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研究成果の概要（和文）：ケイ酸カルシウムを主成分としたMTAセメントは，生体親和性が高い覆髄材として，
臨床で広く使われており，その予後がよいことが報告されている。しかし，MTAセメントを用いた覆髄後に適す
る修復材料に関しては，報告がない。本研究課題は，既存充填修復材料とMTAセメントの界面の長期耐久性を観
察、評価し、MTAセメントでの覆髄後に使用する修復材料のエビデンスを確立することを目的とした。既存の材
料では長期耐久性に問題があることがわかった。そこでMTA覆髄後に適切な新規の耐アルカリ性樹脂材料の開発
を行った。適切なモノマーを選択することで、MTAセメントと接する修復材料の耐久性を向上させることがわか
った。

研究成果の概要（英文）：MTA cement, which is mainly composed of calcium silicate, is widely used in 
clinical practice as a highly biocompatible dental cementing material, and its good prognostic value
 has been reported. However, there have been no reports on suitable restorative materials after the 
use of MTA cements. The purpose of this research project was to evaluate the interface between MTA 
cement and restorative materials, then also evaluate the long-term durability of the interface. We 
established evidence for restorative materials to be used after cementation with MTA cement. It was 
found that existing materials have problems with long-term durability. Therefore, we developed a new
 alkali resistant material suitable for use after MTA treatment. By selecting appropriate monomers, 
we found that the durability of restorative materials in contact with MTA cement was improved.

研究分野：歯科、保存修復学、歯内療法学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
MTAセメントでの覆髄治療の後に使用する修復材料については、メーカーの添付文書にも記載がないなどエビデ
ンスがなかった。本研究成果は、基礎的知見だけではなく臨床的にも意義のある研究成果である。一方で、既存
の材料は、MTAセメントとの接着が十分でない、短期間で劣化するなどの問題があることがわかり、新たな覆髄
材治療後に使用する材料の開発が望まれることもわかった。これは、歯科材料メーカーの開発などにも有意義な
知見となるなど、社会的にも意義が高い。

※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 
ケイ酸カルシウムを主成分としたMTAセメントは，生体親和性が高い覆髄材として，臨床で広
く使われており，その予後がよいことが報告されている。しかし，MTAセメントは，他の歯科
材料と異なり強アルカリ性であり，そのアルカリ性が周囲の修復材料にどのような影響を及ぼ
すのかわかっていない。また，MTAセメントを用いた覆髄後に適する修復材料に関しては，MTA
セメントと修復材の接着強度を評価したものがあるが，長期の耐久性も考慮して報告されてい
るものはほとんどなく，MTAセメント修復後の材料選択はコンセンサスを得られていない。 
 
２．研究の目的 
本研究課題は，強度試験とマイクロ・ナノレベルの観察を行い、MTAセメント覆髄後に使用で
きる耐アルカリ性に優れた材料に関するエビデンスの確立とその知見を活かした MTA 覆髄後
に適切な新規の耐アルカリ性樹脂材料の開発を行うことを目的とした。 
 
３．研究の方法 
①MTA セメント接触部位に適切な材料選択のエビデンス確立 
既存の材料のうち MTA セメントによる覆髄後に使われると考えられる材料の MTA との接触部分
の耐久性評価 
１）機械的強度を測定。 
3点曲げ試験，ビッカース硬さ試験にて，サンプル作製直後とMTAセメントとの接触部もしくは，
アルカリ性溶液に浸漬した材料を比較し劣化に関して評価する。 
２）界面の観察 
MTA セメントと既存材料の接着試料を作製し，長期保管する。 
走査電子顕微鏡（SEM）にて，広く材料の観察を行い，劣化部など評価をする。 
劣化しているサンプルは観察用試料作製時に壊れやすいことが多い。そのため，試料作製時にダ
メージの少ない，クロスセクションポリシャなどを用いてサンプルを作製する。 
３）溶出モノマーの測定 
機械的強度測定サンプルを浸漬していた溶液を高速液体クロマトグラフ（HPLC），ガスクロマト
グラフィー（GCMS）を用い，溶出しているモノマーを特定する。 
これらで得られた結果を②での材料開発へ応用する。 
 
②MTA セメント接触部位に適切な材料の開発 
１）アルカリ耐性のあるモノマー，材料の選択 
新規多官能アクリルアミドモノマーやアルカリ耐性のあるポリマーの添加を検討する。 
２）材料組成の最適化 
①の MTA セメント接触部位に適切な材料選択のエビデンス確立での試験方法，機械的強度の測
定と観察を繰り返し行い，最適化を行う。 
３）開発材料のアルカリ耐性の評価 
①の MTA セメント接触部位に適切な材料選択のエビデンス確立で用いた手法を行い、アルカリ
耐性のあるものを決定する。 
 
４．研究成果 
①MTAセメント接触部位に適切な材料選択のエビデンス確立  
１）機械的強度 
MTA セメントは、濡れた面での硬化は著しく遅くなり、また、硬化までにかなりのセメントが溶
出することが分かった。溶出が多いものはより pHは高くなった。 
さらに、光硬化型 MTA セメントは、その MTA 成分によると思われるが、光透過度が 1㎜もない。 
また、光照射時間、強度が光硬化型 MTA セメントの硬化に大きく影響した。濡れた面において
は、光硬化型 MTA セメントは硬化がかなり阻害されており、それらは、水に浸漬するとすべて溶
解した。ただ、pHに関しては、MTA セメントのほうが高いことがわかった。 
今回実験に際し、使用する MTA セメントを規定の粉液比で練和したもの（TCS）を用いた。 
3 点曲げ強度試験用に、従来型グラスアイオノマーセメント,光添加型グラスアイオノマーセメ
ント、2 種のコンポジットレジンを選んだ。それらを 3 点曲げ試験用に 2x2x25mm の棒状試験片
を作製した。 
アルカリ溶液に、従来型グラスアイオノマーセメント,光添加型グラスアイオノマーセメント、
コンポジットレジンを浸漬し、4か月保管した。そのサンプルは、蒸留水中に浸漬していたもの
に比べ、アルカリ溶液中に浸漬したものはいずれも著しく強度が低下した（図１）。 
 



   図１．グラスアイオノマーセメント、光硬化型グラスアイオノマーセメント、コンポジッ
トレジンと 3 つの異なる保管状態による 3 点曲げ強度試験結果。コンポジットレジンは組成の
異なるもの 2種を試験し、１、２とした。また保管条件は、作製のち 37℃水中に 24 時間保管（２
４ｈ）、蒸留水中に 4か月保管（DW）、MTA セメント添加溶液中で 4か月保管（TCS）を示す。 
 
２）界面の観察 
１）で使用したものと同じ、従来型グラスアイオノマーセメント,光添加型グラスアイオノマー
セメント、コンポジットレジンを MTA セメントの上に充填し、蒸留水に浸漬し、半年保管した。
グラスアイオノマーセメント、光添加型グラスアイオノマーセメントは、MTA セメントーグラス
アイオノマーセメント間で剥離していた。 
さらに、MTA セメントに接していた部分の従来型グラスアイオノマーセメント,光添加型グラス
アイオノマーセメント、コンポジットレジンを観察すると、明らかに、接していた部分はそのほ
かの部位に比べ、フィラーの脱離など劣化しているのが認められた。 
 
３）溶出モノマーの測定 
モノマーであれば、HPLC で測定ができるが、ポリマーやフィラーの溶出が多かったため、GPC（ゲ
ル浸透クロマトグラフィー）での測定を行った。 
とくにレジン添加型グラスアイオノマーセメントからの溶出が多く認められた。また、コンポジ
ットレジンは、コンポジットレジンの組成の違いにより、溶出量や溶出するモノマー、ポリマー
が異なることが示唆された。 
 
②MTA セメント接触部位に適切な材料の開発 
１）アルカリ耐性のあるモノマー，材料の選択 
新規多官能アクリルアミドモノマーやアルカリ耐性のあるポリマーの添加を検討した。 
新規多官能アクリルアミドは重合基が２、３、4つのものを用いた。アクリルアミドの種類によ
り、モノマーへの溶解度が異なること、また光硬化性が異なることもわかった。また、歯科でよ
く使われる BisGMA,HEMA といったモノマーの種類によっても相溶性が異なることもわかった。 
本研究では、最適化に当たり、BisGMA,HEMA の組成を一定にして、アクリルアミドを選択した。 
 
２）材料組成の最適化 
１）で選択した組成を、3点曲げ試験用の 2x2x25mm の棒を作製し、作製のち 37℃大気中で 24時
間保管したもの、37℃水中保管 1週間、1か月行ったもので検討した。 
材料によっては、大気中保管であれば高い曲げ強度を示すものの、水中保管で急激に強度低下を
示すものもあった。BisGMA,TEGDMA,HEMA など従来使われているモノマーのみからなる組成より
は、アクリルアミドを添加しているもののほうが、大気中のみならず水中でも高い強度を示した。 
 
３）開発材料のアルカリ耐性の評価 
①の MTA セメント接触部位に適切な材料選択のエビデンス確立で用いた手法を行い、アルカリ
耐性のあるものを決定する。 
MTA セメントの上に２）で検討した組成を充填し、接触面での劣化について走査電子顕微鏡にて
評価した。アクリルアミドを添加しているものが耐久性が高いことが示された。 
現在、得られたデータをもとに MTA セメント充填のちの新規の治療材料を開発している。 
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