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光照射および温度が自己接着性 レジンセメントの硬化挙動に及ぼす影響

三 冨 朝 子

日本大学歯学部保存学教室修復学講座

抄録

目的 :レ ジンセメントに機能性モノマーを含有させることで,歯質とともに修復物の前処理を不要とした自

己接着性レジンセメント (以後, 自己接着セメント)の臨床使用頻度が増加している これらの自己接着セメ

ントの硬化挙動を知ることは,臨床的にも重要であると考えられるものの,そ の初期における硬化挙動につい

ては不明な点が多い そこで,光照射および温度が自己接着セメントの硬化挙動に及ぼす影響について,試片

を透過する超音波の縦波音速の変化を測定することによって検討した

材料と方法 :供試 した自己接着セメントは,ク リアフィル SAセ メントオートミックス (SA),リ ライエック

スユニセム2オ ー トミックス (UC)お よびビューティセムSA(BC)の 3製品である 超音波測定装置として

パルサーレシーバー,縦波用 トランスデューサーおよびオンロスコープからI「I成 されるシステムを用い,伝播

時間と試片の厚さとの関係から縦波音速を求めた 硬化挙動の涸1定 は,光線照射を行わない,あ るいは600 SI
cm2の 条件で光線照射を行う2条件で, その各条件に試片温度を 23°Cお よび 37°Cと し,合計 4条件で行った

測定は,照射を行わない条件では,赤色ランプ照明下で30秒 ごとに 15分間行った 照射を行う条件では,試
片の両側面から30秒間照射を行い,照射開始から5秒 ごと15分間汲」定した また,練和から1,6,12時 間

および24時間経過した試片についても同様に測定を行った

成績 :供試したいずれの自己接着セメントにおいても照射を行わなかった条件では, これを行った条件に比

較して音速の上昇傾向が遅延し,そ の傾向は特にSAお よびUCで顕著であった また,試片温度の違いでは
,

いずれの製品においてもこれが高い条件で音速の上昇程度が大きくなる傾向を示し,特にこの傾向はBCにお

いて顕著であった 一方,UCに おいては照射を行った条件では試片温度の影響は認められなかった

結論 :自 己接着セメントは照射が不足する条件においては,製品によっては初期の重合硬化反応が遅延する

とともに,試片温度の影響を受けることが明らかとなった したがって, これらの自己接着セメントの臨床使

用にあたっては,照射条件および試片温度における硬化特性を十分に考慮して製品を選択することが重要であ

ることが示された
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近年,歯冠色を有するコンポジットレジンやセラミッ

クスを用いた間接修復処置を行う頻度が増加している

これら審美性歯冠修復物の装着には,歯質とともに修復

物にも接着性を有するレジンセメントが用いられる頻度

は高い レジンセメントによる接着操作においては,歯

質あるいは修復物などの各被着体に適した前処理が必要

とされる しかし,前処理を行うことは臨床操作を煩雑

にさせるとともに,操作ステップ数の増加によって接着

阻害因子の影響を受けるH」能性があるL" そこで,レ ジ

ンセメントに機能性モノマーを合有させることで歯質と

ともに修復物の前処理を不要とした, 自己接着性レジン

セメント (以後, 自己接着セメント)が開発された3●

これまで, 自己接着セメントの機械的性質あるいは硬

化挙動に関しては,試験片製作後 24時間以上経過した

後に評価しているものがほとんどである5■  しかし,臨

床においては修復物の装着直後から,余剰セメントの除

去あるいは研磨などさまざまな外力が自己接着セメント

に加わっている したがって, 自己接着セメントの硬化

状態の経時的変化を知ることは,臨床上重要であるとと

もに製品選択の根拠となるものの,そ の初期硬化挙動に

関する検討はほとんどなされていないのが現状であ

る89'

そこで著者は,材料を透過する超音波の縦波音速を非

破壊的に測定する超音波測定法・・ 1つ を用いて,光照射お

よび温度が自己接着セメントの硬化挙動に及ぼす影響に

ついて検討した

材料および方法

1 供試材料,照射器および照射条件

供試した自己接着セメントは, クリアフィルSAセ メ

ントオートミックス CA, クラレノリタケデンタル),

リライエックスユニセム 2オ ー トミックス (UC,3M
ESPE,USA)お よびビューテイセムSA(BC,松 風)の

3製品である (Table l)

可視光線照射器 としては,オ プテイラックス 400

(Kerr,USA)を ,供給電圧を調節することによつて光強

度を調整して用いた 自己接着セメントに対する照射は
,

その光強度を 600 mW/cゴおよび照射を行わない (0

mW/cm2)と いう2条件とした

2 超音波測定

本実験に用いた超音波測定装置は,パルサーレシー

バー (Mode1 5900,パ ナメ トリクス),縦波川 トランス

デューサー(Vl12,パ ナメトリクス)お よびオシロスコー

存 学 雑 誌           第56巻 第5号

プ (Wave Runner LT584, レクロイ)か ら構成されるシ

ステムである (Flg l,2)

超音波】1定 では,パ ルサーレシーバーを周波数 500

Hz,出 力 16rtJに設定し,高周波電圧をトランスデュー

サー内部の水晶振動子に送ることによって 10 MHzの超

音波を発生させた 探触子をセメント試片に接触させ
,

試片内を伝播する超音波の変化を,オ シロスコープを用

いて電気的に増幅することによって波形を検出した こ

の波形から,lns単位でセメントを透過する超音波の伝

播時間を求め,試片の厚さとの関係から音速を求めた

製造者指示に従って練和 したセメント泥を,内径 4

mm,高 さ2mmの円筒形ビニル型に填塞し,こ れを試料

台に静置した 次いで,透明ストリップを介して トラン

スデューサーを試片に接触させ,セ メント練和開始の

60秒後から測定を開始し,照射を行わない条件では,30

秒ごとに 15分間測定を行った 照射を行う条件では,

試片の両側面から30秒間照射を行い,照射開始から 5

秒ごとに 15分間測定した また,練和から1,6,12時

間および 24時間経過 した試片についても同様に沢1定 を

行った これに,試片の温度を 23°Cお よび 37°Cに設定

した条件を加え,合計 4条件について検討した

なお,試片の数は各条件につき6個 とし, El定 は23士

1°C,相対湿度 50± 5%の恒温恒湿室で赤色ランプ照明下

に行った

3 走査電子顕微鏡観察

製造者指示に従ってセメントを練和し,便化した試片

の表面をダイヤモンドペーストの 10μmま で順次研磨

して観察面とした 試片は,デシケークに 24時間保管

して乾燥させた後,イ オンコーター (Quick COater ηpe

SC 201,サ ンユー電子)で金蒸着を施 し,加速電圧 10

kVの 条件でフイール ドエミッション走査電子顕微鏡

(SEM,ERA 8800FE,エ リオニクス)を 用いて観察を行っ

た

4 統計処理

各試片で得られた縦波音速については,分散分析を行

うとともにTukey HSD testに よつて有意水準 5%の条件

で統計学的検定を行った

供試した自己接着セメントの各条件における縦波音速

の初期変化を Flg 3～5に ,各測定時点における縦波音速

を Tables 2～4に示した 供試 したいずれの自己接着セ

メントにおいても、音速は照射の有無にかかわらず経時

的に上昇したが,そ の上昇傾向は製品によって異なるも

のであった

SAで は,試片温度が 23°Cの場合,照射を行わない条

日 本 歯 科 保

緒
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Table l  Self― adhesive cements used and thcir main components

417

Code  lヽaterial Iヽanu● cturcr Lot No   NIain component

UC

Clearfll SA Ccmcnt  Kuraray Noritake

Automix        Dental

Rel、 X Unicem 2   3M ESPE

Automlx

BeautiCem SA     Shofu

Univcrsal

Tlansluccnt  497681

MDR Bヽ 一GMA,TECDA4A,dimethacwhte,

barium glass,coHoidal silica,sOdium auoride,

″―camphOlquinone,BPO,initiator

methacrylated phosphoric estet dimethacrylatc,

glass flHci silica,acctatc,calcium hyd“ 〕xide,

stabilizcl sclf― curing and light curing initiator

phosphoric and carboxylic acid monomc4 UDヽ lA,

HEヽlA,■ uon,aluminosilicate glass,S― PRC llllcら

initiatol stabilizer

lヽDP:10 rncthacry10yloxydecyl dihydlogen phosphate,Bも 一GMA:2,2bis[4(2 hydroxy 3-mcthacryloy10,p10poxy)

phenyl]propane,TEGDMA lt五 cthylcnc glycol dimcthacrylatc BPO:benzoyl peloxide,UDMA l urethane dimethacrylatc,

HENIIA: hydrOxycthyl mcthacrylate,S― PRG : surface pre― reacted glass― ionomcl
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件では初■llの 音lTに ほとんど変化が認められなかったの

に対し,照射を行う条件では,沢1定「Fl始 から900秒 まで

の間,緩徐に |:昇 する傾向を示した 一方.試片温度が37
.Cで

照射を行う条件では, これを行わない条件と比較し

て 1:昇開始H寺 間が早 くなるとともに,約 800秒経過後で

プラトーに達した

UCでは,試片温度が 23°Cの場合,照射を行わない条

件では約 300秒経過後から吉速が上昇するものの,そ の
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上昇傾向は緩徐であり,測定開始から900秒 までの間に

プラトーに達することはなかった しかし,照射を行う

条件では照射開始から音速が急激に上昇し,それ以降で

プラトーに達した 一方,試片温度が 37°Cの場合,照射

を行わない条件では,照射開始から音速が緩徐に L昇 し,

約 300秒経過後でプラトーに達したのに対し 月1射を行

う条件では,音速の急激な上昇が認められ,90秒 経過後

でプラトーに達した

BCで は,試片温度が 23°Cの場合,照射を行う条件で

は照射開始から音速が上昇し,それ以降でプラトーに達

したのに対して,照射を行わない条件では音速の上昇は

遅延した 一方,試片温度が 37°Cの 場合,いずれの照射

条件においても照射開始から急激な上昇を示し, それ以

降でプラトーに達した

照射の有無で比較すると, いずれの製品においても

900秒経過後の音速は,照射を行わない条件と比較 して

照射を行う条件で有意に高い値を示した また,各測定

時期における音速を比較すると,いずれの製品において

も照射の有無にかかわらず,試片温度が 37°Cの条件で,

23°Cと 比較して有意に高い値を示した また,各測定時

期における音速を24時 FH5経過後の値 と比較すると,い
ずれの製品においても試片温度が高い条件で,照射の有

無にかかわらず有意差が認められなくなるまでの時間が

短縮 した

自己接着セメントを硬化させた試片の SEM像を Flg

6に示した &ヽ では o5～ 5μmの,UCで は 05～ 10 μm
の不定形フィラーが密に充填された像 として観察され

た BCでは,o5～2μmの不定形フィラーとともに,5～

10 μmの球状フィラーが散在した像として観察された

第 56巻 第 5号

歯冠修復物の装着に用いられるレジンセメントは,一
連の操作をスムーズに行うために,適切な硬化特性を有

する必要がある 被着面に対する前処理を不要とした自

己接着セメントにおいても, その特性を引き出すととも

に,効果的に臨床応用するためには,初期における硬化

挙動を知ることが重要である しかし, 自己接着セメン

トのIT化反応はデュアルキュアであるため複雑で■.l・

,

セメントの硬化挙動を連続して測定するとともに,光線

照射条件あるいは環境温度などの影響を把握することは

困難とされてきた そこで著者は,非破壊で物質の状態

変化を‖I定可能な超音波測定法ЮBに 着Hし  自己接着

セメントの硬化挙動について 試片中を透過する超音波

の音速変化を指標として検討した

まず,照射の影響を検討したところ,いずれの自己接

着セメントにおいても照射を行わなかった条件では, こ

れを行った条件に比較して音速の上昇傾向が遅延し, そ

の傾向は特に SAお よびUCで顕著であった この理由

としては 自己接着セメント中に合有されている光重合

および化学重合開始剤, あるいは機能性モノマーの違い

などが考えられた 自己接着セメントは,前処理するこ

となく歯質あるいは修復物 との化学的接着を獲得するた

めに,機能性モノマーが合有されている3●  この機能性

モノマーが水によって解離してP・・性を示し,歯質表層を

脱灰しながら接首1■ を発揮する
“
 一方 自己接着セメ

ントは 操作時間が経過 した後にはすみやかに硬化する

ことが望まれる したがって 自己接着セメントが高い

接着性と機械的強噴を示すためには,機能性モノマーと

被着体との接着系形成に要する時間と, 自己接着セメン

ト自体の硬化時間とのバランスが重要となる そこで
,

各製造者は自己接着セメントの重合開始剤系に独自の配

合をすることになるが, これが製品による重合硬化反
'さ

の違いとなったものと考えられた

さらに,機能性モノマーは, 自己接着セメント中の 3

級アミンと反応する可能性があり,光重合および化学重

合反応の両者において還元剤が不足し,結果として自己

接着セメン トの重合反応が不十分になる可能性があ

る1'1い  そこで, これを回避するために三元系重合開始

剤がそれぞれの製品で採用されている20a' このように
,

各製品に採用されている微量添加成分の違いによって,

自己接着セメントの硬化反応に差が認められたものと考

えられた

自己接着セメント中に合有されるフイラーは,SEM観
察からも製品によって違いが認められた 釣ヽ およびUC
では,5～ 10μmの不定形フィラーの間隙を埋めるように

418
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Table 2 Changes in the ultrasound velocity transmitted through SA

Storage time

15 min lh 6h 24h

lVlth irradiation
23°C 2,038(47)a,A  2,519(28)b,A  2,“ 1(18)c,A
37・C  2,420(53)a,B  2,847(25)b,B  2,966(30)c,B

2,692 (30) d,A  2,725

2,997 (46) c,B   3,029

(34)d,A

(22)c,B

晰
“
面m赫∞算:艦:日 l:;鰤 剛:3

2,600(41)c,A

2,757(34)c,B

2,676(36)d,A 2,718(44)d,A

2,789(19)c,B  2,830(54)c,B

Uniti m s,n-6,Values in parentllcsis indicate standam deviatiOns

Wlthin grOups mcans with thc samelower― case lcttcr arc not signincant,differcnt(p>005)

Betwecn goups atthe same sto.age times,means with the same upper― case letter ale not signincandy dirclcnt(p>005)

Table 3 Changcs in the ultrasound velociけ transmitted through UC

Storage time

6hlh15 min

Vヽith irradiation
23°C 2,455(53)a,A  2,557(40)b,A  2,813

37.C  2.530 160)a,B  3,094 (32)b,3  3,111

3,003 (46) d,A  3,080 (54) d,A

3,132 (28)b,3  3,142 (24)b,B

(64)c,A

(24)b,B

蹴llout lm硫

“
n算:夕慇脇l:鮮E旧 ::

2,645(14)c,A 2,774

2,923(50)c,B  2,943

2,805(14)d,A

2,999 (24)c,B

(24)d,A

(27)c,B

Unit i mls,n=6,やblucs in parenthesis indicate standald deviations

Within gloups,means市 th thc same lower― case letter are not signincantly ditlerent(p>o05)

Between groups atthe same stomge tlmes,means wlth the same upper― case letter alc nOt signiflcantly di“ erent(p>005)

Table 4  Changes in the ultrasound vclocity transmittcd through BC

Storage time

15 min lh

Wlth irradiation
(34)c,A

(34)b,B

(34)c,A

(30)b,B

23・C  2,730 (33)a,A   3.047 (38)b,A  3,172

37・ C  3,000 (59)a,B  3,373 (29' b.B  3.385

3,200(22)c,A 3,222

3,385(30)b,B  3,393

駈h utlmttm算 :;朧 器l::濫 圏:::観 日::
2,730(16)b,A 2,841(30)c,A

3,369(44)c,B  3,386(20)c,B

Unit i m s,n-6 Iヽalues in parcnthcsis indicate standard deviations

Within groups,means with the same lowcr― casc lcttcr alc not signifl“ntly direrent(p>005)

Bet■veen grollps atthe samc storage imes,means wih the same upper casc lcttcr are not dgnincantし direrent(p>005)

微細な不定形フィラーが分散されているのに対 して
,

BCに おいては不定形の S―PRGフ イラーの中に球状

フィラーが混在 している像として観察された S― PRG
フイラーは,表層のガラスコアが光線を透過させるのに

対し,内部のグラスアイオノマー層では光線が拡散する

よう設計されており2', このようなフイラーの光拡散性

の違いが,照射に伴うレジンモノマーの硬化反応に影響

を及ぼした H」能性がある さらに, これら自己接着セメ

ントに含有されている無機質フィラーは塩基としての性

質を示し,機能性モノマーと一部が反応する2い ために,

自己接着セメントの硬化挙動に影響を及ぼす可能性も考

えられた

試片温度条件で音速の変化を比較すると,いずれの製

品においてもこれが高い条件で音速の上昇傾向が大き

く,そ の変化は製品によって異なるものであった すな

わち,SAお よびBCに おいては,照射条件が同じであれ

ば試片温度が高い条件で音速も高い値を示した 一方,

UCにおいては照射を行わない条件では同様の傾向を示

したものの,照射を行った条件では試片温度の影響は認

められなかった このように,SAお よびBCで試片温度

が高い条件で音速が高い値を示した理由としては,3級
アミンと重合開始剤の反応が加速され,結果としてラジ
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Fig 6  SEヽl obser、 ations of pOlished surface of self― adhesivc ccmcnts

第 56巻  第 5号

カルの発生率が向上したためと考えられた 一方、UC
の硬化反応 としては,照射により機能性モノマーの有す

るメタクリロイルオキシ基がモノマー間で反応するだけ

でなく,合有されているグラスアイオノマーフィラーと

リン酸基による架橋反応 も生 じるとされている2)し た

がって,lld射 を行った条件では,硬化反応が十分に進行

することで試片温度の影響を受けないものの、照射が不

足する条件では,高い温度に置かれたことによって未反

応モノマーの硬化反応が進行 したものと考えられた

本実験の結果から,照射が不足する条件においては
,

製品によっては初期の重合硬化反応が遅延するととも

に,試片温度の影響を受けることが明らか となった し

たがって, これ らの自己接着セメン トの臨床使用にあ

たつては,照射条件および試片温度における硬化特性を

十分に考慮 して製品を選択することが重要であることが

示された

超音波測定法を用いて, 自己接着セメン トの重合硬化

挙動の経時的変化を測定 した結果.以 ドの結論を得た

1 クリアフィル SAセ メントオー トミックスの音速

は,試片温嘆が 23・Cの場合,11射を行わない条件で変化

が認められなかったのに対 し,照射を行 う条件では緩徐

に上昇した 一方,試片温度が 37°Cの場合,照射を行 う

条件では,照射を行わない条件 と比較 して 卜昇開始時間

が早くなった

2 リライエックスユニセム 2オ ー トミックスの音速

は,試片温度が 23°Cお よび 37°Cの いずれの場合におい

ても,照射を行わない条件での上昇傾向は緩徐であった

のに対 し,照射を行 う条件では照射開始から急激に 上昇

した

3 ビューテイセム sAの 音速は,試片温度が 23°Cの

場合,照射を行わない条件では,照射を行 う条件 と比較

△
田結

OHginal magniflcation i ×2500 Original magnillcation: /101)(X,
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して L■ t→星・■した 一方,試片温度が 37°Cの 場合,い
ずれつ照射条件においても照射開始から急激に上昇し
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