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[摘要]     目的   制备新型具有抗菌性能的自修复自粘接树脂水门汀，并探讨其粘接强度、力学性能、自修复效率及

抗菌性能等。方法   制备长链烷基季铵盐修饰的纳米二氧化硅抗菌填料，分别以0、2.5%、5.0%、7.5%、10.0%不

同的质量百分比添加到自行合成的含自修复微胶囊的自粘接树脂水门汀中，生成具有抗菌性能的新型自修复自粘接

树脂水门汀。用剪切试验来测试其牙本质粘接强度；用三点弯曲试验来测试其弯曲强度和弹性模量；用单刃V形切

口梁法来测试其断裂韧度及自修复效率；建立人牙菌斑生物膜体外模型，通过菌落形成单位计数、乳酸代谢分析

等来评价其对人牙菌斑生物膜的影响。结果   当抗菌填料含量质量百分比达到7.5%时，牙本质粘接强度出现显著降

低（P<0.05）；加入0、2.5%、5.0%、7.5%、10.0%不同质量百分比的纳米抗菌无机填料时，新型树脂水门汀的弯

曲强度、弹性模量、断裂韧度及自修复效率均没有显著变化（P>0.1）；当抗菌填料含量质量百分比达到2.5%时，

新型树脂水门汀对人牙菌斑生物膜代谢产生明显抑制作用，显示了良好的抗菌性能（P<0.05）。

结论   含一定量纳米抗菌无机填料的新型自修复自粘接树脂水门汀具有较强的抗菌性能及自修复功

能，为进一步临床应用打下了基础。
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[Abstract]     Objective   This study aimed to develop novel self-adhesive resin cement with antibacterial and self-healing 

properties. Furthermore, the dentin bonding strength, mechanical properties, self-healing efficiency, and antibacterial property 

of the developed cement were measured. Methods   Novel nano-antibacterial inorganic fillers that contain quaternary ammo-

nium salts with long-chain alkyls were synthesized. These fillers were added into self-adhesive resin cement containing self-

healing microcapsules at mass fractions of 0, 2.5%, 5.0%, 7.5%, or 10.0%. The dentin shear bonding test was used to test the 

bonding strength, whereas the flexural test was used to measure the flexural strength and elastic modulus of the cement. The 

single-edge V-notched beam method was used to measure self-healing efficiency, and human dental plaque microcosm biofilms 

were chosen to calculate the antibacterial property. Results   

The dentin shear bond strength significantly decreased when 

the mass fraction of the nano-antibacterial inorganic fillers 

in the novel cement reached 7.5% (P<0.05). The incorpora-

tion of 0, 2.5%, 5.0%, 7.5%, or 10.0% mass fraction of 
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自粘接树脂水门汀可以直接与牙本质产生有效

结合，高效、方便的特点使其在临床上备受青睐，

被广泛地应用到桩核、嵌体、冠、桥等间接修复体

的粘接[1]。尽管其性能不断改进，树脂-牙本质粘接

界面仍然是薄弱环节[2]，在复杂的口腔环境中会出

现界面继发龋、微裂纹等，最终导致粘接失效。因

此，研发具有抗菌及自我修复微裂纹性能的新型树

脂水门汀势在必行。

对于抗菌而言，本课题组前期创新制备了表面

接枝长链烷基季铵盐的纳米二氧化硅抗菌无机填 

料[3]，并开展了应用于复合树脂[3]、树脂粘接剂[4]等

一系列的研究。对于预防微裂纹而言，本课题组前

期研究[5]首次成功合成了含牙科单体三乙二醇二甲

基丙烯酸酯的微胶囊，并将一定量的微胶囊加入自

行合成的自粘接树脂水门汀中，使其具有自我“感

知”并修复微裂纹的功能[6]。

上述研究[3-6]为研发兼具抗菌及自修复双重功能

的自粘接树脂水门汀奠定了坚实的基础，对于具有

自修复功能的自粘接树脂水门汀而言，作为后续研

究，抗菌填料的加入对其粘接强度及抗菌性能等方

面的影响是接下来需要重点关注的。因此，本课题

在前期工作的基础上，拟将新型抗菌填料添加到具

有一定量微胶囊的自粘接树脂水门汀中，并探讨其

相关性能，为其进一步的临床应用提供实验依据。

1   材料和方法

1.1   实验材料及设备 
纯度99.99%，平均粒径20 nm的M5型纳米二氧

化硅（Cabot公司，美国），二甲基十八烷基[3-(三甲

氧基硅基)丙基]氯化铵（广州爱谱化工有限公司），

γ-甲基丙烯酰氧丙基三甲氧基硅烷（methacryloxy 
propyl trimethoxyl silane，MPS）（成都晨邦化工有

限公司），双酚-A-二甲基丙烯酸缩水甘油酯（bis-
phenol glycidyl dimethacrylate，Bis-GMA）、三乙二

醇二甲基丙烯酸酯（triethylene glycol dimethacrylate，

TEGDMA）、甲基丙烯酰氧乙基偏苯三酸酐酯（4- 
methacryloyloxyethyl trimellitic anhydride，4-META）、

N,N-二羟乙基对甲苯胺（N,N-dihydroxyethyl-p-

toluidine，DHEPT）、苯基双(2,4,6-三甲基苯甲酰

基)氧化膦（phenyl bis(2,4,6-trimethylbenzoyl) phos-
phine oxide，BAPO）、过氧苯甲酰（benzoyl pero-
xide，BPO）、乙烯马来酸酐共聚物（ethylene-maleic 
anhydride，EMA）、尿素、氯化铵、间苯二酚及

37%甲醛水溶液（Sigma-Aldrich公司，美国），主

体成分是铝硅酸钡颗粒并经过表面偶联处理，平均

粒径2 µm的无机填料（Dentsply公司，美国）。

长50 mm、直径7.8 mm的磁力搅拌子及水浴加

热装置（Fisher公司，美国），Triad2000型光固化

灯（Dentsply公司，美国），5500R型万能力学测试

机（Cary公司，美国），TE2000-S型光学显微镜

（Nikon公司，日本），Quanta 200型扫描电子显微

镜（scanning electron microscope，SEM）（FEI公
司，荷兰）。 
1.2   含碘代长链烷基季铵盐的新型纳米抗菌无机填 

         料的制备及表面偶联化处理[3]

1.2.1   十八烷基二甲基（γ-三甲氧基硅基丙基）碘

化铵的制备   将十八烷基二甲基（γ-三甲氧基硅基

丙基）氯化铵、碘化钾按照摩尔比1︰1.1加入装有

温度计、磁力搅拌棒、冷凝装置、氮气密封的四口

烧瓶中，以无水乙醇作为溶剂，加热至回流1~2 h，

真空抽滤，滤饼用无水乙醇洗涤，滤液减压浓缩，

脱除溶剂得到淡黄色粘稠的碘代长链烷基季铵盐液

体。

1.2.2   新型纳米抗菌无机填料的制备   填料制备按照

每0.05 mol的季铵盐和3 g纳米二氧化硅的比例，将

十八烷基二甲基（γ-三甲氧基硅基丙基）碘化铵与

纳米二氧化硅及无水乙醇加入装有温度计、磁力搅

拌棒、冷凝装置的四口烧瓶中，氮气置换，并在氮

气保护下加热搅拌回流反应6 h。反应结束后过滤，

滤饼用滤纸包好，放入索氏抽提器中，用无水乙醇

萃取24 h，取出烘干，得到碘代季铵盐修饰纳米二

氧化硅颗粒。

1.2.3   新型纳米抗菌无机填料的表面偶联处理   将
0.2 g γ-MPS和10 g抗菌填料加入三口瓶中，再加入

50 mL无水乙醇及1 mL蒸馏水，滴加冰乙酸调节pH
值至3.0左右，磁力搅拌2 h，过滤，滤饼用无水乙

醇反复滤洗，滤饼60 ℃干燥，得到表面偶联化处理

nano-antibacterial inorganic fillers did not adversely affect the flexural strength, elastic modulus, fracture toughness, and self-

healing efficiency of the cement (P>0.1). Resin cement containing 2.5% mass fraction or more nano-antibacterial inorganic 

fillers significantly inhibited the metabolic activity of dental plaque microcosm biofilms, indicating strong antibacterial potency 

(P<0.05). Conclusion   The novel self-adhesive resin cement exhibited promising antibacterial and self-healing properties, 

which enable the cement to be used for dental applications.

[Key words]     antibacterial property;    self-healing;    microcapsule;    self-adhesive;    resin cements



•258•
   华西口腔医学杂志  第 38 卷  第 3 期  2020 年 6 月

     West China Journal of Stomatology  Vol.38  No.3  Jun. 2020      http://www.hxkqyxzz.net

的纳米抗菌无机填料。

1.3   微胶囊的合成 
采用原位聚合法合成本研究所用的微胶囊，简

要过程如下[6]：取30 mL TEGDMA，并加入质量百

分比为1%的还原剂DHEPT，混匀备用。室温下，将

50 mL蒸馏水和13 mL 2.5%EMA水溶液（表面活性

剂）加入平底烧瓶中，烧瓶悬置于水浴加热装置中，

磁力搅拌（300 r·min-1）作用下，加入1.25 g尿素、

0.125 g间苯二酚及0.125 g氯化铵（催化剂），调节反

应体系pH=3.5。之后，将搅拌速度提高至900 r·min-1，

缓慢加入30 mL的TEGDMA-DHEPT油相液体，继续

磁力搅拌10 min，形成稳定的水包油型乳化溶液。

然后逐滴加入3.15 g 37%的甲醛水溶液，烧瓶用

锡箔纸封口，将水浴的温度缓慢上升至55 ℃，磁力

搅拌（900 r·min-1）下继续反应4 h，反应结束后，将

含有微胶囊的悬浮液缓慢冷却至室温，蒸馏水滤洗，

滤饼通风橱内干燥24 h，得到白色微胶囊。取适量

微胶囊，蒸馏水分散后光学显微镜测量平均粒径（测

量200例）；另取适量微胶囊，SEM观测微观形貌。 
1.4   新型抗菌自修复自粘接树脂水门汀的制备

本课题组前期成功制备了自修复自粘接树脂水

门汀[6]，其基本组分为：40%树脂基质（Bis-GMA
和TEGDMA按照质量比1︰1构成）+50% 2 µm常规

无机填料+5% 4-META（酸性功能单体）；微胶囊

则以质量百分比7.5%添加；同时加入1%的光敏剂

BAPO、1%的氧化剂BPO及0.5%的还原剂DHEPT
（均为质量百分比），形成双固化引发体系（过量

的BPO还与囊液中的还原剂DHEPT组成氧化-还原

反应体系，引发释放出的自修复单体TEGDMA固

化）。在避光的条件下，将上述各组份混合均匀，

手工调拌，生成母体糊状自修复自粘接树脂水门汀，

并分为A（含有光敏剂、氧化剂）、B（含有还原

剂）两部分。

在自修复自粘接树脂水门汀的基础上，为探讨

不同比例的新型纳米抗菌无机填料对其影响，在保

证50%无机填料总量不变的前提下，按照总质量的0
（50%常规无机填料）、2.5%（2.5%抗菌填料+47.5%
常规无机填料）、5.0%（5%抗菌填料+45%常规无

机填料）、7.5%（7.5%抗菌填料+42.5%常规无机填

料）和10.0%（10%抗菌填料+40%常规无机填料）

的比例添加，分成5组，分装后备用，以上均为质

量百分比。

1.5   粘接强度的测试

采用剪切法进行牙本质-树脂粘接强度的测试。

选择新鲜拔除的人（前）磨牙30颗，要求无龋、

无裂纹及缺损。自凝塑料固定牙根于包埋磨具中，

高速涡轮机+金刚砂车针在喷水降温下，自釉牙骨

质交界处上方2 mm处切除冠部牙体组织，充分暴露

牙本质。再采用400、600、800目的水砂纸逐级打

磨牙本质各10 s，超声清洗5 min，得到标准的牙本

质粘接面。然后将预制直径为3 mm圆孔的双面胶带

纸粘于牙本质粘接面上，并确保牙本质粘接面未受

污染且避免过度干燥（保持适度潮湿），然后固定

内径4 mm、高2 mm的预制铜环于带圆孔的双面胶

上，使铜环的中心与圆孔的中心一致，铜圈外周用

凡士林封闭。取等量A、B两组分树脂水门汀手工混

匀，然后沿铜环内壁缓慢充填自粘接树脂水门汀至

铜环等高，光照固化40 s，1 h后将试件贮存于37 ℃
蒸馏水中24 h后待测（每组6个试件）。将试件通过

自制夹具固定于万能材料试验机上，加载头与粘接

面平行，下降速度0.5 mm·min-1，加载点位于铜环上

距粘接界面0.5 mm处，直至粘接失败，计算粘接强

度[6-7]。

1.6   力学性能的测试

1.6.1   采用三点弯曲法测试试件的弯曲力学性能   取
特制的内腔尺寸为2 mm×2 mm×25 mm的可分卸金

属磨具，充填上述调和后的树脂水门汀（A、B双组

分），充满后上下覆盖聚脂薄膜带后再覆盖载玻片，

压实，光照固化40 s，1 h后取出试件，用细砂纸轻

轻打磨掉飞边，置于37 ℃蒸馏水浸泡24 h待测（每

组10个试件）。

将待测复合树脂试件置于万能力学测试机加载

平台上，加载条件为：加载速度1 mm·min-1，跨距

10 mm，直至树脂试件碎裂。计算试件的弯曲强度

（S）和弹性模量（E）[4]。

1.6.2   采用单刃V形切口梁法测试试件的断裂韧度   
同样方法制备2 mm×2 mm×25 mm的长条形树脂试

件。于树脂试件底部用ST300-10P型刀片（DORCO
公司，韩国）锯开深约500 μm的平行于加载方向的

裂痕，而后更换新的刀片并粘取粒径3 μm的金刚砂

抛光膏继续将裂痕小心切削至深700~800 μm，宽约

20 μm，金相显微镜下分别测量试件裂痕两侧的深

度，取其均值作为裂痕的最终深度。置于37 ℃蒸馏

水浸泡24 h待测（每组6个试件）。将待测复合树脂

试件置于万能测试机加载平台上，加载头精确对准

裂痕，加载条件为：加载速度0.5 mm·min-1，跨距 

10 mm，直至树脂试件断裂，计算试件的断裂韧度

（KIC-virgin）
[6]。

1.7   自修复效率的检测

为更好地模拟临床上口腔内树脂水门汀粘接固

化后发生微裂纹的实际情况，将上述折裂为2段的

树脂试件片迅速准确复位至相对应的可分卸金属磨
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具中，并确保两断端结合紧密，上下覆盖载玻片，

夹子夹紧，试件置于37 ℃的潮湿恒温箱中，自修复

24 h[5]。然后小心取出自修复后的树脂试件，光学显

微镜下再次测量裂痕的长度，确保与自修复前的裂

痕长度一致，而后同样的方法测试断裂韧度，得到

自修复后的断裂韧度KIC-healed。自修复效率（η）的

计算公式为[6]：η=KIC-healed /KIC-virgin。

1.8   抗菌性能的测试

取96孔板的上盖，将树脂水门汀充满盖内的圆

形凹槽，上覆条状聚脂薄膜带，轻轻压平，光固化

后小心分离，生成厚度为1 mm、直径为8 mm的圆

盘状树脂片，每组6个试件，环氧乙烷消毒后备用。

根据研究[4]的方法，继续采用封闭式的体外人牙菌

斑生物膜培养模型作为研究对象，进行抗菌性能的

检测。

该模型基于24孔板，通过48 h的连续厌氧培养

后，在树脂水门汀试件表面获得成熟稳定的体外人

牙菌斑生物膜。而后进行人牙菌斑生物膜菌落形成

单位（colony-forming unit，CFU）计数、乳酸脱氢

酶法检测人牙菌斑生物膜乳酸产量等测试[4]。

1.9   统计学分析

选用SPSS 19.0统计学软件对测试结果进行单因

素方差分析，并选用SNK法进行两两比较，检验水

准设定为α=0.05。

2   结果

2.1   光学显微镜及SEM观测结果

经光学显微镜观测测量，微胶囊粒径略有不

同，平均粒径为（24±11）μm 。SEM照片见图1，

微胶囊呈圆球形，囊壁表面粗糙，附着有很多细小

颗粒。

图  1    微胶囊SEM照片    × 1 000

Fig  1    SEM photo of microcapsules    × 1 000

2.2   粘接强度测试结果

各组试件粘接强度测试结果如表1所示。添加质

量百分比为5.0%的抗菌无机填料对粘接强度没有影

响（P>0.1）；而当抗菌填料质量百分比超过7.5%

时，粘接强度下降明显（P<0.05）。

2.3   力学性能测试结果

1）各组试件的弯曲强度以及弹性模量的测试

结果如表1所示。各组之间三点弯曲强度以及弹性

模量无明显的差别，这说明，加入一定量的抗菌无

机填料对树脂水门汀的基本弯曲等力学性能没有影

响（P>0.1）。

2）各组试件原始断裂韧度及自修复后断裂韧度

如表2所示。与基本弯曲力学性能测试结果类似，向

树脂水门汀中加入抗菌无机填料不会降低其断裂韧

度（P>0.1）。

2.4   自修复效率测试  
结果如表2所示，不同组别的自修复效率没有差

别（P>0.1），证实抗菌填料的加入没有影响新型树

脂水门汀的自修复性能。

2.5   抗菌性能测试结果

各组试件的CFU计数和乳酸代谢测试结果见表

3。与对照组相比，添加2.5%的抗菌无机填料就能使

菌斑生物膜中的细菌数量呈数量级减少（P<0.05），

说明新型树脂水门汀有较强的抗菌性。当抗菌填料

组别 粘接强度/MPa 弯曲强度/MPa 弹性模量/GPa

0 7.8±1.0a 108.8±16.8a 5.7±0.9a

2.5% 7.4±1.3a 102.6±17.1a 5.2±1.0a

5.0% 7.7±1.2a 107.9±17.1a 5.4±1.0a

7.5% 5.7±1.1b 100.8±16.8a 5.5±1.1a

10.0% 5.3±1.0b 104.5±16.6a 4.9±0.8a

F值 5.5 0.4 0.8

P值 <0.05 >0.1 >0.1

注：不同上标字母代表同一测试指标下组间差异有统计学意义。

表  1    粘接强度、弯曲强度及弹性模量测试结果

Tab  1    Results of bonding strength, flexural strength and 

                        elastic modulus

组别
原始断裂韧度/ 自修复后断裂韧度/

自修复效率/%
（MPa·m1/2） （MPa·m1/2）

0 1.1±0.2a 0.8±0.2a 69.9±11.2a

2.5% 1.0±0.2a 0.7±0.1a 71.9±14.0a

5.0% 1.1±0.2a 0.7±0.1a 68.2±11.4a

7.5% 1.0±0.2a 0.8±0.1a 73.9±12.0a

10.0% 1.1±0.2a 0.7±0.1a 68.4±11.7a

F值 0.1 0.1 0.2

P值 >0.1 >0.1 >0.1

注：相同上标字母代表同一测试指标下组间差异无统计学意义。

表  2    断裂韧度及自修复效率测试结果

Tab  2    The results of fracture toughness and self-healing 

                        efficiency
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质量分数为2.5%及以上时，各实验组的乳酸产生量

约为对照组的1%，表明新型抗菌自修复树脂水门汀

可以显著抑制人牙菌斑生物膜中的乳酸产生量（P< 
0.05）。

3   讨论

自修复材料是一类能够模仿生命系统自修复特

性，具有感知和激励双重功能的材料，材料一旦产

生缺陷，在无外界作用的条件下能够自我修复。利

用微胶囊技术是制备自修复智能复合材料的主要途

径之一[8]。该方法的原理是，当材料受到外界影响而

损伤时，基体内部首先出现微裂纹，微裂纹的扩展

会刺破基质内部预先埋置的微胶囊，囊内的单体在

毛细管的作用下流出并填充到微裂纹区域，单体在

微裂纹区域与预先分散在基体中的催化剂接触，发

生固化反应，从而阻断裂纹扩展，修复基体损伤，

达到自修复的效果。2001年White等[9]首次合成了以

脲醛树脂包裹自修复单体双环戊二烯的微胶囊，添

加到预置Grubb’s催化剂的环氧树脂中，得到了75%
的自修复效率。随后有学者[10]将此微胶囊与Grubb’s
催化剂共同添加到牙科复合树脂材料中并获得了57%
的自修复效果。但是，自修复单体双环戊二烯的毒

性、Grubb’s催化剂的生物安全性等却限制了其在牙

科领域的进一步应用[5]。基于此，在本课题组的前

期研究[5]中，首次合成了以脲醛树脂为囊壁材料，

TEGDMA为自修复单体的微胶囊，并使用口腔领域

常见的BPO和DHEPT组成氧化-还原引发体系，来实

现牙用高分子材料自修复特性，研究结果表明，微

胶囊平均粒径70 μm，具有良好的热稳定性，易于储

存，不具细胞毒性；并赋予了牙用树脂[5]、复合树

脂材料[11]及树脂粘接剂[12]优越的自修复性能。与全

酸蚀或自酸蚀类树脂充填或粘接材料不同，自粘接

树脂水门汀由于含有磷酸酯等酸性功能单体，可以

对牙本质产生轻度酸蚀，并直接与牙本质发生化学

结合，所以不需对牙面进行任何处理而直接实现粘

接[1]。通常，固定修复的间接修复体组织面与基牙

的间隙不超过50 μm[13]，所以有必要将微胶囊粒径

降低至合适的范围。基于此，前期研究[6]及本研究

选择使用的微胶囊平均粒径在24 μm左右，能够适

应粘接间隙的要求。自修复材料的自修复能力经常

用自修复效率来评价，而自修复效率则是指材料自

修复后其断裂韧度回复的多少[5]。本研究使用的自

修复树脂水门汀微胶囊的含量为7.5%，当抗菌无机

填料的含量从0~10%变化时，自修复效率没有改变，

维持在68%~74%（表2），与前期研究[6]报道的结果

一致，说明抗菌无机填料的加入没有影响微胶囊的

自修复效果，可以实现与微胶囊在树脂基质中的共

混，也证实了本研究设计的自粘接树脂水门汀具有

良好的自修复特性。 
因为现有绝大多数的牙科树脂均不具有抗菌性，

加之与其他牙科常用材料相比，树脂类材料更容易

吸附细菌，经常会发生治疗后继发龋、牙髓炎性反

应等并发症。所以，国内外学者开展了大量对树脂

材料抗菌改性的工作。大家采用最多的方法是合成

接枝季铵盐抗菌基团的各类甲基丙烯酸基抗菌单体，

然后添加到树脂中，在使用时，与树脂单体共聚合

形成非溶出性的抗菌材料，达到赋予树脂抗菌性的

目的[14]。例如，日本学者Imazato等[15]首次将季铵盐

分子接枝到甲基丙烯酸酯单体上，并且很好地实现

了与树脂基质单体的共聚合，生成非溶出性抗菌树

脂。Zhang等[16]将合成的甲基丙烯酸十六烷基二甲铵

季铵盐抗菌单体加入树脂加强型玻璃离子水门汀中，

对体外培养的人牙菌斑生物膜代谢产生了超强的抑

制作用。季铵盐主要通过与细胞膜的相互作用并破

坏其完整性来发挥抗菌活性。其中，对于单链季铵

组别
CFU

乳酸量/（mmol·L-1）
全菌落 总链球菌 变异链球菌

0 （5.5±1.1）×109* （5.3±0.8）×108* （5.3±1.0）×107* 24.10±4.76*

2.5% （5.1±0.9）×106# （5.4±0.9）×105# （5.4±1.0）×103#  0.24±0.04#

5.0% （5.5±1.0）×106# （5.7±1.0）×105# （5.7±0.9）×103# 0.22±0.03#

7.5% （5.7±1.1）×106# （5.5±1.0）×105# （5.9±1.1）×103# 0.22±0.04#

10.0% （5.9±1.0）×106# （5.5±1.1）×105# （5.8±1.0）×103# 0.27±0.05#

F值 153.9 239.7 178.4 151.0

P值 <0.05 <0.05 <0.05 <0.05

表  3    各组树脂粘接剂的CFU计数和乳酸代谢检测结果

Tab  3    CFU counts and lactic acid production of dental cements

注：不同上标符号代表同一测试指标下组间差异有统计学意义。
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盐的抗菌机制可以描述为：吸附到菌体表面，疏水

基插入类脂层中，改变细胞壁/膜的通透性，胞内物

质泄漏/酶或蛋白质变性，最后菌体死亡等[3]。而且

其抗菌活性取决于烷基链的长度，当4~18碳链长时

具有抗菌活性，且随着烷基链的增长，抗菌活性越

强[17]。受到季铵盐抗菌单体及长链季铵盐抗菌的启

发，本课题组另辟蹊径，首次采用抗菌效果良好的

碘代长链烷基季铵盐处理纳米二氧化硅颗粒，以期

合成新型纳米抗菌无机填料。由于纳米二氧化硅填

料表面富含羟基，所以可以与季铵盐中的烷氧基反

应，形成牢固的共价键结合，达到表面接枝季铵盐

的目的。同时，本研究通过反应体系的设定与控制，

使二氧化硅表面余留出部分羟基，与水解后的硅烷

偶联剂（γ-MPS）的亲无机物基团反应，从而达到

表面偶联处理的目的[3]。最终，在纳米二氧化硅的

表面既存在具有抗菌活性的长链季铵盐，又有不饱

和的碳碳双键，使填料可与树脂基质共交联固化，

形成非溶出性抗菌材料。为此，本课题组也开展了

一系列应用于牙科树脂的研究，结果显示：经偶联

处理后的一定量的纳米抗菌无机填料很好地实现了

与复合树脂[3]及树脂粘接剂[4]的共混，显示了良好的

抗菌性能，为应用于牙科领域奠定了基础。而在本

研究中，加入质量百分比2.5%及以上含量的抗菌填

料就能对体外培养的人牙菌斑生物膜代谢产生明显

的抑制，菌落计数及乳酸代谢呈数量级下降，这也

与本研究的前期报道结果一致[4]，所以偶联后的抗

菌填料可以与树脂基质产生牢固的化学结合，形成

非溶出性抗菌树脂水门汀，持续地发挥抗菌作用。

如何在不改变母体材料基本特性的前提下，确

定合适的改性材料添加量和最佳组分配比，是开展

类似研究要关注的问题。前期研究[6]证实，微胶囊

添加含量达到7.5%时可以使自修复树脂水门汀获得

良好的自修复效能。在此基础上，本研究继续探讨

了不同含量的纳米抗菌无机填料对树脂水门汀基本

力学性能和粘接强度的影响。结果表明，在本实验

方案设计中，当抗菌填料含量达到10%时，树脂水

门汀的弯曲强度、弹性模量及断裂韧度等基本力学

性能没有变化（P>0.1）。而前期研究[4]证实，10%
质量百分比的纳米抗菌填料由于“团聚”会导致树

脂粘接剂力学性能明显下降（P<0.1），这与本实验

的测试结果不一致。推测原因，除了纳米抗菌填料

以外，本实验合成的新型树脂水门汀还含有一定质

量分数的常规无机填料，对树脂水门汀的宏观力学

性能起到很大的决定作用，在一定程度上抵消了纳

米填料团聚的负影响，因而表现为材料的弯曲强度

和断裂韧度等变化不明显。所以就力学性能而言，

是否可以引入更多含量的抗菌填料，尚待后续深入

探索。而对于牙本质粘接强度来说，当抗菌填料的

质量分数达到7.5%时，与对照组相比，粘接强度明

显下降（P<0.05），这与含抗菌填料的树脂粘接剂

粘接强度的研究结果一致[4]。分析原因，可能与过

量抗菌填料（≥7.5%质量百分比）的加入使得水门

汀稠度增加或者纳米级抗菌填料“团聚”于树脂水

门汀-牙本质粘接界面[4]，成为影响粘接强度的负因

素，这还需要进一步的研究证实。从粘接强度、力

学性能、自修复效果及抗菌性能等测试结果综合来

看，在本实验条件下，质量百分比为5.0%的抗菌填

料添加量是最佳的。

制备具有抗菌、自修复等多功能的树脂类粘接

材料并提高粘接的耐久性是牙科高分子材料研究的

一个新方向。本文在前期研究的基础上，将自行合

成的纳米抗菌无机填料添加到自修复自粘接树脂水

门汀中，并进行了一系列的测试，得出了有益的结

论，为此类研究开辟了新的思路。但是，本文只是

进行了初步的探索，后续的研究应该集中在实际口

腔环境下的近（远）期抗菌、自修复效果的探讨等

方面。

利益冲突声明：作者声明本文无利益冲突。
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《华西口腔医学杂志》入选百种中国杰出学术期刊和中国科技核心期刊

2019年11月19日，中国科技论文统计结果发布会在北京国际会议中心隆重召开。在此次会议发布的各项

数据和统计报告中，《华西口腔医学杂志》再次入选百种中国杰出学术期刊和中国科技核心期刊（中国科技

论文统计源期刊），学科综合评价得分位列口腔医学类期刊第一。

百种中国杰出学术期刊是由中国科学技术信息研究所根据期刊综合评价指标体系，从所有科技核心期刊

中择优选择各学科类别中优秀的期刊作为杰出学术期刊。2019年，在2 049种自然科学科技核心期刊、112个

学科分类中共选出了100种中国杰出学术期刊，代表中国科技期刊的最高学术水平。《华西口腔医学杂志》

的学科综合评价得分位列口腔医学类期刊第一，入选百种中国杰出学术期刊。

“内容为王，质量第一”是我们一直坚守的发展理念。佳绩的取得，凝结着编委和审稿专家的支持与帮

助、作者和读者的信任与厚爱。《华西口腔医学杂志》编辑部将以此为新的起点，为更好地发挥期刊在学科

中的引领作用而努力奋斗！

《华西口腔医学杂志》编辑部


