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研究成果の概要（和文）：近年の歯科用セメントの進歩により，歯科用修復物と歯質との強固な接着が可能にな
ったが，修復物を除去する際に大きな力が必要となり，歯質の損傷を招くことがある。このリスクを低減するに
は，強固に接着するがオンデマンドで接着力を低下できるスマートな歯科用セメントが必要である。本研究で
は，歯科用グラスアイオノマーセメントにイオン液体を添加することで電気伝導性を与え，接着力を維持しつ
つ，被着物間に通電することで接着力を大きく低下できることを見出した。

研究成果の概要（英文）：Recent advances in dental cement have made it possible to achieve strong 
bonding between dental restorations and tooth, but a large force is required when removing 
restorations, which may lead to tooth damage. In order to reduce this risk, smart dental cements 
that shows strong bonding strength but can reduce the strength on demand are required. In this 
study, we found that the addition of ionic liquid to the dental glass ionomer cement gives 
electrical conductivity, and while maintaining the bonding strength, the strength can be greatly 
reduced by applying current between the adherends.

研究分野： 生体材料工学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
歯科用セメントの接着力向上により，歯科用修復物が脱落して再接着を要するリスクは減少し，患者のQOLは改
善した。その反面，再治療時に修復物の除去が困難となり，過大な力を与えて歯根が破折し抜歯に至り，QOLが
低下するリスクは増大した。この矛盾を解消するには，強固な接着と容易な除去という相反する性質を同時に満
たすスマートなセメントが必要である。本研究で見出した，イオン液体添加グラスアイオノマーセメントは，従
来と同等の接着力を発揮しつつ，必要時には通電によって接着力を大きく低下できる。したがって，安心して接
着力の高いセメントを用いることが可能になり，患者のQOLの維持に繋がる。



様 式 Ｃ－１９，Ｆ－１９－１，Ｚ－１９，ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 種々の歯科用セメントが歯科修復物等の接着に使用されている。歯科用セメントの進歩にと
もない諸特性は向上し（①），特に接着強度の向上が歯科修復物の寿命延長に寄与している。そ
の結果，修復物等の意図しない脱落は減少し，治療の質は向上した。しかし，接着強度の向上
により新たな問題が生じている。例えば，二次的う蝕の発症や修復物近くでの歯髄炎発症など
の場合，治療のために修復物を除去する必要がある。しかし，高い接着強度が除去の障害とな
り，歯に過大な力や振動を加えた結果，患者に不快感や痛みを与えるだけでなく，歯質を損傷
する危険性がある。すなわち，高い接着強度は必ずしも治療の質を向上させない。そこで，強
固な接着が可能であると同時に，オンデマンドで容易な除去が可能という矛盾する性質を示す
「スマートな」歯科用セメントが必要とされる。 
オンデマンドで剥離が容易になる接着剤が工業用途で用いられている。このような接着剤を

使用して組み立てた製品は，修理やメンテナンス時に容易に分解することができ，リサイクル
時には材料の分別が容易になる（②）。このような接着剤では，接着力を低下させるトリガーが
必要となる。現在用いられている主なトリガーは熱であり，高温で軟化または溶融する接着剤
が用いられている（③）。その他のトリガーとして pH，光，電流が挙げられる（②，④）。し
かし，口腔内での使用を想定すると，粘膜に損傷を与えかねない熱は不適切であり，食物や飲
料の摂取時の pH 変化の制御は困難であり，口腔内への光の侵入を防ぐことは現実的ではない。
対照的に，印加電圧が疼痛閾値（⑤）を下回る弱電流を使用することは比較的簡単で安全であ
る。そこで本研究では，歯科用スマートセメントのトリガーとして電流を用いることとした。
電流をトリガーとする通電剥離型スマート接着剤である「ElectReleaseTM」は 2002 年に発表
された（⑥）。この製品は，エポキシ樹脂にイオン液体（IL）を添加して導電性を与えたもの
である。そこで本研究では，IL の添加によって歯科用セメントへの導電性の付与が可能か検討
を行い，グラスアイオノマーセメント（GIC）およびレジン添加型 GIC（RMGIC）が導電性
を示すことを見出した。 
 
２．研究の目的 
本研究では，IL 添加によって導電性を示す GIC と RMGIC のうち，より高い接着強度を示

す RMGIC に IL を添加した試作セメントが，通電剥離可能か明らかにすることを目的とした。
具体的には試作セメントの評価を通じ，（１）IL の添加量と試作セメントの接着力の相関，（２）
IL の添加量と試作セメントの通電剥離特性の相関，（３）通電剥離機構，の３つを調べること
を目的とした。 
 
３．研究の方法 
（１）セメント作製 

IL にはトリス（2-ヒドロキシエチル）メチルアンモニウムメチルサルフェート（Sigma-Aldrich 
Japan KK，東京，日本）を用い，RMGIC にはビトレマーTM２ペースト（現リライエックス TM

ユニセム 2 オートミックス，３Ｍジャパンリミテッド，東京，日本）を用いた。IL 添加率（重
量％）は，10%（VT10），15%（VT15），20%（VT20），および 25%（VT25）とした。 
 
（２）せん断接着強度評価用試験片 
２枚の Cu 板（幅 4 mm，厚さ 2 mm，長さ 20 mm）を接着して試験片とした。正方形の接着

領域（4 mm×4 mm）をサンドブラストで粗面とし，５分間蒸留水中で超音波洗浄後，２つの
プレートをＴ字型に接着した。セメントの厚さを 15 µm として 5 分間硬化させてから余剰セメ
ントを除去した。その後，試験片を室温空気中で 24 時間硬化させた。 
 
（３）試験片への通電 
試料に 5 V，10 V，15 V，および 19 V の直流電流を，プログラマブル電源（タイプ 7651，横

河電機，東京，日本）を用いて 30 秒間または 120 秒間通電した。経時的な電流の変化を電流計
（TY720 型，横河電機，東京，日本）で測定し，電荷密度を計算した。 
 
（４）接合強度評価 
せん断接着強度（σs）は万能試験機（AG-1kNX，島津製作所，京都，日本）により評価した。

σsは次のように計算した。 
 
σs = P / S 

 
ここで P は破断時の荷重，S は接着面積である。コントロールとして IL を添加しない RMGIC
（VT00）を用いて接着した試験片の σsも評価した。さらに，通電前後の試験片の σsを評価し
た。有効試験片数は７以上である。 



（５）破面観察 
デジタルカメラ（Zen Phone 2，

ASUSTeK Computer Inc.，台北，
台湾）で試験片の破断面を撮影，
観察した。 
 
（６）統計的評価 

EZR ソフトウェア（自治医科大
学埼玉医療センター，日本（⑦））
を用いて Steel-Dwass 検定により
σs を比較した。有意水準は 0.01
とした。 
 
４．研究成果 
 
（１）実験結果 
各試料に定電圧 19 V で通電し

たときの電流値の経時変化の例
を図１に示す。IL を含まない試験
片（VT00）の初期電流はほぼ 0
で，通電中も変化を示さなかった。
IL 混合比が増加するにつれて，初
期電流値は増加し，電流値は経過
時間に対して指数関数的に減少
した。また，電荷密度は IL 混合
比の増加と共に増加した。 
 定電圧 19 Vで 30 秒間通電前後
の σs を図２に示す。通電前の IL
混合比 20%未満の試料の σs に有
意差はなかったが，VT25 の σsは
VT15 より有意に低かった。通電
前後で VT00 と VT10 の σsに有意
差はなかった。対照的に，通電前
後で，VT15，VT20，および VT25
の σsには有意差があった。 

VT15 試料の σsに対する電荷密
度の影響を図３に示す。σsは電荷
密度が０から約４mC/mm2 に増
加するにつれて指数関数的に減
少した。電圧と通電時間は σsに直
接影響しなかった。 
通電前の VT15 試験片破断面に

はセメント残留物が観察され，破
壊モードは凝集破壊と考えられ
た。対照的に，通電後の VT15 試
験片のアノード側破断面にはセ
メント残留物は観察されず，破壊
モードは界面破壊と考えられた。
また，通電後の VT15 試験片のカ
ソード側破断面のセメント残留
物は，緑色を呈色していた。 
 
（２）電流値の変化に関する考察 

RMGIC の基本的な組成はポリ
アクリル酸，重合性モノマー，ガ
ラスフィラー，酒石酸，水である
（⑧）。試作セメントには水と IL
の両方が含まれているため，電子
伝導度とイオン伝導度の両方が電流値に寄与すると考えられる（⑨）。しかし，この研究では２
つを分けずに，総導電能力を「導電率」として評価した。硬化した RMGIC のマトリックスは
水を分散媒とするポリアクリル酸ゲルであるが，IL を含まない VT00 試験片は導電性を全く示
さなかった。この結果から，成分である酒石酸が GIC の硬化反応である酸－塩基反応ですべて
消費されたか，大気中で硬化させたために溶媒となる水が蒸発により失われたことが推定され
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図１ 19V での通電時の電流値変化 
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図 3 VT15 のせん断剥離強度への電荷密度の影響 

（試験条件は印加電圧と通電時間） 



る。対照的に，IL を含む試作セメントは導電性を示し，IL 含有量の増加とともに増加した。こ
れらの結果は，IL を含むマトリックスゲルが電解質であるイオンゲルになったことを示唆して
いる（⑩）。そして，IL 含有率がより高い試料はより高い導電率を示した。本研究ではマトリ
ックスゲル中のイオン濃度は評価していないが，過去の研究から推定すると，高い IL 含有量を
含む試料のイオン濃度および導電率は高くなるはずである（⑪）。 
通電時間が増加するにつれて，電流値は初期値から減少した。通電時に生じうる化学反応（⑫）

として考えられるのは， 
①．アノードでの Cu イオン放出 
②．カソードでの水素ガス発生。 
③．マトリックスゲル中のイオン移動（⑩，⑬） 
の３つである。 
通電後の試料のアノードにセメント残留物が観察されず，カソードのセメント残留物の表面

が緑色を呈色したことから，アノードからの Cu イオン放出が示唆された。Cu イオン溶出はア
ノード表面の溶出を意味しており，アノード表面での界面剥離を促進した可能性がある。界面
剥離の進行は界面の電気的結合を劣化させ，時間と共に電流値の減少をもたらしたと推定され
る。水素ガスの発生は直接観測されていないが，カソードと RMGIC の界面接合に損傷を与え
る可能性がある。しかし，カソード界面での結合がアノード界面での結合より強いと推定され
ることから，水素ガスが発生していたとしても接着強度に大きく影響はしなかったと考えられ
る。通電中にマトリックス中でイオンが移動して分極すると，経時的に導電率が減少すると推
定されることから，こちらも通電時の電流値減少の原因である可能性がある（⑭）。 
 
（３）せん断接着強度に対する IL 添加の影響に関する考察 

GIC の基本的な硬化メカニズムは酸－塩基反応であるため，IL は潜在的に GIC の硬化に影響
し，硬化を加速あるいは減速させる可能性がある。本研究での試験片作製後の硬化時間は 24
時間であるが，硬化が飽和するには不十分だった可能性がある。24 時間後の硬化が不十分であ
る場合，IL が 24 時間後の硬化を促進する余地がある。IL 含有率が 20%未満の試験片の通電前
の σsに有意差は認められなかったが，平均値は IL 含有率が 0%から 15%へ増加するにつれて増
加した。この増加は硬化の促進に起因する可能性がある。 

IL は接着性モノマーではないので σs の増加に寄与しないと考えられる一方，IL 含有率の増
加と共に試作セメント中の RMGIC の割合は減少するので，IL 含有率の増加は σsを低下させる
可能性がある。このことが VT25 の σsが VT15 より大幅に低い原因と考えられる。RMGIC は水
を含み，IL は優先的に水に溶解することから，少量の IL は溶液の形でマトリックスゲルに含
有されるが，IL が大量になると飽和してしまい，余剰 IL が液滴としてマトリックスゲル中に
分散する可能性がある。そのような液滴はマトリックスゲルのネットワーク密度を低下させ，
結果的にゲル強度を低下させると考えられる。そして破壊モードが凝集破壊である場合，ゲル
強度の減少は σsの減少をもたらすと推定される。 
 
（４）せん断接着強度への通電の影響に関する考察 
通電後の破壊挙動は凝集破壊からアノード界面での界面破壊へと変化しており，σs 低下のメ

カニズムはゲル強度の低下ではなく，界面接着強度の低下と推定される。したがって，アノー
ドでの電気化学反応により σs が減少したと考えられる。前述のように，Cu イオンの溶出は試
作セメントとアノードとの間の界面結合を損傷し，σs の減少をもたらす。したがって，電荷密
度が大きい程 Cu イオンの溶出が多く，σs の減少幅は大きくなるはずであり，図３の結果と一
致する。試作セメントの IL 含有量は σs の減少に影響するが，図３に示されるように電荷密度
も大きく影響し，短時間で σsを低下させるには高電圧での通電が有利である。しかし，高電圧
を印加すると歯や口腔粘膜を損傷したり，極端な不快感を与えたりする可能性がある。したが
って，痛み閾値以下の低電圧で長時間の通電がより安全でより快適である。 
 
（５）結論 

IL を添加した RMGIC を試作した結果，以下の結論を得た。 
①．IL 添加 RMGIC は導電性を示し，IL 添加率増加と共に導電率が増加した。 
②．IL 添加率 20%までは，Cu 板のせん断接着強度は変化しなかった。 
③．IL 添加率 15%以上では，通電により Cu 板のせん断接着強度を大きく低下できた。 
④．せん断接着強度の低下量は，通電した電荷密度に依存した。 
以上より，IL 添加 RMGIC は必要なせん断接着強度を発揮しつつ，通電によりオンデマンド

で剥離を容易にすることが可能と結論された。 
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