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研究成果の概要（和文）：チタンは補綴装置に応用されているが、近年、Ti-6Al-7Nb合金やTi-15Mo-5Zr-3Al合金など
も開発され、一部歯科臨床に導入されてきている。しかし、チタン合金の接着に関する系統的な報告は少ないのが現状
であった。そこで申請者らは、チタン合金の接着耐久性を改善することを企図した。本研究の結果、チタン合金と構成
成分の接着には、疎水性リン酸エステルあるいはホスホン酸を含むプライマー、トリ-n-ブチルホウ素誘導体を重合開
始剤とする接着材料等の有効性が示された。

研究成果の概要（英文）：Application of pure titanium and titanium alloys has been introduced into 
prosthodontic practice. However, limited information is available about adhesive bonding of titanium 
alloys. The purpose of this study was improvement in adhesive durability of titanium alloys. The results 
of this study demonstrated that use of hydrophobic phosphate or phosphonic acid monomer as well as 
tri-n-butylborane derivative initiator enhanced durability of bond to titanium alloys and their 
components.

研究分野：医歯薬学
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１．研究開始当初の背景 
 近年、チタンの生体適合性を損なうことな
く、かつ機械的性質を改善すべく、種々のチ
タン合金が開発されてきた。その結果、現在
では Ti-6Al-7Nb、Ti-15Mo-5Zr-3Al など、数
種のチタン合金が臨床に導入されている。こ
れらの合金は生体に応用されてから日が浅
いため、臨床的観点から諸性質の検討が急務
である。現状においてはチタン合金の接着技
法については１）接着機能性モノマーによる
化学的結合を主とするもの、２）機械的維持
を主とするもの、３）表面改質を含めた両者
を併用するもの、などに分類される。先駆的
な研究においては、芳香族カルボン酸無水物
（4-META）を応用した初期の報告（末瀬他、
1984；松村他、1984）がある。その後、チタ
ン表面を改質しシランを応用した報告
（Ekstrand et al., 1988）、チタネートカッ
プリング剤を応用した報告（Matsumura et 
al., 1990）、疎水性リン酸エステル MDP を応
用した報告（Taira et al., 1995）などがあ
る。 
 チタン合金は、歯科においては生体インプ
ラント用金属材料としての使用が主体であ
る。なかでも Ti-6Al-7Nb 合金は、歯科鋳造
が可能であることから、歯冠補綴装置への応
用がなされている（Matsumura et al., 2002）。
また Ti-6Al-7Nb 合金の接着技法について先
駆的な研究がなされてきている（Yanagida et 
al., 2001; Suzuki et al., 2005; Ishii et 
al., 2008）が、系統的な基礎研究は少ない。
また Ti-15Mo-5Zr-3Al 合金は、医科において
高強度バナジウムフリーチタン合金として
人工膝関節に使用されており、歯科材料への
応用が期待されている。 
 以上のように、チタン合金の歯科治療に応
用される頻度が高くなることが予想される
ため、合金の組成に応じた最適な接着技法を
確立することが急務とされる。 
 
２．研究の目的 
 現在、歯科治療においては様々な金属材料
が使用されている。なかでもチタンは生体に
対する安全性が優れることから、クラウンや
ブリッジ、インプラントあるいは可撤性有床
義歯などの補綴装置に応用されている。しか
し純チタンは、他の金属と比して機械的性質
に劣り、大型の補綴装置には適応の限界があ
ると思われる。近年、チタンの優れた生体適
合性を活かしつつ、機械的強度を改善したチ
タン合金が開発されてきている。生体インプ
ラント用金属材料として優れた力学的強度
を 有 す る Ti-6Al-7Nb 合 金 お よ び
Ti-15Mo-5Zr-3Al 合金について、構成成分と
接着機能性モノマーの適合性について検討
し、接着耐久性を改善することを目的として
いる。 
 
３．研究の方法 
チタン合金の構成元素がレジンとの接着強

さに及ぼす影響 
（1）接着試料の作製条件 
 本研究で採用する被着試験材料は、
Ti-6Al-7Nb 合金と歯科材料への応用が期待
される Ti-15Mo-5Zr-3Al 合金を使用した。接
着の研究においては被着体構成成分の接着
挙動を把握することが重要である。そこで、
チタン合金の他に、アルミニウム（Al）、ニ
オブ（Nb）、モリブデン（Mo）、ジルコニウム
（Zr）を使用した。さらに、高純度チタンを
比較対照として使用した。試料は、各組成の
金属試料を機械加工により切断したものと
した。なお切断に際しては、低速精密切断を
行い規格化された試料の製作に注力した。被
着面の処理は、機械的嵌合力による接着を極
力排除するため、耐水研磨紙＃1500 にて鏡面
研磨を行った。 
 
（２）プライマーの選択 
 過去の報告において高純度チタンに対し、
機能性モノマーと接着耐久性の関係を検討
している（Matsumura et al., J Dent Res 69: 
1614-16, 1990）。本研究においては、カルボ
ン酸、ホスホン酸、リン酸エステルなどの酸
性モノマーを軸とし、貴金属合金の接着に有
効であるとされている有機硫黄化合物と酸
性機能性モノマーの混合したプライマーも
使用した。 
 
（３）接着材料の選択 
 接着材料として本体に機能性モノマーを
含有しないトリ-n-ブチルホウ素重合開始型
アクリルレジン（MMA-TBB レジン）を使用し
た。 
 
（４）接着試験の実施と結果解析 
 接着試験としてせん断接着試験を選択し、
ISO/TR11405 に準じて行った。各種被着体お
よびプライマーを組み合わせて実験系を構
築した。せん断接着強さの計測と破壊形態の
解析を中心に行った。チタン合金の構成元素
がレジンの接着強さに及ぼす影響について
検討した。 
 
機能性モノマーの種類がチタン合金とチタ
ンの接着耐久性に及ぼす影響 
（１）接着試料の作製条件 
 前年度と同様の材料を使用した。高純度チ
タン、チタン合金およびその構成元素に加え
て、機能性モノマーの金属に対する接着効果
を確認する目的として、貴金属および貴金属
合金を比較対照群として使用した。 
 
（２）プライマーの選択 
 Ti-6Al-7Nb 合金に関しては、申請者が過去
に先駆的な研究として、機能性モノマーと接
着耐久性に関して報告している（Yanagida et 
al., Am J Dent 14: 291-4, 2001; Ishii et 
al., Dent Mater J 27: 56-60, 2008）。しか
しながらその後、系統的な検討が行われてい



ないのが現状である。本研究では、カルボン
酸、リン酸エステル、ホスホン酸などの酸性
機能性モノマーを使用した。その他、シラン、
チオン、チオールなど酸以外のモノマーにつ
いても評価を行い、官能基の種類と構成元素
金属への接着について研究を行った。 
 
（３）接着材料 
 前年度と同様に本体に機能性モノマーを
含まないトリ-n-ブチルホウ素重合開始型ア
クリルレジン（MMA-TBB レジン）を使用した。 
また比較のため、市販されている歯冠色前装
材料の一つである間接修復用コンポジット
を選択した。 
 
（４）接着耐久試験の実施と結果解析 
 前年度と同様にして、ISO/TR11405 に準じ
た接着せん断試験を行った。比較対照群とし
て、24 時間水中に浸漬後にせん断接着強さを
測定した。この後、熱衝撃試験装置を用いて
試料に水中熱サイクルを負荷し、接着界面の
剥離抵抗性すなわち接着耐久性を評価した。 
 
４．研究成果 
（１）チタン合金の構成元素がレジンとの接
着強さに及ぼす影響 
 Ti-15Mo-5Zr-3Al 合金の接着において、疎
水性リン酸エステル（MDP）を含むプライマ
ーの処理効果が優れていた（平均値30.8 MPa）。
ホスホン酸を含む（6-MHPA）プライマーも有
効であった（28.5 MPa）。構成元素である Ti、
Mo、Zr、Al に対しては、MDP および 6-MHPA
を含む酸性化合物が 25 MPa 以上の接着力を
示し、有効であった。 
 Ti-6Al-7Nb 合 金 の 接 着 に お い て 、
Ti-15Mo-5Zr-3Al 合金と同様に、6-MHPA を含
んだプライマーが有効であった（25.6 MPa）。
また MDP を含むプライマーも有効であった
（24.5 MPa）。構成元素である Nb に対しては
は、MDP 含んだプライマー（25.0 MPa）と
6-MHPAを含んだプライマー(24.4 MPa)が同程
度有効であった。 
 
（２）機能性モノマーの種類がチタン合金と
チタンの接着耐久性に及ぼす影響 
 Ti-15Mo-5Zr-3Al 合金の接着において、水
中熱サイクル後、疎水性リン酸エステル
（MDP）を含むプライマーの接着耐久効果が
優れていた（平均値 18.2 MPa）。次に有効な
群は、ホスホン酸を含む（6-MHPA）プライマ
ーであった（4.4 MPa）。カルボン酸を含んだ
プライマーの接着耐久性に対する有効性は
認められなかった（0.7 MPa）。構成元素であ
る Ti、Zr、Al に対しては、MDP を含むプライ
マーの接着耐久性が認められた。Mo は、今回
使用したプライマーに対して接着耐久性に
劣る傾向が認められた。 
 貴金属合金である１２％金銀パラジウム
合金およびタイプ４金合金を比較対照試料
として使用した。 

 Ti-15Mo-5Zr-3Al 合金、Ti-6Al-7Nb 合金お
よびその構成元素金属に対してシラン、チオ
ン、チオールなど酸以外のモノマーの有効性
は認められなかった。 
 しかし、１２％金銀パラジウム合金および
タイプ４金合金に対しては、チオンやチオー
ルなどの有機硫黄化合物が接着耐久性を示
した。特にチオン化合物である MTU-6 は、タ
イプ４金合金とコンポジット系装着材料の
組み合わせに対しても接着耐久性が認めら
れた。 
 本研究では、補綴装置の臨床成績と密接に
関連していると考えられている接着耐久性
の評価を目的としたが、比較的明確な結果が
得られた。本研究では、プライマーに含まれ
る機能性モノマーの効果を耐久性に着目し
評価することにより、より臨床成績と関連し
た知見が得られたものと思われる。 
 以上の成果の一部を記載した文献９報を
次の項目に列記した。研究成果がまとまり次
第、さらに総括的な評価を行い、公表する予
定である。 
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