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[摘要]暋目的:评价新型单乙烯基丙烯酸树脂单体改性光固化树脂的聚合收缩和机械性能。方法:将新型单乙烯

基丙烯酸树脂(2-(苯基氨基甲醛基)氧乙基甲基丙烯酸酯)作为稀释剂合成复合树脂作为实验组,双甲基丙烯酸

二缩三乙二醇酯(TEGDMA)作为稀释剂合成复合树脂作为对照组1,另外选取TentricN-Ceram,Neofil,GC纳米

幻彩分别作为对照组2,对照组3,对照组4,用 micro-CT测量5组复合树脂聚合收缩前和聚合收缩后的体积,计
算其聚合收缩率,用万能实验机和显微硬度仪测机械性能,比较5组树脂的挠曲强度、压缩强度、径向拉伸强度及

显微硬度。结果:新型单乙烯基丙烯酸树脂作为稀释剂的实验组树脂的聚合收缩率较对照组1有统计学差异(P<
0.05),较对照组2~4组无统计学差异,机械性能5种树脂之间无统计学差异。结论:新型单乙烯基丙烯酸树脂作

为稀释剂降低了复合树脂的聚合收缩,而复合树脂的机械性能并没有降低,具有一定的临床应用的前景。
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[Abstract]暋Objective:Toevaluatethepolymerizationshrinkageandmechanicalpropertyoflightcuringcomposite
resinincorporatednewmonovinylacrylatesmonomer.Methods:Newmonovinylacrylatesmonomerwasincorporat灢
edintotraditionalcompositeresinasexperimentalgroup.ThecompositeresinusedTEGDMAwasservedascontrol

group1.TentricN-Ceram,Neofil,andGCwereselectedascontrolgroup2,3,and4,respectively.TheX-ray
micro-computedtomographywasusedtodeterminethevolumeoffivecompositeresinsafterpolymerization
shrinkage.Themechanicalpropertiesofthesamplesweremeasuredwithuniversaltestingmachineandmicrohard灢
nessmeter.Thepolymerizationshrinkage,flexuralstrength,compressivestrength,diametraltensilestrength,and
microhardnessweremeasuredandcompared.Results:Thepolymerizationshrinkageofthelightcuringcomposite
resinincorporatednewmonovinylacrylatesmonomerwasdecreasedincontrasttothecontrolgroup1.Therewere
nosignificantdifferencesinpolymerizationshrinkagebetweentheexperimentalgroupandthecontrolgroup2-4.
Therewerenosignificantdifferencesinmechanicalpropertiesbetweentheexperimentalgroupandthefourcontrol

groups.Conclusion:TheincorporationofmonovinylacrylatesmonomerpossessedthepotentialtoreplaceTEGDMA
asareactivediluentindentalresinwhichdisplayedfavorableanduniqueproperties.Thematerialhasitsvaluein
clinicalapplication.
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暋暋复合树脂因其色泽美观,操作方便,备受临床医

生的青睐,在临床得到越来越广泛的应用[1]。然而,
复合树脂固化后发生聚合收缩,导致修复体和牙体

之间产生缝隙[2],细菌和食物残渣等进入牙体和修

复体之间,导致继发龋[3],致使修复失败。

暋暋为了解决此问题,课题组在前期实验中合成了

一种新型单乙烯基丙烯酸树脂单体[4],将其合成新

的复合树脂。采用 micro-CT 来探讨此新型单乙

烯基丙烯酸树脂单体对复合树脂聚合收缩率的影

响。而复合树脂的机械性能是评价其理化性能重要

的指标,是保障复合树脂修复体在口腔中行使咬合

力及热应力等功能的前提。口腔中的修复体受到多

种外力的作用,因此通过对材料挠曲强度、压缩强

度、径向拉伸强度以及显微硬度的测试,综合判断此

改性的新的复合树脂的聚合收缩率及能否恢复口腔

生理功能,本实验为其临床应用提供实验依据。

1暋材料与方法

1.1暋主要材料和仪器暋双酚 A双甲基丙烯酸缩水

甘油酯Bis-GMA (Esstech,美国);TEGDMA 双

甲基丙烯酸二缩三乙二醇酯(Esstech,美国);新型

单乙烯基丙烯酸树脂,2-(苯基氨基甲醛基)氧乙基

甲基丙烯酸酯BOCNA(西北工业大学合成,中国):
结构式 ;无机填 BG(Esstech ,美国);樟脑醌 CQ
(Sigma,美国);胺活化剂 DMAEMA(Sigma,美

国),TentricN-Ceram(义获嘉,列支敦士 登),

Neofil(科尔,美国),GC纳米幻彩复合树脂(而至富

士,日本);micro-CT,(SIEMENS,德国);万能实

验机(SHIMADZU,日本)。

1.2暋方法

1.2.1暋实验分组见表1暋本实验中将新型单乙烯

基丙烯酸树脂单体BOCNA 作为稀释剂,加入到传

统树脂单体Bis-GMA中,合成的复合树脂作为实

验组;对照组1是以 TEGDMA作为稀释剂,与树脂

单体Bis-GMA为主要成分合成的复合树脂,再分

别以3种临床常用商品化复合树脂 TetricN-Ce灢
ram、Neofil、GradiaDierct(图1a)作为对照组2-4。

表1暋实验分组

Table1暋Groupofexperiments

分组 主单体 稀释剂 引发剂 填料

实验配置复合树脂 实验组 Bis-GMA BOCNA CQ/DMAEMA BG
对照组1 Bis-GMA TEGDMA CQ/DMAEMA BG

临床常用商品化暋
对照组2 TantricN-Ceram

复合树脂暋暋暋暋
对照组3 Neofil
对照组4 GradiaDierct

1.2.2暋复合树脂的制备(图1b,c)暋将树脂主单体

Bis-GMA 和稀释剂(BOCNA 或 TEGDMA)以

7暶3的比例放入磁力搅拌机中搅拌30min,加入引

发剂0.5%CQ 和0.5%DMAEMA 搅拌2h,最后

加入75%的无机填料在真空搅拌机搅拌2h,避光

备用。

1a:3组商品化复合树脂;1b:树脂基质;1c:入填料的树脂

图1暋商品化复合树脂和改良的新型复合树脂

Fig.1暋Thecommercialcompositeresinandthenewcompositeres灢
in.

1.2.3暋复合树脂聚合收缩的测定(图2)暋将实验

复合树脂样本置于放入 micro-CT扫描仓中,设定

扫描 参 数:电 流:500毺A;电 压:80kVp;层 厚:

15毺m;曝光时间:800ms。待扫描结束,用光固化

灯垂直照射60s,再次放入 micro-CT 扫描仓中。
扫描后的三维数字影像通过Inveon软件进行三维

重建获取。通过公式 VS=(V0-V1)/V0暳100%
(VS为体积收缩率,V0为树脂固化前体积,V1为

树脂固化后体积)。

2a:聚合收缩率测量的样本;2b:三维重建后的图像

图2暋复合树脂聚合收缩的测量

Fig.2暋Themeasurementofpolymerizationshrinkageofcomposite

resin.

1.2.4暋挠曲强度试件的制备及测量(图3a)暋根据

ISO4049,制作尺寸为25mm暳2mm暳2mm(N=
8)的模具,将树脂充填于模具中,经光照40s后脱

模,37曟水浴24h,在万能试验机上进行挠曲强度
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实验,记录破坏载荷 F(N)。根据以下公式 FS=
3FL/2wh2,计算挠曲强度[跨距(L)=20mm]。

1.2.5暋压缩强度试件的制备和测量(图3b)暋根据

ISO4049,制作尺寸为直径4mm,高度6mm(N=
8)的模具,将树脂样品充填于模具中,经光照40s
后脱模,37曟水浴24h,在万能试验机上进行压缩

强度实验,记录破坏载荷 F(N)。根据以下公式

CS=F/毿r2,计算压缩强度。

1.2.6暋径向拉伸强度试件的制备和测量(图3c)暋
根据ISO4049,制作尺寸为直径6 mm,高3 mm
(N=8)的模具,将树脂充填于模具中,经光照40s
后脱模,37曟水浴24h,在万能试验机上进行径向

拉伸强度实验,记录破坏载荷 F(N)。根据以下公

式DTS=2F/毿dh,计算径向拉伸强度。

3a:挠曲强度的模具及试件;3b:压缩强度的模具及试件;3c:径向拉

伸强度的模具及试件

图3暋机械性能的模具及试件

Fig.3暋Themoldsandspecimensofmechanicalproperties.

1.2.7暋显微硬度的试件和测量暋利用径向拉伸强

度的模具,制备同样尺寸的试件(N=8),打磨抛光

37曟水浴24h,显微硬度仪上测试维氏硬度值,载
荷100g,保持15s。

1.3暋统计方法暋采用SPSS17.0软件对所得数据

进行统计分析,实验组和各对照组的组间数据处理

采用 One-way ANOVA 和 Tukey暞sposthoc
comparisontest分析各组之间的统计学差异,毩=
0.05表示差异有显著性。

2暋实验结果见(表2,表3)暋实验组和各对照组

1~4的聚合收缩率的结果见表2。实验结果实验组

的聚合收缩为1.83,对照组1的聚合收缩为3.29,
对照组2的聚合收缩为1.93,对照组3的聚合收缩

为2.01,对照组4的聚合收缩为2.08,实验组复合

树脂的聚合收缩率较对照组1小,差异有统计学意

义(P<0.05),实验组的聚合收缩率与对照组2、对
照组3、对照组4树脂的聚合收缩率差异无统计学

意义。

表2暋复合树脂聚合收缩率的比较

Table2暋Thecomparisonofcompositeresinpolymerizationshrink灢
age %,煀x暲s

树脂 聚合收缩率

实验组 1.83暲0.21
对照组1 3.29暲0.26*

对照组2 1.93暲0.15
对照组3 2.01暲0.24
对照组4 2.08暲0.22

暋注:与实验组比较,* P<0.05

暋暋实验组和对照组1~4组的机械性能的实验结

果分析见表3。实验组结果显示实验组的挠曲强

度、压缩强度、径向拉伸强度及显微硬度分别为

107.72 MPa、254.15 MPa、29.85 MPa、

66.45MPa,实验组的挠曲强度、压缩强度、径向拉

伸强度较其他四组的挠曲强度、压缩强度、径向拉伸

强度相比差异无统计学意义。
表3暋实验组和对照组的各项机械强度

Table3暋Themechanicalpropertiesofexperimentalgroupandcontrolgroup MPa,煀x暲s

组别 挠曲强度 压缩强度 径向拉伸强度 显微硬度

实验组 107.72暲6.42 254.15暲5.39 29.85暲1.21 66.45暲3.38
对照组1 122.51暲6.05 314.39暲6.46 31.88暲2.12 66.28暲1.25
对照组2 113.61暲8.90 350.70暲7.34 34.34暲1.26 72.36暲1.41
对照组3 114.41暲9.52 344.68暲5.62 31.79暲2.20 75.40暲1.71
对照组4 117.85暲9.81 324.57暲7.04 35.42暲0.89 65.34暲2.05

3暋讨论

暋暋牙科复合树脂目前已被广泛应用于前牙和后牙

的修复。然而,复合树脂在聚合过程中会发生聚合

收缩,引发继发龋[5]。导致牙齿产生继发龋的主要

原因是复合树脂聚合后发生聚合收缩,此时单体形

成聚合物链彼此交联在一起,单体间由分子键转变

为共价键结合,总体密度增加,体积减小[6]。Ferra灢
cane曾报道,复合树脂的收缩在 1.5% ~5% 之

间[7]。通常复合树脂主要由树脂基质、无机填料和

引发剂组成,填料本身并不发生聚合收缩,因此,填
料加入的越多,复合树脂的聚合收缩越小[8]。然而,
随着填料的增加,材料获得弹性模量越快,产生的应

力无法释放,聚合收缩应力增加[9]。而引发剂所占

比例较小,影响单体转化率。因此,引起树脂聚合收

缩的主要原因是树脂单体的聚合收缩。由于大多数

的商业牙科树脂仍以 Bis-GMA 为主要成分,而
Bis-GMA 作为复合树脂的主单体,决定复合树脂

的主要性能。如果改变Bis-GMA,其配套的引发
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剂和填料需要相应改变。由于对主单体Bis-GMA
的改性耗费成本巨大,故本文从复合树脂的稀释剂

入手改变复合树脂的聚合收缩。

暋暋本课题组很早就开展了对新型复合树脂的研发

和改进工作,前期从树脂体系中的基质单体入手,制
备出一系列具有二级官能团的单乙烯基丙烯酸树脂

单体[4],这种单体,只有一个碳碳双键的官能团,较
传统的稀释单体 TEGDMA,少一个官能团,由于碳

碳双键变为碳碳单键,分子间距离减小,故新的单体

较传统稀释单体 TEGDMA 具有较低的收缩,宏观

上树脂体积收缩减小。后期将该新型单体加入到复

合树 脂 体 系 中,并 选 取 了 目 前 最 常 见 的 稀 释 剂

TEGDMA与本文新合成的稀释剂BOCNA 分别合

成复合树脂,为进一步的验证新材料的效能,采用临

床常用3种商品化的复合树脂进行比较,结果发现

实验组复合树脂相对传统稀释剂 TEGDMA组具有

较低的聚合收缩,有统计学差异,而实验组与对照组

2~4组的聚合收缩无统计学差异。这一结果表明

新材料通过改变稀释剂达到较低的聚合收缩,从而

能够取得更为理想的实用结果。

暋暋口腔咀嚼是一个极其复杂的力学过程,任何修

复体和充填体绝非承受单纯的压力或拉力,而是多

点受力[10]。挠曲强度正是描述材料承受复杂应力

的能力[11],压缩强度和径向拉伸强度能够很好的表

征材料的机械性能。硬度是固体材料抵抗弹性形

变、塑性形变或破坏的能力,是衡量材料软硬程度的

指标[12]。通常复合树脂的机械性能不仅取决于无

机填料的含量和性质[13],还受到树脂基质的化学结

构的影响[14]。本实验中实验组稀释剂为新型稀释

剂 BOCNA,BOCNA 较 TEGDMA 减小了一个官

能团,稀释剂双键减少一个,其固化后分子间的交联

减弱,强度有所减小。本实验中实验组机械性能有

微弱的减小,较传统稀释剂组无统计学差异,其机械

性能符合ISO 规定的标准。同时实验选取了其他

三种商品化树脂,其结果显示均无统计学差异,表明

此新型树脂的机械性能良好。

暋暋综上所述,此新型单乙烯基丙烯酸树脂单体改

性的光固化复合树脂的聚合收缩率较含传统稀释剂

的复合树脂显著降低了,可以有效减小复合树脂聚

合收缩引起的微渗漏及继发龋等一系列问题,而此

新单体的添加并没有对树脂的挠曲强度、压缩强度、

径向拉伸强度和显微硬度造成影响,具有一定的临

床应用的价值。同时,此新的复合树脂其他的各项

性能将在后续的实验中进一步研究。
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