンポジットレジンやラ

ミネートベニア，補綴物装着，矯正治療，動

揺歯の固定など今日の歯科医療の大半に用い

られている。残存歯質の保存や審美に対する

意識向上も相まって，歯質接着性材料を応用

する機会は今後ますます増えるのは確実であ

る。機能性に優れた歯質接着性材料の開発は，

歯科材料メーカーが最も力を注いでいる課題

であり，各メーカーが独自の機能性モノマー

を合成し，製品に用いている。歯質接着性材

料には，様々な成分が含有されているが，中

でも機能性モノマーと光重合開始剤は歯質へ

の接着特性に大きく影響する重要な因子であ

る。しかしながら，❶機能性モノマーの分子

構造と歯質接着性能との関連性についてはほ

とんど明らかになっていない。さらに，❷光

重合開始剤の違いが重合度ならびに歯質接着

に及ぼす影響に至っては，全く検討されてい

ないのが実情である。 

２．研究の目的 
これまで機能性モノマーや酸などの分子がア

パタイト表面に対しどのように作用するかを

分子レベルで検討してきた。機能性モノマー

の化学的結合能を分子レベルで分析する技術

を用い、(1) 機能性モノマーのアパタイトに

対する化学的相互作用を分析，(2) 光重合開

始剤の違いが歯質接着システムの重合度に及

ぼす影響を比較検討，(3) 歯質接着界面をナ

ノスケールで解析し，接着強さや長期安定性

との関連性を検討することにより、❶機能性

モノマーならびに❷光重合開始剤の違いが歯

質接着に及ぼす影響をナノスケールで解析す

る。 

３．研究の方法 
(1) 機能性モノマーのアパタイトに対する化

学的相互作用をX線回折(X-ray diffraction: 

XRD)で分析する。機能性モノマー3D-SR(ト

クヤマデンタル)を、水、エタノール溶液に（モ

ノマー：水：エタノール=15 : 40: 45 w%）

をハイドロキシアパタイト粉末と反応させた

粉末をXRDで測定した。更に、同じモノマー

溶液をハイドロキシアパタイトプレート、牛

歯のエナメル質、象牙質に塗布し、薄膜XRD

で測定した。また溶液塗布後のサンプル表面

を水で洗浄し、再度測定した。 

(2) 光重合開始剤の違いが歯質接着システム

の重合度に及ぼす影響を比較検討：機能性モ

ノマー2種と光重合開始剤としてボレートと

カンファーキノンを用いた。重合率はフーリ

エ変換型赤外分光FT-IR により，残存二重結

合量の経時的変化にて評価する。吸光度の測

定は，光照射前および光照射後の所定の時期

に行い，残存二重結合量は光照射前の二重結

合量に対する百分率で表示することにより比

較検討する。また、それぞれの機能性モノマ

ーを含む接着材のアセトン、水といた溶媒を

飛ばし、その粘度を測定した。 

(3) 機能性モノマーの違いが接着強さや長期

安定性に及ぼす影響の検討： 

①引っ張り試験 

各種機能性モノマーを含有した試作接着シス

テムを調整した。これらの試作接着システム

と市販接着システムを，エナメル質および象

牙質に接着させ，エナメル質および象牙質へ

の接着強さについて，万能試験機を用いて引

張り試験にて評価した。 

②SEM 観察 

走査電子顕微鏡SEM にて接着試験を行った

サンプルの破断面の形態観察を行った。 

③TEM 観察 

歯質に、それぞれの接着材料を塗布し、その

歯質接着界面をダイヤモンドナイフを用いて

切片を作製透過電子顕微鏡TEM にて超高倍

率で界面の形態観察を行った。また、モノマ

ーとハイドロキシアパタイト粉末を反応させ

たものも、TEMで観察した。 

４．研究成果 

（１）機能性モノマー3D-SRとハイドロキシ



アパタイトを反応させたときには、その反応

によってできたカルシウム塩の析出が検出さ

れた。エナメル質、象牙質、ハイドロキシア

パタイトプレートにモノマー溶液を塗布した

場合にも同じように、カルシウム塩の析出が

観察された。このことから、新規モノマー

3D-SRは、歯質に含まれるハイドロキシアパ

タイトを溶解させ、カルシウム塩を形成され

ることがわかった。この塩は、水で洗浄後も

残っていた。以上から、新規モノマー3D-SR

は、歯質との化学的接着能を持つことが示唆

された。本研究結果は、雑誌論文⑥で発表し

た。本論文は、日本理工学会論文賞を受賞し

た。 

 (2) 光重合開始剤の違いが歯質接着システ

ムの重合度に及ぼす影響を比較検討：機能性

モノマー2種と光重合開始剤としてボレート

とカンファーキノンを用いた。ボレートは、

機能性モノマーの種類によらず、高い重合率

を示した。しかし、カンファーキノンでは機

能性モノマーの種類によって重合率が異なっ

た。この理由として、機能性モノマーの持つ

酸性度が、カンファーキノン系の第三級アミ

ンに影響を及ぼすために、重合率の低下を示

す。しかし、アミンを用いないボレートでは

モノマーの酸性度の影響を受けにくい。また、

モノマーの酸性度の影響を受けるカンファー

キノンにおいても、粘度の高い接着材料では、

高い重合率を示すことが示唆された。本結果

は、雑誌論文⑦で報告した。またさらなるデ

ータは現在論文投稿準備中である。 

(3) 機能性モノマーの違いが接着強さや長期

安定性に及ぼす影響の検討： 

①引っ張り試験，②SEM観察 

機能性モノマーに加え、co-monomerと溶媒、

カンファーキノン、第三級アミンからなる、 

１液性の試作ボンディング材を作製した。

#600研磨した象牙質に塗布し、コンポジット

レジンを盛り、サンプルとした。接着試験に

関しては、現在進行中である。 

③TEM観察 

上記の①と同じように作製したサンプルの接

着界面をTEMで観察した。その結果、良好な

接着が得られていることが示唆された。これ

らの結果の一部は、すでに学会②で発表して

いる。さらに論文投稿する予定である。 
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