
ナノサイズPMMAと ユージノールを基材 とした

仮着材の試作

石 田 喜 紀岡 田 英 俊龍 方 一 朗

Test　 Production　 of　Temporary　 Luting　 Agent

Consisting　 of　Nanosized　 PMMA　 and　 Eugenol

Ichiro　 RYukATA,　 Hidetoshi　 OkADA　 and　 YOshinori　 IsHIDA

　　　　This　 study　 aims　 to　develop　 temporary　 luting　 agent　 that　 has　 moderate　 bond　 strength,

is　easily　 removable,　 and　 leaves　 fewer　 residues　 on　 the　 abutment.　 PMMA　 powder　 with　 the

average　 particle　 size　 of　100-200　 nm　 and　 eugenol　 plus　 limonene　 were　 used　 as　 substrate

of　 the　 preproduction　 material(PM).　 Powder-liquid　 ratio　 of　 the　 PM　 was　 1.0,　 and　 the

mixing　 ratio　 of　 eugenol　 and　 limonene　 was　 7:3　 by　 weight.　 Commercially　 supplied　 tem-

porary　 luting　 agents-polycarboxylate　 cement　 and　 glass　 polyalkenoate　 cement-were

used　 as　 reference　 materials.　 The　 following　 six　 attributes　 were　 examined:(1)consistency,

(2)film　 thickness,(3)setting　 time,(4)bond　 strength　 between　 the　 temporary　 adhered

abutment　 die　 and　 the　 temporary　 restoration,(5)bond　 strength　 between　 the　 abutment

material　 and　 the　 luting　 agent　 after　 removal　 of　temporary　 luting　 agent,　 and(6)adherend

on　 the　 abutment　 material　 after　 temporary　 restoration　 removal.　 Measurement　 of(attri-

butes)from(1)to(3)was　 conducted　 according　 to　 the　 JIs　 specification.　 Stainless　 steel

and　 autopolymerizing　 resin　 were　 used　 as　 experimental　 materials　 for(4)for　 die　 and

temporary　 restoration,　 respectively.Adhesion　 test　 was　 conducted　 by　 tensile　 stress　 test

using　 a　 universal　 testing　 machine.　 As　 cementing　 material　 for(5),　 resin-added　 glass

polyalkenoate　 cement　 and　 resin　 cement　 were　 used.　 Composite　 resin　 for　 core,12% gold-

silver-palladium　 alloy,and　 cow　 tooth　 dentine　 were　 used　 as　 adherend.　 Obtained　 results

were　 tested　 with　 one-way　 analysis　 of　variance.　 The　 following　 results　 were　 obtained:

　　　　1.Consistency,film　 thickness,　 and　 setting　 time　 met　 the　 standard　 values.

　　　　2.Adhesion　 strength　 of　 PM　 between　 the　 abutment　 die　 and　 the　 temporary　 restora-

tion　 was　 equivalent　 or　 higher　 than　 that　 of　commercially　 supplied　 temporary　 adhe-

Sives.

　　　　3.Effect　 of　PM　 on　 adhesion　 strength　 between　 gold-silver-palladium　 alloy　 and　 glass

polyalkenoate　 cementing　 material　 was　 small　 as　 compared　 with　 commercially　 sup-

plied　 temporary　 adhesives.

　　　　4.After　 temporary　 restoration　 removal,　 PM　 left　 few　 residues　 on　 12% gold-silver-

palladium　 alloy　 and　 tooth　 dentine　 as　 compared　 with　 commercially　 supplied　 tempo-



rary　 adhesives.

　 　 Based　 on　 the　 above-mentioned　 results,　 it　was　 suggested　 that　 PM　 might　 be　 clini-

cally　 useful　 material.
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Tsと 略記),グ ラスポリアルケノエー ト系1種(以

後IPと 略記)を 用いた。　Ts,　IPは メーカー指

示の標準粉液比 とした。各材料の練和および操作

を室温23±2℃,湿 度50±5%の 環境下で行った。

　 2.実 験 方 法

　実験項 目1)～3)はJIS規 格4)に準 じて行った。

すべての実験は1条 件につき試料数を10個 とし,

各 実 験 結 果 の値 はone　 way　ANOVAお よ び

Tukey's　HsD　 TESTに て有意差検定を行った。

　 1)稠 度の測定

　練和 した各材料の練和泥0.5mlを ガラス板上 に

置 き,練 和開始か ら3分 後に,合 計120gの ガラ

ス板 とお もりを載せ練和開始か ら10分 後に,広

がった試料の平行線間の最大部及び最小部の寸法

を測定 し,こ の平均値 を稠度 とした。

　 2)被 膜厚 さの測定

　練和 した試料を2枚 のガラス板の間に挟み,練

和 開始3分 後,定 荷重試験器にて15kgの 荷重 を

10分 間 か け,デ ジ タル マ イ ク ロ メ ー タ ー

(MCU-151,ニ コン)で 厚 さを測定 し,セ メン

トを挟まない時のガラス板の厚 さとの差 を求めた。

　 3)硬 化時間の測定

　内径6mm,厚 さ2mmの 測定用 リングに各材

料 を填塞 し練和 を開始 してか ら3分 後 に,温 度

37℃,相 対湿度100%の 恒温槽中に移 し,15秒 間

隔でビカー針を試験片の表面に落とした。この操

作 を針跡がつかなくなるまで繰 り返 し,そ の時間

を練和開始から起算 して硬化時間とした。

　 4)支 台金型と暫間被覆冠の接着強度試験

　支台金型は直径8mm,高55mm,片 側テーパー

4°,マ ージン形態 はシャンファータイプのステ

ンレス鋼製金型 を用いた。金型はアセ トンで10

分間,蒸 留水 で10分 間超音波洗浄 を行った。 レ

ジン冠(以 後TEKと 略記)に は常温重合型 メチ

ルメタクリレー トレジン(ユ ニファス トⅡ,GC)

　仮着材は歯科臨床において,様 々な用途で頻繁

に使用されている。その中でも歯冠修復において

支台歯形成後,補 綴装置が完成す るまで,暫 間被

覆冠 と支台の仮着に使用 されることが最 も多い。

その際に要求 される性質 は,一 定の期間に限 り暫

間被覆冠を支台に保持するだけの接着耐久性 を有

すること,暫 間被覆冠の撤去操作は容易にできる

こと,さ らに最終補綴装置の合着において,支 台

と合着材の接着に影響を及ぼさないことが挙げら

れ る1，2)。しか し,現 在 これ らすべての性質を十分

に満足する仮着材は市販 されていない。近年,仮

着材はイ ンプラン ト補綴 において も使用 され3),

臨床での使用頻度が高いにもかかわらず,研 究報

告は少ない。そこで今回は,暫 間被覆冠撤去時に

おける仮着材自体の支台装置への残存を少なくし,

最終補綴装置の接着への影響 を少なくすることを

目的として暫間被覆冠の主な成分であるPMMA

を粉末の基材に応用 して,仮 着材の試作を行った。

　実験は,硬 化時間,稠 度,被 膜厚 さ,支 台金型

と暫間被覆冠の接着試験,仮 着材除去後の支台材

料と合着材の接着試験,仮 着材除去後の支台材料

の観察について行い,試 作仮着材 と市販仮着材と

で比較検討 した。

　 1.実 験 材 料

　実験に用いた材料 の主成分,メ ーカーおよび

コー ドを表1に 示す。試作材(以 後PMと 略記)

の粉末には平均粒径100～200nmのPMMA,液

にはユージノール とリモネンを用いた。予備実験

の結果から粉液比 は1.O,液 部のユージノール と

リモネ ンは重量比で7:3と した。比較対照の市

販仮着材はポ リカル ボキシ レー ト系1種(以 後



径6mmの チ ューブに厚径2mmと した合着材

を支台材料に接着 させた。その後前述 した条件で

24時 間保管 し,万 能試験機(1310WTM,ア イコー

エ ンジニ ア リング)で クロスヘ ッ ドス ピー ド

0.5mm/minで,せ ん断接着強度試験 を行った。

また,被 着面に仮着材 を接触 させずに合着材と支

台材料を接着 させた条件 をコン トロール(以 後

CONと 略記)と した。

　 6)暫 間被覆材料撤去後の支台材料被着面の観

察

　 10×10×1mmの 板状の常温重合型メチルメタ

クリレー トレジンと被着面をマスキングテープに

て直径6mmに 規定 した各支台材料 を10kg定 荷

重試験器 で5分 間加圧 して仮着 させ,温 度37℃

の蒸留水中で一週間保管 した。その後,臨 床的な

観点から試料を支台材料から常温重合型メチルメ

タクリレー トレジンを撤去 した直後の条件と撤去

後仮着材を歯科用エキスカベーターで肉眼的に残

を用いた。TEkは 支台金型 を円筒状の専用金型

に入れ,常 温重合型メチル メタクリレー トレジン

を餅状期 に圧接,填 入 した。各材 料で金型 と

TEKを 合着後,10kg定 荷重試験器で5分 間加圧

し,温 度37℃,相 対湿度約100%の 恒温恒湿中で

24時 間保 管 した。 接着 強度 試験 は万能試験 機

(1310W TM,ア イコーエ ンジニア リング)を 用

い,引 張荷重によりクロスヘ ッドスピー ド0.5mm/

minで 行った。

　 5)仮 着材除去後の支台材料 と合着材の接着強

度試験

　使用した支台材料 と合着材 を表2に,実 験方法

を図1に 示す。合着材 にはレジンセメン ト(以 後

GMと 略記)と レジン添加型グラスポリアルケノ

エー トセメン ト(以 後RGと 略記)を 用いた。支

台材料にはコア用 コンポジ ッ トレジ ン,12%金

銀パ ラジウム合金,牛 歯象牙質 を用いた。樹脂包

埋 した各支台材料と10×10×1mmの 板状の常温

重合型メチルメタク リレー トレジン(ユ ニファス

トⅡ,GC)を10kg定 荷重試験器で5分 間加圧 し

て仮着 させ,温 度37℃,相 対湿度約100%の 恒温

恒湿中で一週間保管 した。レジン撤去後,支 台材

料に残存 している仮着材 を歯科用エキスカベ ー

ターで肉眼的に残存のしない状態まで除去 し,内



IPが7.50±0.35と な っ た 。　PMはTs,　 IPと 比 較

す る と有 意 に 小 さ な値 を示 した 。

　 4.支 台 金 型 と暫 間 修 復 物 の 接 着 試 験

　 接 着 強 さの 結 果 を図5に 示 す 。 各 材 料 の 接 着 強

さ　 (MPa)はPMが0.20±0.04,　 TSが0.12±0.02,

IPが0.20±0.03と な っ た 。　PMはTsと 比 較 す る

と有 意 に 大 き な値 を示 し,IPと 同 等 の 値 を示 した。

　 5.仮 着 材 除 去 後 の 支 台 材 料 と合 着 材 の 接 着 試

験

　 各 支 台 材 料 と合 着 材 との 接 着 強 さの 結 果 は 図6

～11に 示 す
。レジ ン コ ア とGMの 接 着 強 さ(MPa)

(図6)はCONで10.85±1.93,　 PMで8.51±2.92,

TSで7.00±1.64,　 IPで8.43±2.47と な っ た。　CON

とTs間 で 有 意 差 が 認 め られ た が,PM間 と で は

認 め られ な か っ た 。 金 銀 パ ラ ジ ウ ム 合 金 とGM

の 接 着 強 さ(MPa)(図7)はCONで3.30±0.94,

PMで2.07±1.52,　 TSで2.48±1.50,　 IPで1.77

±0.65と な っ た。CONとIP間 で 有 意 差 が認 め ら

れ た が,PM間 とで は 認 め られ な か っ た 。 象 牙 質

とGMの 接 着 強 さ(MPa)(図8)はCONで4.99

±1.16,PMで4.07±1.76,　 Tsで4.43±1.73,　 IP

存 しな い状 態 に除 去 した 条 件 に つ い て被 着 面 の 観

察 を 行 っ た。 試 料 をPd蒸 着 装 置(Ion　 sputter

E101,　 Hitachi)に て 処 理 し,走 査 型 電 子 顕 微 鏡

(s-3500,Hitachi,以 後sEM)に て 支 台 材 料 の 表

面 観 察 を行 っ た 。

　 1.稠 度

　 稠 度 の 結 果 を図2に 示 す 。 各 材 料 の 広 が り直 径

(mm)はPMが29.12±2.62,　 Tsが30.19±0.61,

IPが33.73±2.11と な っ た 。 各 試 料 間 で 有 意 差 は

認 め られ な か っ た。

　 2.被 膜 厚 さ

　 被 膜 厚 さの 結 果 を 図3に 示 す 。 各 材 料 の被 膜 厚

さ(μm)はPMが12.53±5.73,　 TSが28.86±4.01,

IPが16.35±5.12と な っ た 。　PMはTSと 比 較 す

る と有 意 に 小 さ い 値 を示 し,IPと 比 較 す る と有

意 差 は 認 め られ な か っ た 。

　 3,硬 化 時 間

　 硬 化 時 間 の結 果 を図4に 示 す 。 各 材 料 の硬 化 時

間(min)はPMが5.00±0.15,　 TSが7.60±0.22,



強 さ(MPa)(図10)はCONで2.35±0.88,　 PM

で1.97±1.06,Tsで0.28±0.18,　 IPで0.51±0.20

と な っ た。PMはTS,　 IPと 比 較 す る と有 意 に 大

き く,ま たCONと は有 意 差 は認 め られ な か っ た。

象 牙 質 とRGの 接 着 強 さ(MPa)(図11)はCON

で5.80±1.70,PMで5.70±2.08,　 Tsで4.81±0.87,

IPで4.76±2.88と な っ た 。　CONお よ び 各 材 料 間

で3.76±1.51と な っ た。CONお よ び 各 材 料 間 で

有 意 差 は認 め られ な か っ た 。

　 レ ジ ン コ ア とRGの 接 着 強 さ　(MPa)(図9)

はCONで8.10±1.80,　 PMで4.92±1.80,　 TSで

5.15±2.17,IPで4.76±1.28と な っ た 。　CONと

IP間 で 有 意 差 が認 め られ た が,PM間 とで は認 め

られ な か っ た 。金 銀 パ ラ ジ ウ ム合 金 とRGの 接 着



　PMの(a),(b)条 件 ともに少量の残存 したPM

が確認 された(図15)。Tsの(a)条 件ではほぼ全

面に付着が確認 された。(b)条 件では残存 したTs

が確認 された(図16)。IPの(a),(b)条 件 ともに

Tsと 同様の残存が確認された(図17)。

　 3)象 牙質表面

　PMの(a),(b)条 件ともにほとんど付着が確認

されなかった(図18)。Ts,　 IPの(a)条 件ではほ

ぼ全面に付着が確認 された。(b)条 件で もTS,　 IP

ともに無数の残留 した塊が確認 され た(図19,

20)。

　仮着材の最大の特徴は撤去 を前提 としながらも

被着体を一定期間保持 させ る性質を持ち合わせ る

ことである。特に暫間被覆冠の撤去直後は支台に

仮着材が残存することがあり,ま た,最 終補綴装

置の合着に少 なからず影響 を及ぼす ことが明 らか

となってい る5～9)。これ らの ことは,患 者 にとっ

ては もちろん術者 にとって もデメリットとなる。

そこで今回,撤 去時における支台への残存を少な

くし,最 終補綴装置の合着に及ぼす影響 も少ない

仮着材を開発することを目的に,暫 間被覆冠に用

いられる常温重合型メチルメタクリレー トレジン

の粉末主成分であるPMMAを 成分 とする仮着材

を試作 し市販仮着材 と比較検討 した。

　 1.PMの 歯科理工学的性質について

　今回の実験項 目である稠度,被 膜厚 さ,硬 化時

間は仮着材料にとって重要な因子である。稠度は,

仮着の操作性に大 きな影響を及ぼ し,被 膜厚 さは

で有意差は認められなかった。

　 6.暫 間被覆材料撤去後の支台材料被着面の観

察

　図12～20に 常温重合型メチルメタクリレー ト

レジン硬化体 を撤去直後(a)の 支台材料被着面

と撤去後仮着材 を歯科用 インスツルメントで肉眼

的に残存 しない状態(b)に 除去 した支台材料被

着面について代表的な ものを示す。

　 1)レ ジンコア表面

　PMの(a)条 件ではPMの 薄膜が一層,被 着体

表面 を覆っているのが確認 された。(b)条 件では

残存 したPMが 疎 らに確認 された(図12)。 　Ts

の(a)条 件ではほぼ全面 に付着 した厚い層 のTS

が確認できた。(b)条 件では残存 したTSが 確認

された(図13)。IPの(a)条 件で はTSと 同様の

残存が確認 され た。(b)条 件で は残存 したIPが

比較的多く確認された(図14)。

　 2)金 銀パ ラジウム表面



　硬化時間はPMをTS,　 IPと 比較す ると有意に

小 さい値であった。PMは 粉末の粒径が小 さいた

め,液 の浸潤が早 く,ま た溶解しやすいため と考

えられた。 しか し,硬 化時間は,規 格値範囲内で

あることから仮着操作 に及ぼす影響は少ない と考

えられた。

　以上のことか ら,試 作仮着材の歯科理工学的性

質は市販仮着材 と比較 しても同等か,そ れ以上 と

考 えられ,仮 着材 として十分な性質を有 している

ことが示唆された。

　 2.支 台金型と暫間被覆冠の接着強 さ

　PMの 値はTsと 比較す ると有意に大きな値 を

示 し,IPと は同等の値 を示 した。 また,引 張試

験後 において支台金型表面 と暫間被覆冠内面を肉

眼的に観察 したところ,PMは 暫間被覆冠側 に,

TS,　IPは 支台金型側に多 く付着 していた。　PM

は粉末の主成分であるPMMAを ユージノールに

よって溶解 し,凝 集結合す ることで硬化体になる

と考えられ る16)。したがって,常 温重合型 メチル

メタクリレー トレジンにより作製 された暫間被覆

冠 をPMに よ り仮着す る場合,練 和直後 のPM

が被覆冠内面 も一部溶解 し,さ らに結合すること

が考えられることから,暫 間被覆冠に対する接着

性 はTS,　 IPよ りも高いと推察 された。一方,支

台金型はステ ンレス製である。液成分にカルボン

酸共重合体を用いているTsは カルボキシレー ト

系,IPは グラスアイオ ノマー系で あるため,非

貴金属 であるステ ンレスに対す る接着性 はPM

より高い と考 えられた17)。臨床的にはステンレス

修復物の適合や維持力に関係 し,硬 化時間は修復

物の適合精度や治療時間に大 きな影響 を及ぼす も

のである10～11)。また,稠 度 と硬化時間は被膜厚 さ

に影響を及ぼす因子である。稠度の規格値4)は広

が り直径30±1mmと なってお りPMの 値は,　Ts,

IPと 比較 して も操作性 に及ぼす影響が少ない と

考えられた。

　被膜厚さにおいてPMはTs,　 IPと 比較す ると

値 が小 さくTsと は有意差が認められた。歯科に

おいてPMMAは 様々な材料に応用 されているが,

その用途により粒径は異なる。今回試作材の粉末

の基材にはナノサイズPMMAを 用いた。被膜厚

さは粉末の粒径 に影響 を受ける12)。したがってナ

ノサイズのPMMAを 用いているPMは 被膜厚 さ

の値が小 さかったと考 えられた。 このことは,最

近の修復物の適合精度が5～30μm13～15)で あるこ

とを考えると有利な点 と考 えられた。



　 3.仮 着材除去後の支台材料 と合着材の接着強

さ

　歯冠修復 において,暫 間被覆冠を撤去後,最 終

補綴装置 を合着す ることとなる。よって仮着材が

支台と合着材の接着に影響 を及ぼ さないことは仮

着材の最 も重要な性質の1つ である1，2)。またPM

の液部であるユージノールはレジン系材料の接着

強 さに影響を及ぼす とす る報告がある19,20)。そこ

で支台材料 と合着材の接着強 さにPMが 及ぼす

影響を検討 した。結果 として,金 銀パ ラジウム合

金 とRGの 接着強 さに及ぼす影響 につ いてPM

はTs,　IPと 比較す ると小 さいことが推察 された。

また,PMの 値 はCONの 値 と比較 しても有意差

は認められなかった。試作材の液部であるユージ

ノールは芳香族性水酸基をもつため,金 属 とイオ

ン結合が生 じ21),金銀パ ラジウム合金 に対 し材料

の残存が生 じ,合 着材の接着力に影響を及ぼす可

能性があった。 しか しながら,図15の(a)で は

PMの 残存がほとんど認められず,(b)に おいて

もTs,　 IPと 比較す ると残存 した材料は明らかに

少ないことが観察 された。PEMAと ユージノー

ルを基材とした仮封材 を試作 した菅島は,ユ ージ

ノールがPEMA表 層を溶解 し,　PEMA粒 子相互

が凝集結合 して弾性を有する硬化体 になり,そ の

ため一塊で窩洞か ら除去できるものとしている16)。

このことか ら同じメタク リレー ト系の粉末である

PMMAを 基材 としたPMに おいても同様 に硬化

体は弾性体であることが考えられ,そ して粉末の

PMMAが 同 じ成分で ある常温重合型 メチルメタ

が支台材料 となることはない。 しか し,図12～

20(a)に おける常温重合 レジン硬化体撤去後の

被着面の観察 においても,PMに 比較 しTsとIP

は主に支台材料側に付着 していた。 また,サ ンド

イッチ構造の試料は被着体両者 に対す る接着性が

結合強 さに影響を及ぼす とされる18)。したがって,

被着体がステンレス金型か ら支台材料に変わった

として も,仮 着材の常温重合型 メチルメタクリ

レー トレジンあるいは支台材料に対す る接着性の

傾向が変わらなければ,近 似 した結果 となること

が推察 され,こ れ らのことを考慮すると,こ の実

験は仮着材の実験シ ミュレー トとして妥当である

と考えられた。

　以上の ことから,支 台形態における試作仮着材

の接着強 さは市販仮着材と同等かそれ以上の値を

示 したことから,臨 床に応用できることが示唆 さ

れた。
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クリレー トレジンがユージノールによって溶解 さ

れPMと 結合 したことも支台材料側 に残存が少

ない要因として考えられた。また,他 の条件(図

6,7,9)でCONと 比較 してTS,　 IP間 では有

意に小 さい値があったのに対 し,PMで はすべて

の条件でCONと 比較 して有意に小 さい値は認め

られなかった。この ことか ら,ユ ージノールの溶

出による支台材料と合着材の接着に影響は少ない

と考 え られ た。 そ して図13,14の(a),図16,

17の(a),図19,20の(a)か ら観察 されるように,

PMはTS,　 IPよ りも撤去直後 における支台材料

に対する付着が明 らかに少ないことが確認 された。

これは除去作業時間,支 台歯への刺激 を考えると

PMはTS,　 IPと 比較 して患者 と術者の双方にとっ

て大 きな利点になると推察 された。

　以上のことから,PMは 市販仮着材よりも支台

材料 と合着材の接着強 さに及ぼす影響が少な く,

また支台材料上における残存 も少ないことか ら,

歯科臨床的に有用であることが示唆 された。

　適度な接着強 さを有 し,支 台への残存が少ない

仮着材を開発する目的でPMMAと ユージノール

を基材 とした材料 を試作 し,市 販仮着材と比較検

討を行った結果,以 下の結論が得 られた。

　 1.試 作仮着材は稠度,被 膜厚 さ,硬 化時間に

ついての規格値を満た していた。

　 2.試 作仮着材の支台金型 と暫間被覆冠の接着

強さは市販仮着材 と比較 して同等かそれ以上の値

を示 した。

　 3.12%金 銀パ ラジウム合金 とグ ラスポ リア

ルケノエー ト系合着材の接着強 さに試作仮着材が

及ぼす影響は市販仮着材 と比較すると小 さかった。

　 4.暫 間被覆材料撤去後において試作仮着材は

市販仮着材 よりも12%金 銀パ ラジウム合金 と象

牙質に対する残存が少なかった。

　 以上のことから試作仮着材は臨床的に有用な材

料であることが示唆 された。
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