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A■ thOugh  cOmpos■ te  resins  are  now used  fOr

poster■ or restorat■ Ons because Of their

aesthetics′  adhes■ On tO natura■  tOOth structure′

and recent advancements ■n mechan■ ca■  properties′

the inferior durabi■ ity Of these materia■ s has

■im■ ted more w■ despread use Of them.  In recent

years′   there  have  been  numerous  studies  On

fatigue′  wear′  chip fractures and br■ tt■ e fracture

for   denta■   cOmpOs■ tes   by   use  Of   fracture

mechan■ cs.  These  studies  have  suggested  that

fatigue  crack  growth  frOm  a  flaw  P■
ayed  an

important rOle in wear and fracture process of

dental cOmpos■ tes. HOwever′  fatigue crack growth

testing of denta■  cOmpos■ tes us■ng standard test

methOds and specimens′  such as specified by ASTM

E-647-91′   has not been carr■ ed Out  because  Of

their britt■ eness.

In the present study′  fatigue crack propagation

Was ■nvestigated fOr three commerc■ al ■ight_cured

compos■ tes   and  three  exper■ mental  ■ight― cured

unfi■ ■ed res■ ns us■ ng standard test methOds and

standard cOmpact_t,pe sPecimens  (ASTM E 647-91)

under  the  cOntro■   Of K― va■ ue  w■ th  e■ ectrO_

hydrau■ ■c  fatigue  testing  machine   (EHF― FD01′

Shimadzu). Then scanning e■ ectron microscOpe (sEM)

Was used tO exam■ ne the fatigue fracture surfaces.

In additiOn′   the each effect Of ag■ ng in 37℃

●
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water fOr three months and post cur■
ng by heating

(100℃   for  15 minutes) on fatigue crack grOwth

rate was ■nvestigated.  The fatigu, Crack growth

rate  (da/dN) under  cyc■ ic  10ading  (frequency

10Hz′  road rati。 R=0.2) was Obtained as a functiOn

Of the stress ■ntens■ ty factOr range

then a fatigue crack growth threshO■
d

(Δ K) ′ and

(Δ K th)was
determined according tO ASTM E 647-91.

The results Obta■ ned were as f。 ■■。ws:

1.  The  Paris  law  (  da/dN=C(Δ
K)・ ) cOu■ d  be

appl■ ed tO the fatigue crack growth rate Of the

mater■ a■ s used in this study. cOnstant m was .n

the range Of 24.3～ 32.2 fOr cOmpos■ te res■ ns and

19.7～ 22.8 fOr un fi■ ■ed resins. The △K th was in

the  range  Of  O.43～ 0.82  MPao m:/2  for  cOmposttte

resins and o.20～ 0.22 MPaemi/2 for unftt■
■ed resins.

Constant  m  of  denta■   compOs.tes  was  extreme■ y

higher than  that Of meta■
(m=2～ 7)′  but did nOt

differ  very much  frOm each  other.  The  fatigue

crack growth rate Of denta■  cOmpOsites depended On

ΔK th rather than cOnstant m.

2.   Microstructura■    exaninatiOn   Of   fatigue

fracture  surfaces  by  sEM  indicated  that  the

fatigue  crack  of  dental  cOmpOs■
tes  propagated

along the ■nterface between ■nOrgan■ c fi■■er and

matr■ x′   and  that  sOme  Organ■ c  fi■ ■ers  were

penetrated w■ th fatigue cracks.

●
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3. Fatigue crack growth rate was more

to degradatiOn of cttmposites by aglng

than transverse strength.

aglng in water for three mOnths.

5。  POst― curing by heating had no

fatigue   crack   growth   rate   Of

compos■ tes.

effects On the

light― cured

artic■ e repr■ nts to

sens■ tive

■n water

4.   The   fatigue   res■ stance   Of   compos■ tes

measured as △K th decreased by aging in water. sEM

observation shOwed that fatttgue crack PrOpagated

■n bOth matr■ x and f■ ■■er_matr■ x ■nterface after

These resu■ ts ■ndicated that crack def■ ectiOn

and crack br■ dging by inorgan■ c filler ■ncreased

the  fatigue  res■ stance Of cOmpOs■ tes′   and that

decrease of fatigue res■ stance by aging in water

was caused by the degradatiOn Of res■ n matr■ x.

From the present study′   it was shOwn that the

fatigue crack propagation test was an effective

methOd tO ■nvestigate tOughen■ ng and degradatiOn

Of denta■  compos■ tes.
●

(Request    Original

Dr.TAKESHIGE)
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近 年 ,コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 物 性 の 改 良 に

は め ざ ま し い も の が あ り ,審 美 的 な 材 料 と し

て 臼 歯 部 へ も 広 く 適 用 さ れ る よ う に な っ た 。

し か し な が ら 臼 歯 部 へ の 適 用 に さ い し ,摩 耗 ,

辺 縁 破 折 ,体 部 破 折 な ど 口 腔 内 で の 耐 久 性 に

関 す る 事 項 が 依 然 と し て 問 題 と さ れ て い る 1)

4ヽ)。 こ れ ら の 問 題 点 が 解 決 さ れ な い 原 因 の

ひ と つ に 口 腔 内 で の 耐 久 性 を 反 映 す る 強 度 の

評 価 法 が 確 立 さ れ て い な い こ と が ぁ げ ら れ る .

こ れ ま で コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 強 度 に 関 し て

は ,圧 縮 強 度 ,引 張 り 強 度 ,曲 げ 強 度 ,弾 性

率 ,降 伏 応 力 な ど の 評 価 法 で 数 多 く の 報 告 が

さ れ て い る が ,こ れ ら の 評 価 法 の 基 準 と な る

応 力 ,ひ ず み な ど は 欠 陥 (亀 裂 や 介 在 物 )の

な い 理 想 的 な 材 料 の 力 学 的 状 態 量 で あ り ,欠

陥 を も つ 材 料 で は 応 力 拡 大 係 数 や J積 分 値 な

ど の 破 壊 力 学 的 状 態 量 が そ の 基 準 と さ れ る 5).

破 壊 力 学 と は 欠 陥 の 存 在 あ る い は 発 生 が 予 測

さ れ る 材 料 を 強 度 上 安 全 に 使 用 す る た め の 工

緒

●
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学 的 手 法 で あ り 6),欠 陥 の 存 在 が 強 度 に 著 し

く影 響 す る 脆 性 材 料 の 強 度 評 価 に 有 用 な 方 法

と し て 発 展 し て き た 。 コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン 修

復 物 に は 微 小 な 欠 陥 が 必 ず 含 ま れ て お り ,コ

ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン が 脆 性 の 高 い 材 料 で あ る こ

と を 考 え 合 わ せ て も ,そ の 強 度 評 価 に は 破 壊

力 学 的 手 法 が 必 要 で あ る 。

摩 耗 ,辺 縁 破 折 ,体 部 破 折 に は 口 腔 内 で の

咀 疇 に よ る 疲 労 ,す な わ ち 繰 り 返 し 負 荷 さ れ

る 咬 合 力 に よ る 疲 労 が 大 き く 関 与 し て い る と

考 え ら れ る 。 疲 労 と は 繰 り 返 し荷 重 下 の 微 小

な 欠 陥 か ら の 亀 裂 の 進 展 の こ と で あ り 7),そ

の 解 析 に は 破 壊 力 学 的 手 法 が 有 用 で あ る 。 近

年 ,コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 強 度 評 価 へ の 破 壊

力 学 的 ア プ ロ ー チ と し て ,平 面 歪 み 破 壊 靭 性

K Icを 用 い た 報 告 が 数 多 く さ れ て き た.8～ 17)。

し か し な が ら ,平 面 歪 み 破 壊 靭 性 K Icは 脆 性

破 壊 の 基 準 値 で あ り ,疲 労 亀 裂 の 進 展 に 対 す

る 抵 抗 力 を 評 価 す る に は よ り 詳 細 な 情 報 が 必

要 と さ れ る 。 そ の ひ と つ が 疲 労 亀 裂 進 展 速 度

●
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で あ り ,繰 り 返 し 荷 重 1サ ィ ク ル で 疲 労 亀 裂

が 進 む 距 離 da/dNで 表 わ さ れ る .疲 労 亀 裂 進

展 速 度 は 荷 重 繰 り 返 し の 間 の 応 力 拡 大 係 数 K

の 変 動 幅 ΔKの 関 数 で 与 え ら れ ,両 者 の 関 係

は 疲 労 亀 裂 進 展 特 性 と よ ば れ る 。 疲 労 亀 裂 進

展 特 性 は 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 の 結 果 か ら 得 ら れ ,

亀 裂 進 展 速 度 da/dNと 荷 重 繰 り 返 し の 間 の 応

力 拡 大 係 数 Kの 変 動 幅 △Kの 関 係 を 示 す グ ラ

フ (da/dN― △K線 図 )で 表 現 さ れ る 6).

と こ ろ で 複 合 材 料 で あ る コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ

ン の 疲 労 亀 裂 の 進 展 に は フ ィ ラ ー ,マ ト リ ッ

ク ス ,お よ び 両 者 の 界 面 が 複 雑 に 影 響 し あ っ

て い る と 考 え ら れ る が ,詳 細 は 明 ら か で は な

い 。 ま た こ れ ま で コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 疲 労

亀 裂 に 関 す る 研 究 で は 破 壊 靭 性 を 計 測 す る た

め に 疲 労 予 亀 裂 を 導 入 し て い る も の 18～ 20),

簡 易 的 に 亀 裂 進 展 速 度 を 計 測 し た も の 21)は

あ る が ,定 め ら れ た 規 格 22)に 従 っ て 本 格 的

に 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 を お こ な い ,亀 裂 進 展 速

度 を 求 め た も の は な い 。 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 を

●
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実 施 す る こ と が で き れ ば コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン

に お け る 疲 労 ,す な わ ち 摩 耗 ,辺 縁 破 折 ,体

部 破 折 の 解 明 に お お い に 有 用 で あ る と 考 え ら

れ る 。

そ こ で 本 研 究 で は コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン に 疲

労 亀 裂 を 進 展 さ せ る こ と を 試 み ,疲 労 亀 裂 進

展 特 性 を 調 べ る こ と に よ リ コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ

ン の 疲 労 亀 裂 進 展 の 特 徴 に つ い て 検 討 し た 。

つ い で コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 水 中 保 管 に よ る

劣 化 の 疲 労 強 度 へ の 影 響 ,光 重 合 後 の 加 熱 処

理 の 水 中 保 管 で の 持 続 性 お よ び 疲 労 強 度 へ の

効 果 な ど を ,'疲 労 亀 裂 進 展 特 性 を 調 べ る こ と

に よ っ て 検 討 し た 。

●
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材 料 お よ び 方 法

被 験 材 料

本 研 究 に 使 用 し た レ ジ ン を 表 1に 示 す 。

Clearfil PhotO POsterior(以
¬F CPPと 略 す )

,Clearfil cR Iniay(以 下 CRIと 略 す ),

PhOtOclearfil Bright(以
下 BRTと 略 す )の

3種 の 市 販 光 重 合 型 コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン と ,

CPPか ら フ ィ ラ ー を 除 い た レ ジ ン (以 下 CPP(― )

と 略 す ),cRIか ら フ ィ ラ ー を 除 い た レ ジ ン (以

下 CRI(― )と 略 す ),フ ィ ラ ー を 含 ま な い 光 重

合 型 実 験 レ ジ ン (以 下 unfilled resinと 略 す )

を 使 用 し た .

unfilled resinは モ ノ マ ー と し て ,Bis_GMA

(新 中 村 化 学 工 業 )と Triethylene glycOl

dimethacrylate(以 下 , TEGDMAと 略 す ,新 中

村 化 学 工 業 )を 重 量 比 で 3:1に 配 合 ,重 合 開

始 剤 と し て camphorquinone(和 光 純 薬 工 業 )

を 使 用 し ,そ の 他 重 合 促 進 剤 ,重 合 禁 止 剤 を

微 量 含 有 さ せ た 。

実 験 1.コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 疲 労 亀 裂 進

●
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展 試 験

一 般 に 亀 裂 を も つ 部 材 に 繰 り 返 し 荷 重 を 与

え る と ,亀 裂 先 端 近 傍 の 応 力 状 態 ,変 形 状 態

を 一 意 に 決 定 す る パ ラ メ ー タ で ぁ る 応 力 拡 大

係 数 Kも 図 1に 示 す よ う に 変 動 し ,そ の 変 動

幅 ΔKは 最 大 値 と 最 小 値 の 差 ,応 力 比 Rは 最

大 値 と 最 小 値 の 比 と し て 与 え ら れ る 6).図 2

は 金 属 の 疲 労 亀 裂 進 展 の 第 Ⅱ 領 域 で の 疲 労 亀

裂 進 展 速 度 da′′dNと 応 力 拡 大 係 数 Kの 変 動 幅

ΔKの 関 係 を 模 式 的 に 表 し た も の で あ る 。 第

Ⅱ 領 域 と は 亀 裂 が 繰 り 返 し最 大 主 応 力 に 垂 直

に 成 長 し ,破 断 面 に ス ト ラ イ ェ ー シ ョ ン を 残

す 力 学 主 導 型 の 領 域 で あ り ,さ ら に Ⅱ a, Ⅱ b,

Icの 領 域 に わ け る こ と が で き る 。 第 Ⅱ a領 域

で は △Kの 減 少 と と も に da/dNは 急 激 に 低 下 し ,

亀 裂 の 停 止 す る 下 限 界 応 力 拡 大 係 数 幅 △K th

に 至 る 。 第 Ⅱ b領 域 で は 亀 裂 は 安 定 し て 進 展

し ,(1)式 に 示 す Paris則 で 知 ら れ る 式 が 成 立

す る 5).

da′ dN=C(Δ K)m… ..(1)

●

―H―



C,m

ΔK

亀 裂 長 さ

繰 り 返 し数

材 料 定 数

応 力 拡 大 係 数 の 変 動 幅

ま た 第 Ic領 域 で は △Kが 急 速 に 増 加 し K max

が 破 壊 靭 性 Kcに 至 る と 不 安 定 破 壊 を お こ す

こ と が 知 ら れ て い る 。 こ の da/dN― ΔKカ ー プ

は 疲 労 亀 裂 の 進 展 特 性 を 表 す こ と で 知 ら れ ,

繰 り 返 し荷 重 1サ イ ク ル で 疲 労 亀 裂 が 進 む 距

離 を 表 す 亀 裂 進 展 速 度 da/dNと 荷 重 繰 り 返 し

の 間 の 応 力 拡 大 係 数 Kの 変 動 幅 △Kの 関 係 で

表 現 さ れ る 。

本 実 験 で は 臼 歯 用 レ ジ ン の CPP,前 歯 用 レ

ジ ン の BRT,フ ィ ラ ー を 含 ま な い unfilled

resinの 3種 の レ ジ ン に 疲 労 亀 裂 の 進 展 試 験

を お こ な っ た 。 試 験 は American Standard Of

Testing Materials(以 下 ASTШ と 略 す )の 「 定

常 状 態 の 疲 労 亀 裂 進 展 速 度 の 試 験 方 法 」 の 規

格 で あ る ASTM E647-9122)に 準 じ て お こ な い ,

試 料 は 同 規 格 で 推 奨 さ れ て い る 標 準 コ ン パ ク

ａ
　

　

Ｎ

●
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試 験 片 で ,図 3に 示 す 幅 28mm,厚 さ 4mmの

の を 用 い た 。

図 4に 示 す カ ミ ソ リ の 刃 を 固 定 し た 分 割 金

型 に レ ジ ン を 填 入 後 ス ト リ ッ プ ス を 介 し て 透

明 ア ク リ ル 板 で 圧 接 し光 照 射 器 (ク イ ッ ク ラ

イ ト,モ リ タ )に て 240秒 照 射 の 後 ,多 目 的

光 重 合 器 (α ラ イ ト ,モ リ タ )内 で 10分 間 重

合 さ せ た 。 金 型 よ り 注 意 深 く取 り 出 し ,耐 水

研 磨 紙 を 用 い 流 水 下 に て #1500ま で 研 磨 し た

後 ,試 験 開 始 ま で 大 気 中 室 温 で 3日 間 保 管 し

た 。 ま た 試 験 開 始 24時 間 前 に 試 験 片 の 背 面 に

歪 み ゲ ー ジ (KFG-5-120-Cl-23N15C2,共 和 電

業 )を 歪 み ゲ ー ジ 用 セ メ ン ト (CC-33A,共 和

電 業 )で 貼 り つ け た 。 試 料 数 は 3と し た 。

疲 労 亀 裂 進 展 試 験 は 電 気 油 圧 サ ー ボ 式 材 料

強 度 試 験 機 (サ ー ボ パ ル サ ー EⅡ F― FD01,島

津 製 作 所 )に て ,市 販 の 亀 裂 進 展 試 験 プ ロ グ

ラ ム (Rev 31,島 津 製 作 所 )を 本 実 験 用 に 修

正 し た プ ロ グ ラ ム を 使 用 し て お こ な っ た 。 試

験 条 件 は 応 力 比 0.2と し ,大 気 中 室 温 に て 周

卜

　

も

●
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波 数 1 0 Hzの 正 弦 引 張 り 負 荷 を 与 え て お こ な っ

た 。 図 5に 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 中 の 写 真 を 示 す 。

亀 裂 長 さ の 測 定 は 次 に 示 す コ ン プ ラ イ ア ン ス

法 で お こ な っ た 。 コ ン プ ラ イ ア ン ス は ば ね 定

数 の 逆 数 で あ り ,コ ン パ ク ト試 験 片 の コ ン プ

ラ イ ア ン ス λ は (2)式 で あ た え ら れ る .

λ =V/P… … (2)

:荷 重 点 変 位

:荷 重

図 4の よ う に 試 験 片 の 背 面 に 貼 っ た 歪 み ゲ

ー ジ か ら ,背 面 ひ ず み 法 で 試 験 中 の 試 料 の コ

ン プ ラ イ ア ン ス λ を 測 定 す る と ,間 接 的 で は

あ る が (3)式 で 連 続 的 に 亀 裂 長 さ aを 知 る こ

と が で き る 6).

a =W・ (CO+CI・ F+C2° F2+c3° F3+c4° F4+c5・ F5′

) ・ ・ ・
0(3)

た だ し F=1/{1+(B・ EO λ )1/2}

:試 験 片 の 幅

CO～ C5:試 験 片 の 形 状 に よ っ て 決 ま る 係 数

E :弾 性 率

Ｖ

　

　

Ｐ

●

●
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B :試 験 片 の 厚 さ

試 験 中 の あ る 時 点 の 亀 裂 長 さ を a

そ の 時 の △Kは (4)式 で 表 さ れ る .

ΔK=△ Ki+(Δ K f― △Kl)(a― a l)/(a

と す る と ,

f― a l)00

△Kの 初 期 値

ΔKの 最 終 値

初 期 の 亀 裂 長 さ

最 終 の 亀 裂 長 さ

開 始 後 は 5秒 ご と に 繰 り 返 し 数 ,亀 裂

△K値 ,荷 重 ピ ー ク 値 ,ひ ず み ピ ー ク

定 演 算 し K値 を 制 御 し な が ら ΔK漸 減

裂 を 進 展 さ せ た 。 o。 lmm亀 裂 が 進 む ご

り 返 し数 Nを 記 録 し て い き ,ASTM規 格

し て い る 増 分 多 項 式 法 に よ っ て 亀 裂 進

を 決 定 し て い っ た 。 増 分 多 項 式 法 は 連

(2n+1)個 の デ ー タ 点 を ,二 次 多 項 式

さ せ る 方 法 で あ る 。 nは 通 常 1か ら 4

と ら れ る が ,今 回 は 一 般 的 な n=3で

っ た 。

●

・
0(4)

ΔK i

ΔK f

a  l

a r

試 験

長 さ ,

値 を 測

法 で 亀

と に 繰

で 推 奨

展 速 度

続 す る

に 適 合

ま で が

お こ な

●
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疲 労 亀 裂 進 展 試 験 の 後 ,試 料 に 引 張 り 負 荷

を 与 え ,急 速 破 壊 さ せ た 。 試 験 終 了 後 ,疲 労

亀 裂 進 展 部 と 急 速 破 壊 部 の 破 断 面 を 通 法 に 従

っ て 金 蒸 着 し ,走 査 型 電 子 顕 微 鏡 (S-2100B,

日 立 製 作 所 )に て 観 察 し た 。

実 験 2.水 中 保 管 に よ る 曲 げ 強 さ と 疲 労 亀

裂 進 展 特 性 の 変 化

本 実 験 で は CPPと cPP(― )の 水 中 保 管 に よ る

疲 労 亀 裂 進 展 特 性 の 変 化 を 調 べ ,ま た 比 較 の

た め ,曲 げ 強 さ ,曲 げ 弾 性 率 の 変 化 も あ わ せ

て 調 べ た 。

曲 げ 試 験 の 試 料 は 30X5X2.5mmの 金 型 に レ ジ

ン を 填 入 後 ,ス ト リ ッ プ ス を 介 し て ス ラ イ ド

ガ ラ ス で 圧 接 し ,光 照 射 器 (ク イ ッ ク ラ イ ト

)に て 80秒 ,金 型 よ り 取 り 出 し て さ ら に 80秒 ,

計 160秒 照 射 し て 作 製 し た .耐 水 研 磨 紙 を 用

い 流 水 下 に て #600ま で 研 磨 し た 後 ,37℃ 蒸 留

水 中 に 試 験 開 始 ま で 1週 間 お よ び 3ヵ 月 保 管

し た 。 水 中 保 管 後 ,万 能 試 験 機 (オ ー トグ ラ

フ AG-500A,島 津 製 作 所 )に て 支 点 間 距 離 20

●
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mm,ク ロ ス ヘ ッ ドス ピ ー ド o.5mm/minで 各 試

料 6個 ず つ 曲 げ 試 験 を お こ な っ た 。 試 験 結 果

よ り 曲 げ 強 さ を 求 め ,曲 げ 弾 性 率 は 曲 げ 試 験

で 得 ら れ た 直 線 部 分 の 傾 き よ り 求 め た 。 試 験

結 果 よ り 1週 間 値 と 3ヵ 月 値 の 有 意 差 の 検 定

を お こ な っ た 。 本 研 究 に お け る 有 意 差 の 検 定

は す べ て t検 定 (p<0.o5)で お こ な っ た 。

亀 裂 進 展 試 験 の 試 料 は ,実 験 1と 同 様 に 作

製 し た 後 ,37℃ 蒸 留 水 中 に 水 中 保 管 し た 。 保

管 期 間 は CPPで lヵ 月 ,2ヵ 月 ,3ヵ 月 と し ,

CPP(― )で 3ヵ 月 と し た 。 所 定 の 期 間 の 水 中 保

管 の 後 ,1週 間 ,37℃ 恒 温 箱 内 の デ シ ヶ ― タ

で 乾 燥 さ せ ,そ の 後 大 気 中 室 温 で 3日 間 保 管

し た 。 歪 み ゲ ー ジ の 貼 付 ,亀 裂 進 展 試 験 ,破

断 面 の 観 察 は 実 験 1と 同 様 に お こ な っ た 。 試

料 数 は 3と し た 。

実 験 3.コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 加 熱 処 理 の

効 果 と 疲 労 亀 裂 進 展 へ の 影 響

本 実 験 で は CRIと CRI(― )を 用 い , コ ン ポ ジ

ッ ト レ ジ ン の 加 熱 処 理 の 効 果 と そ の 持 続 性 ,

●
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さ ら に 疲 労 亀 裂 進 展 へ の 影 響 に つ い て 調 べ た 。

1)加 熱 温 度 が 曲 げ 強 さ ,曲 げ 弾 性 率 ,破 壊

靭 性 K Icに 与 え る 影 響

ま ず 曲 げ 強 さ ,曲 げ 弾 性 率 ,破 壊 靭 性 K Ic

に 加 熱 温 度 が ど ぅ 影 響 を 与 え る か を CRIで 調

べ た 。 光 照 射 後 に 加 熱 重 合 器 (KL-loo,モ リ

タ )に て 60℃ , 80℃ , loo℃ , 120℃ , 140℃

で そ れ ぞ れ 15分 間 加 熱 処 理 を し た 群 と 加 熱 処

理 し な い 群 (以 下 非 加 熱 群 )で 各 群 6個 ず つ

の 試 料 を 作 製 し た 。

曲 げ 試 験 で は 試 料 を 作 製 後 ,試 験 開 始 ま で

37℃ 蒸 留 水 中 に 1日 保 管 し た が ,そ れ 以 外 は

実 験 2と 同 じ 条 件 で 作 製 し た 。 K Icは ASTM

E399-9oの 片 側 切 り 欠 き 入 り 3点 曲 げ 試 験

片 (SEN試 験 片 )を 用 い る 方 法 に 準 じ て 測 定

し た 。 試 料 は 30X5X2.5mmの 金 型 に カ ミ ソ リ の

刃 を 取 り 付 け て レ ジ ン を 填 入 し ,光 照 射 し て

片 側 の 中 央 に 長 さ 2.5mmの 切 り 欠 き が 入 っ た

試 料 を 作 製 し た 。 照 射 時 間 ,加 熱 処 理 ,研 磨 ,

試 験 開 始 ま で の 保 管 条 件 は 曲 げ 試 験 と 同 様 に

●
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お こ な い ,試 験 結 果 か ら K Icを 求 め ,平 面 歪

み 条 件 ,小 規 模 降 伏 条 件 の 確 認 も お こ な っ た 。

試 験 結 果 よ り非 加 熱 群 と 加 熱 各 群 と の 間 の 有

意 差 の 検 定 を お こ な っ た 。

2)曲 げ 強 さ ,曲 げ 弾 性 率 ,破 壊 靭 性 K Icの

水 中 保 管 で の 変 化

100℃ 加 熱 群 と 非 加 熱 群 の 曲 げ 強 さ ,曲 げ

弾 性 率 ,破 壊 靭 性 K Icの 水 中 保 管 後 の 値 を

CRIを 用 い て 調 べ た .試 料 は 1)と 同 様 に 作

製 後 ,2ヵ 月 間 37℃ 蒸 留 水 中 に 保 管 し ,2ヵ 月

経 過 後 ,曲 げ 試 験 ,K Ic試 験 を お こ な い ,結

果 を 1日 水 中 保 管 の も の と 比 較 し た 。

3)硬 さ ,重 合 率 の 水 中 保 管 で の 変 化

100℃ 加 熱 群 と 非 加 熱 群 の 硬 さ と 重 合 率 の

水 中 保 管 に よ る 経 時 変 化 を CRIで 調 べ た 。

硬 さ 試 験 の 試 料 は 内 径 15口 m,厚 さ lmmの 円

板 試 料 用 の 金 型 に レ ジ ン を 填 入 後 ,ス ト リ ッ

プ ス を 介 し て ス ラ ィ ドガ ラ ス で 圧 接 し ,表 か

ら 80秒 ,金 型 よ り 取 り 出 し て 裏 か ら 80秒 ,計

160秒 間 光 照 射 し て 各 群 5個 ず つ 作 製 し た 。

●
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さ ら に 10o℃ 加 熱 群 は loo℃ に て 15分 間 加 熱 処

理 し た 。 37℃ 恒 温 箱 内 の デ シ ヶ _夕 で 2日 間

乾 燥 さ せ た 後 ,水 中 保 管 84日 ま で の ヌ ー プ 硬

さ の 変 化 を 調 べ た 。 計 測 は 微 小 硬 度 計 (MVK― E,

明 石 製 作 所 )に て 荷 重 25g,保 持 時 間 30秒 で ,

1試 料 に つ き 5回 お こ な い 最 大 値 と 最 小 値 を

除 い た 3つ の 値 の 平 均 値 を そ の 試 料 の 値 と し

た 。

重 合 率 測 定 用 の 試 料 は 内 径 15mm,厚 さ o.2mm

の 円 板 試 料 用 の 金 型 に レ.ジ ン を 填 入 後 ,ス ト

リ ッ プ ス を 介 し て ス ラ イ ドガ ラ ス で 圧 接 し ,

80秒 間 光 照 射 し て 各 群 6個 ず つ 作 製 し た 。loo

℃ 加 熱 群 は そ の 10分 後 , loo℃ に て 15分 間 加

熱 処 理 し た 。 重 合 率 は 赤 外 線 吸 収 ス ペ ク トル

を 測 定 し ,1635cm~1付 近 の ビ ニ ル 基 の 二 重 結

合 (C=c)の 吸 収 ピ ー ク と 1605cm~1付 近 の

ベ ン ゼ ン 環 の 吸 収 ピ ー ク か ら 残 存 二 重 結 合 量

を 算 出 す る 方 法 24～ 27)で 求 め た 。 赤 外 線 吸 収

ス ペ ク トル の 測 定 は フ ー リ エ 変 換 赤 外 分 光 光

度 計 (FTIR-810o,島 津 製 作 所 )を 用 い ,透 過

●
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法 で お こ な っ た 。 測 定 条 件 は ,分 解 能 :4 cm-1,

積 算 回 数 :160回 , ミ ラ ー ス ピ ー ド :2.8mm/min,

ア ポ ダ イ ズ 関 数 :HAPP― GENZELと し た 。 未 反 応

の レ ジ ン ペ ー ス トの ス ペ ク トル 測 定 は 2枚 の

KBr錠 に は さ ん で お こ な い ,硬 化 試 料 の ス ペ

ク トル 測 定 は 試 料 を 錠 剤 ホ ル ダ ー に 装 着 し て

お こ な っ た 。 ス ペ ク トル 測 定 は 試 料 作 製 直 後 ,

お よ び 作 製 45分 後 に お こ な っ た 。 そ の 後 ,試

料 は 37℃ 蒸 留 水 中 に 保 管 し ,3日 ,7日 ,14日 ,

28日 ,42日 後 に 重 合 率 の 変 化 を 調 べ た 。 水 分

を 含 ん だ 試 料 に は 1630cm~1付 近 に OH基 の 吸

収 帯 が 現 れ る こ と か ら 26),水 中 保 管 後 の 試

料 は 37℃ 恒 温 箱 内 の デ シ ヶ ― 夕 に て 24時 間 乾

燥 さ せ た 後 ,計 測 を お こ な っ た 。 実 験 に 用 い

た 大 き さ の 試 料 で 24時 間 デ シ ケ ー タ に 保 管 す

る こ と に よ り ,水 の 影 響 を 除 外 で き る ほ ど 乾

燥 で き る こ と を あ ら か じ め 予 備 実 験 で 確 か め

て お い た 。

4)加 熱 処 理 が 疲 労 亀 裂 進 展 に 及 ぼ す 影 響

次 に 加 熱 処 理 が 疲 労 亀 裂 進 展 に ど の よ う な

●
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影 響 を 及 ぼ す か を CRIと cRI(― )で 調 べ た 。

CRIと cRI(― )を 用 い ,実 験 1と 同 様 に 試 料

を 作 製 し た 後 ,loo℃ で 15分 間 加 熱 処 理 を お

こ な っ た 加 熱 群 と 加 熱 処 理 し な か っ た 非 カロ熱

群 で 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 を 実 施 し た 。 歪 み ゲ ー

ジ の 貼 付 ,保 管 条 件 ,試 験 条 件 ,破 断 面 の

SEM観 察 は 実 験 1と 同 様 に お こ な っ た 。

●

●
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成   績

コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 疲 労 亀 裂 進 展 試

験

図 6に 試 験 中 の CPP試 験 片 に 生 じ た 疲 労 亀

裂 の 写 真 を 示 す 。 ASTI規 格 で は 進 展 し た 亀 裂

が 試 験 片 の 対 称 面 か ら ± 5° 以 上 ず れ て は ぃ け

な い こ と に な っ て い る 。 大 部 分 の 試 料 は こ の

条 件 を 満 た し た が ,一 部 の 試 料 で ± 5° を は ず

れ た も の が あ り ,再 試 験 と な っ た 。

図 7に 今 回 実 験 に 用 い た 3種 の レ ジ ン の 亀

裂 進 展 特 性 を 示 す .図 7に お い て cPPは ΔKが

1.OMPa・ 田1/2の と き 亀 裂 進 展 速 度 が 約 10~4mm/

cycleで あ り 1サ イ ク ル で o.lμ 皿亀 裂 が 進 展 す

る こ と に な る 。 一 方 △Kが o.8MPa・ m1/2に 近 づ

く と 亀 裂 の 進 展 速 度 は lo-7mm/Cycleに 近 く な

っ て い く 。 10-7mm/Cycleで 亀 裂 進 展 は 停 止 し

た と さ れ ,ASTM規 格 で も こ の 速 度 に 対 応 す る

△Kを 下 限 界 応 力 拡 大 係 数 幅 △K thと し て い る

22)。 2種 の 市 販 レ ジ ン の ΔK thは cPPで o.82

MPa・ m1/2, BRTで o.43MPa・ m1/2, unfilled

●
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resinで o.21 MPaOm1/2で ぁ り ,亀 裂 進 展 下 限

界 が 今 回 使 用 し た 3種 の レ ジ ン の 間 で は 大 き

く 異 な っ た 。 一 方 ,亀 裂 進 展 特 性 の 傾 き mは

CPPが 32.2, BRTが 24.3, unfilled resinが

19.7で あ り , CPP, BRT, unfilled resinの 順

に 大 き か っ た も の の ,レ ジ ン 間 で 大 き く異 な

っ た ΔK thに 比 べ る と 材 料 間 の 差 は 顕 著 で は

な か っ た 。

図 8a,bは cPPの 破 断 面 の SEM像 で , aが

疲 労 亀 裂 進 展 部 , bが 急 速 破 壊 部 で あ る .急

速 破 壊 部 が 比 較 的 平 滑 な 破 断 面 を 呈 し ,フ ィ

ラ ー の 露 出 は さ ほ ど 認 め ら れ な か っ た の に 対

し ,疲 労 亀 裂 進 展 部 で は 凹 凸 の あ る 破 断 面 を

呈 し ,フ ィ ラ ー の 露 出 が 多 く 見 ら れ た 。 図 8

C,dは BRTの 破 断 面 の SEM像 で あ る _CPPと 同

様 に , cの 疲 労 亀 裂 進 展 部 で フ ィ ラ ー が 露 出

し て い る 像 が 多 く 観 察 さ れ た の に 対 し , dの

急 速 破 壊 部 で は 平 滑 な 破 断 面 を 呈 し て い た 。

2.水 中 保 管 に よ る 曲 げ 強 さ と 疲 労 亀 裂 進

展 特 性 の 変 化

●
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3ヵ 月 水 中 保 管 に よ る ,cPPと CPP(― )の 曲 げ

強 さ と 曲 げ 弾 性 率 の 変 化 を 図 9に 示 す 。 曲 げ

強 さ は cPP, cPP(― ), と も に 1週 間 水 中 保 管

と 3ヵ 月 水 中 保 管 で 有 意 差 は な く ,3ヵ 月 の 水

中 保 管 で は 曲 げ 強 さ の 低 下 は 認 め ら れ な か っ

た 。 一 方 ,曲 げ 弾 性 率 は CPPで 1週 間 水 中 保

管 と 3ヵ 月 水 中 保 管 で 有 意 差 が あ っ た も の の ,

CPP(― )で は 有 意 差 は な か っ た 。

図 10は 亀 裂 進 展 特 性 の 水 中 保 管 に よ る 変 化

を 示 し た も の で あ る 。 CPP(― )は ΔK thが 水 中

保 管 な し で は o.20MPa・ m1/2で ぁ る の に 対 し 3

ヵ 月 水 中 保 管 で は o.14MPaOm1/2に 減 少 し ,CPP

で も 水 中 保 管 が o,lヵ 月 ,2ヵ 月 ,3ヵ 月 と 長

く な る に つ れ て △K thが o.82, o.79, o.73,

0.71MPa・ 皿1/2と 低 下 し て い っ た 。 _方 ,mは

CPP(― )で 水 中 保 管 な し で は 21.0で ぁ っ た の に

対 し ,3ヵ 月 水 中 保 管 で 40.2と 上 昇 し た 。 cPP

で も 水 中 保 管 な し の 32.2か ら lヵ 月 ,2ヵ 月 ,

3ヵ 月 水 中 保 管 で そ れ ぞ れ 38.0,35.2,36.5

と な り ,わ ず か に 上 昇 し た も の の ,△ K Lhの よ

●
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う な 大 き な 変 化 は な か っ た 。 cPPで は 亀 裂 進

展 特 性 曲 線 は 水 中 保 管 期 間 が 長 く な る に つ れ

て 進 展 抵 抗 の 減 少 す る 側 へ 移 動 し て い っ た 。

こ の よ う に 曲 げ 強 さ で は 変 化 の 認 め ら れ な

か っ た 3ヵ 月 水 中 保 管 に お い て ,疲 労 亀 裂 進

展 試 験 で 亀 裂 進 展 特 性 が 変 化 し ,△ K thが 低

下 し て い る こ と が わ か っ た 。

図 Hは CPPの 水 中 保 管 3ヵ 月 試 料 の 破 断 面 の

SEM像 で あ る 。 水 中 保 管 し な か っ た 実 験 1の

SEM像 と 同 様 に 急 速 破 壊 部 に 比 べ る と 疲 労 亀

裂 進 展 部 に フ ィ ラ ー が 露 出 し た 像 が 多 く観 察

さ れ た が 水 中 保 管 し な か っ た 試 料 に 比 べ る と ,

マ ト リ ッ ク ス レ ジ ン 内 で 破 壊 し た 部 分 も 増 加

し ,露 出 し た フ ィ ラ ー に マ ト リ ッ ク ス レ ジ ン

の 付 着 し た 像 が 多 く 観 察 さ れ た 。

3.コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 加 熱 処 理 の 効 果

と 疲 労 亀 裂 進 展 へ の 影 響

1)加 熱 温 度 が 曲 げ 強 さ ,曲 げ 弾 性 率 ,破 壊

靭 性 K Icに 与 え る 影 響

図 12に 示 す よ う に CRIに 加 熱 処 理 を お こ な
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う と , 加 熱 温 度 80℃ , loo℃ , 120℃ 群 で は 非

加 熱 群 に 比 べ ,曲 げ 強 さ ,曲 げ 弾 性 率 ,K Ic

の す べ て が 有 意 に 上 昇 し て い た 。上 昇 率 は loo

℃ 群 で ,曲 げ 強 さ で 9.6%,曲 げ 弾 性 率 で 22.7

%,K Icで 14.4%で あ っ た 。 一 方 ,60℃ 群 で

は 非 加 熱 群 と の あ ぃ だ で K Ic,曲 げ 強 さ ,曲

げ 弾 性 率 の す べ て に お い て 有 意 差 は な く ,140

℃ 群 で は K Icと 曲 げ 強 さ で 非 加 熱 群 と の 有 意

差 が な か っ た 。

2)曲 げ 強 さ ,曲 げ 弾 性 率 ,破 壊 靭 性 K Icの

水 中 保 管 で の 変 化

CRIの 10o℃ 加 熱 群 と 非 加 熱 群 の 37℃ 1日 水

中 保 管 と 2カ 月 水 中 保 管 の 曲 げ 強 さ ,曲 げ 弾

性 率 ,破 壊 靭 性 K Icを 図 13に 示 す 。 1日 後 で

は 認 め ら れ て い た 非 加 熱 群 と の 有 意 差 が ,水

中 保 管 2カ 月 後 で は 曲 げ 強 さ ,曲 げ 弾 性 率 ,

K Icと も に 認 め ら れ な か っ た 。

3)硬 さ と 重 合 率 の 水 中 保 管 に よ る 変 化

図 14aに CRIの ヌ ー プ 硬 さ の 変 化 を 示 す .

CRIは loo℃ 加 熱 処 理 に よ っ て ヌ ー プ 硬 さ が

●
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80.6か ら 94.3へ と 17.0%上 昇 し た 。 水 中 保 管

前 の 2日 間 の 乾 燥 で 10o℃ 加 熱 群 ,非 加 熱 群 ,

と も に 硬 さ の 上 昇 を 認 め た が ,上 昇 の 程 度 は

非 加 熱 群 の ほ う が 大 き か っ た 。 し か し な が ら

水 中 保 管 7日 後 の 計 測 で は 両 群 と も ヌ ー プ 硬

さ が 低 下 し た 。 10o℃ 加 熱 群 の ヌ ー プ 硬 さ は

非 加 熱 群 に 比 べ 水 中 保 管 期 間 を 通 じ て 有 意 に

高 く ,7日 後 で 17.2%,84日 後 で 8.7%そ れ

ぞ れ 高 か っ た 。

図 14bは 重 合 率 の 変 化 で あ る 。 作 製 後 45分

の 計 測 で は 非 加 熱 群 が 58.3%,loo℃ 加 熱 群

が 73.0%で ぁ り ,加 熱 処 理 に よ っ て 重 合 率 に

約 15%の 差 が 生 じ た 。 水 中 保 管 後 は 非 加 熱 群

が 7日 後 ま で 上 昇 し ,そ の 後 84日 後 ま で 63～

65%で 推 移 し た 。 加 熱 群 で は 水 中 保 管 に よ る

変 化 は 認 め ら れ ず 加 熱 後 は 73～ 75%で 推 移 し

た 。 水 中 保 管 中 も 100℃ 加 熱 群 と 非 加 熱 群 と

の 重 合 率 は 約 10%の 差 が 認 め ら れ た 。

4)加 熱 処 理 が 疲 労 亀 裂 進 展 に 及 ぼ す 影 響

図 15に 示 す よ う に CRI(― )で は loo℃ 加 熱 処

●

-28-



●

理 に よ っ て ΔK thが o.22か ら 0.26に 上 昇 し ,

亀 裂 進 展 特 性 曲 線 が 進 展 抵 抗 が 増 す 側 に 移 動

し た も の の ,CRIで は 加 熱 群 ,非 加 熱 群 と も

0.82で あ り ,加 熱 処 理 に よ る 変 化 は 認 め ら れ

な か っ た 。 疲 労 亀 裂 進 展 へ の 加 熱 の 効 果 は

CRI(一 )で あ っ た も の の CRIで は 認 め ら れ な か

っ た 。 SEI観 察 で は CRIは 疲 労 亀 裂 進 展 部 ,急

速 破 壊 部 が そ れ ぞ れ CPPと 同 様 の 破 壊 像 を み

せ ,加 熱 処 理 に よ る 破 壊 像 の 差 は 認 め ら れ な

か っ た 。

●
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察考

●

歯 科 用 コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン は 無 機 フ ィ ラ ー

が 高 密 度 に 充 填 さ れ て お り 脆 性 の 高 い 材 料 で

あ り ,ま た コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン 修 復 物 に は 必

ず 微 小 な 欠 陥 が 含 ま れ て ぃ る 。 欠 陥 を 含 む 脆

性 材 料 の 強 度 の 解 析 に は 破 壊 力 学 が 必 要 と さ

れ て い る 5)。 鋼 材 の 脆 性 破 壊 へ の 適 用 で 発 展

し て き た 破 壊 力 学 も 金 属 材 料 か ら 高 分 子 材 料 ,

さ ら に セ ラ ミ ッ ク ス ,複 合 材 料 へ と そ の 対 象

が 拡 張 さ れ て き た 28～ 3o)。 そ の た め 複 合 材 料

で あ る 歯 科 用 コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン に 関 し て も

破 壊 力 学 を 応 用 し た 研 究 が 数 多 く み ら れ る よ

う に な っ た 。 そ の ほ と ん ど は 平 面 歪 み 破 壊 靭

性 K:cを 用 い た も の で ,強 度 評 価 の 指 標 8-14)

と し て 用 い た も の か ら ,摩 耗 の 予 測 15)ゃ 接 着

力 の 評 価 16.17)に 応 用 し た も の な ど ,そ の 適

用 範 囲 が 広 げ ら れ つ つ あ る .本 研 究 で の 疲 労

亀 裂 進 展 試 験 も 破 壊 力 学 的 手 法 を 用 い た も の

で ,応 力 拡 大 係 数 Kを 自 動 的 に 制 御 し な が ら

亀 裂 を 進 展 さ せ て ぃ く 方 法 で あ る 。

●
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●

線 形 弾 性 論 に よ れ ば 小 規 模 降 伏 状 態 の と き

破 壊 靭 性 Kcは 脆 性 破 壊 を お こ す 応 力 拡 大 係

数 Kと K≧ Kcの 関 係 に あ り ,脆 性 破 壊 が 発

生 す る 応 力 拡 大 係 数 の 臨 界 値 (critical

value)で ぁ る 。 小 規 模 降 伏 状 態 と は 亀 裂 先

端 の 塑 性 域 の 大 き さ が 亀 裂 長 さ に 比 べ て 十 分

小 さ い 状 態 を い い ,応 力 拡 大 係 数 Kを 破 壊 問

題 に 適 用 す る の に 必 要 と さ れ る 条 件 で あ る .

ま た 亀 裂 先 端 近 傍 の 変 形 は 図 16に 示 す モ ー ド

I(開 口 型 ),モ ー ド Ⅱ (面 内 剪 断 型 ),モ

ー ド Ⅲ (面 外 剪 断 型 )の 3つ の 独 立 し た 変 形

様 式 の 和 と し て 与 え ら れ る 。 モ ー ド Iの 破 壊

靭 性 が 平 面 歪 み 破 壊 靭 性 K Icで ぁ り ,小 規 模

降 伏 状 態 で は 破 壊 開 始 条 件 を 物 体 の 形 状 ,寸

法 お よ び 荷 重 の 大 小 に か か わ ら ず ,K≧ K Ic

と 書 く こ と が で き る 5)。 っ ま り K Icを 用 い る

こ と に よ っ て 安 全 評 価 を お こ な う こ と が で き

る た め ,K Icに つ い て の 研 究 が 他 の モ ー ド に

比 べ て 最 も 多 い 。

さ て 平 面 歪 み 破 壊 靭 性 K Icは 与 え ら れ た 材

●
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料 の 脆 性 破 壊 に 対 す る 破 壊 抵 抗 を 意 味 し て い

る 。 脆 性 破 壊 と は 亀 裂 成 長 が 不 安 定 化 す る た

め に 生 じ る 破 壊 様 式 で あ っ て ,こ の と き 亀 裂

が 不 安 定 進 展 す る と い ゎ れ る 。 こ れ に 対 し て

疲 労 亀 裂 は 安 定 進 展 す る sub― criticalな 亀 裂

で あ り ,da/dNや △K thは 与 え ら れ た 材 料 の 疲

労 亀 裂 に 対 す る 進 展 抵 抗 を 意 味 し て い る 6).

da/dNや △K thな ど の 進 展 抵 抗 は 亀 裂 進 展 試 験

を お こ な っ て 疲 労 亀 裂 進 展 特 性 (da/dN― ΔK

線 図 )を 測 定 し求 め ら れ る 。 す な わ ち 疲 労 に

対 す る 抵 抗 力 を 定 量 的 に 評 価 す る に は 実 際 に

亀 裂 進 展 試 験 を お こ な い 疲 労 亀 裂 進 展 特 性 を

求 め る こ と が 必 要 と な る 。 ま た 摩 耗 の プ ロ セ

ス に 関 連 す る sub― surfaceで の 微 小 亀 裂 の 進

展 も sub― criticalな も の で あ る た め 摩 耗 の 解

析 に も 疲 労 亀 裂 の 進 展 試 験 が 有 効 で あ る 31～

33)

と こ ろ で 歯 科 用 コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン に は 破

壊 靭 性 に 関 す る 研 究 は 数 多 く あ る も の の ,本

格 的 に 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 を お こ な い ,疲 労 亀

●
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裂 進 展 特 性 を 求 め た も の は な い 。 こ れ は 脆 性

の 高 い 材 料 で あ る コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン で は 疲

労 亀 裂 を 安 定 し て 進 展 さ せ る こ と が 困 難 な た

め で あ る 。 本 研 究 で は ,コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン

に 疲 労 亀 裂 を 安 定 し て 進 展 さ せ る に は ,亀 裂

先 端 近 傍 の 応 力 状 態 ,変 形 状 態 を 一 意 に 決 定

す る パ ラ メ ー タ で あ る 応 力 拡 大 係 数 Kを 制 御

し な が ら 試 験 を お こ な う 必 要 が あ る と 考 え た 。

そ こ で 一 般 工 業 材 料 を 対 象 に お こ な わ れ て い

る K値 制 御 に よ る 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 の 方 法 を

修 正 し て コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン に 応 用 し ,コ ン

ポ ジ ッ ト レ ジ ン に 疲 労 亀 裂 を 進 展 さ せ る こ と

が で き た 。

一 方 ,コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン 同 様 に 脆 性 の 高

い 材 料 と し て 知 ら れ る セ ラ ミ ッ ク ス で は ェ 業

の 分 野 で 近 年 盛 ん に 破 壊 力 学 を 用 い た 研 究 が

な さ れ て お り ,199o年 に 破 壊 靭 性 試 験 法 が JIS

で 制 定 さ れ て い る 34)。 ま た ,繰 り 返 し 荷 重

に よ る 疲 労 は セ ラ ミ ッ ク ス に も お こ り ,セ ラ

ミ ッ ク ス の な か で も と く に 高 温 構 造 材 と し て

●
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有 望 な 窒 化 け い 素 の 疲 労 亀 裂 進 展 に 関 し て は

国 内 で 多 く の 研 究 が あ る 。 今 回 ,コ ン ポ ジ ッ

ト レ ジ ン の 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 を お こ な う に あ

た り ,ま ず 予 備 試 験 で 試 験 材 料 の 平 面 歪 み 破

壊 靭 性 K Icを 求 め た 。 つ ぃ で 窒 化 け い 素 の 疲

労 亀 裂 進 展 特 性 の 傾 き mの 値 (9～ 23)36.37)

と 予 備 試 験 で の K lcの 値 を 参 考 に ,試 行 錯 誤

を し な が ら △Kの 初 期 値 ΔK i,最 終 値 △Kfを

決 め ,Δ Kを 連 続 的 に 減 少 さ せ な が ら 亀 裂 を

進 展 さ せ た 。

CPPの 場 合 , 1日 水 中 保 管 後 の K Icは 予 備

試 験 で は 1.621Pa・ 皿1/2で ぁ り ,図 2に 示 す 特

性 曲 線 で の 理 論 的 な △Kの 上 限 値 ΔK c=(1-

R)Kcを K Ic=Kcと し て 計 算 す る と 1.30

MPa・ 皿1/2と な る _ 本 実 験 で は ΔK lを 1.1

MPaOm1/2以 上 に 設 定 す る と 亀 裂 成 長 が 不 安 定

化 し ,疲 労 亀 裂 を 進 展 さ せ る こ と は で き な か

っ た 。 ΔK iが 1.o5MPa・ Ⅲ1/2以 下 の と き は 確 実

に 亀 裂 進 展 さ せ る こ と が で き ,K Icか ら 求 め

た 理 論 値 △Kcよ り も 20～ 30%程 度 小 さ い 値 を

●
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初 期 値 ΔK:に 選 ぶ 必 要 が あ っ た 。

FERRACANEら 38)は sEN試 験 片 を 用 い た 実 験

で ,予 亀 裂 が な い と K Icの 値 を 過 大 に 計 測 す

る 可 能 性 が あ る こ と を 報 告 し て い る 。 予 亀 裂

の な い SEN試 験 片 を 用 い て K Icを 測 定 す る 方

法 は 多 く の 研 究 が 採 用 し て い る 方 法 で あ る が ,

切 り 欠 き 先 端 の 曲 率 半 径 に よ っ て 結 果 が 変 わ

り ,曲 率 が 大 き い ほ ど K Icが 高 め に 誘 導 さ れ

る 。 熊 田 ら は 予 亀 裂 を い れ た リ ン グ 試 験 片 で

CPPの K Icを 1.52MPaem1/2と ,本 実 験 や 他 の

研 究 39_40)ょ り低 め の 値 を 報 告 し て い る 。 本

研 究 の 予 備 試 験 で 求 め た K Icも 予 亀 裂 の な い

SEN試 験 片 を 用 い た た め 真 の 値 よ り 大 き い 可

能 性 が あ っ た 。 ま た 疲 労 亀 裂 進 展 の 上 限 を 決

め る 破 壊 靭 性 (疲 労 破 壊 靭 性 K FC)は 無 履 歴

材 の 静 的 負 荷 に 対 し て 求 め ら れ た 破 壊 靭 性

Kcと 一 致 す る と は 限 ら ず 41),鉄 鋼 材 料 の 場

合 に は K FC<Kcと 考 え ら れ て い る 5).コ ン

ポ `ジ ッ ト レ ジ ン で も K FC<Kcと な る と す れ

ば ,Δ K FC<△ Kcで あ る か ら K Icよ り 算 出 し

●
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た ΔK cで は 上 限 値 を こ え て し ま う 。 こ の よ う

に K Icを 高 め に 計 測 し て い た り ,Δ K FC<Δ K c

と な っ て ぃ る 可 能 性 を 考 慮 し て ,本 実 験 で お

こ な っ た ょ ぅ に ΔK iは 理 論 値 よ り 20～ 30%低

め の 設 定 が 妥 当 と 思 わ れ る 。

疲 労 亀 裂 進 展 試 験 開 始 に あ た っ て は 試 験 片

に わ ず か に 引 張 り 負 荷 を か け た 状 態 で 開 始 し ,

第 1波 に よ る 衝 撃 力 が か か ら な い よ う に 配 慮

し た 。 当 初 ,サ ン プ リ ン グ 間 隔 が 30秒 の 市 販

プ ロ グ ラ ム を 使 用 し て 実 験 を 始 め た が ,試 験

を 開 始 し て ま も な く 亀 裂 が 不 安 定 進 展 し て し

ま う こ と が 多 く ,疲 労 亀 裂 の 安 定 し た 進 展 は

困 難 で あ っ た 。 同 じ 荷 重 下 で も 亀 裂 が 長 く な

れ ば 亀 裂 先 端 の K値 は 高 く な る 。 亀 裂 長 さ を

測 定 し フ ィ ー ドバ ッ ク す る 30秒 の 間 に 亀 裂 が

進 ん で し ま う と ,亀 裂 先 端 の K値 は 設 定 し た

値 を こ え て し ま い ,不 安 定 進 展 す る の で あ る .

こ の た め サ ン プ リ ン グ 間 隔 を 5秒 に 手 直 し て

制 御 精 度 を あ げ た プ ロ グ ラ ム を 本 実 験 で 使 用

し ,安 定 し て 疲 労 亀 裂 を 進 展 さ せ る こ と が で

●
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き た 。TRUONGら 21)は double cantilever beam

の 試 験 片 を 使 い コ ン ポ ン ッ ト レ ジ ン の 亀 裂 進

展 速 度 を 計 測 し て い る 。 こ れ は 最 大 値 一 定 の

片 振 り繰 り 返 し荷 重 (2.8Ⅱ z)を 数 千 回 作 用

さ せ て 亀 裂 を 0.5～ 2mm進 展 さ せ ,そ の と き

の 荷 重 か ら ΔKを 算 出 し 簡 易 的 に da/dNを 求 め

る 方 法 で ,亀 裂 長 さ が o.5～ 2mm進 む 間 の K値

を 一 定 と 仮 定 し て い る こ と ゃ ,1試 料 か ら 数

個 の デ ー タ し か と れ な い こ と ,da/dNが lo-5

mm/cycle以 下 の デ ー タ を と る の が 困 難 で ,

da/dNが lo-6mm/Cycle以 下 の デ ー タ が 必 要 な

△K thを 求 め る こ と が で き な い な ど の 問 題 点

が あ る 。 一 方 ,本 研 究 の 方 法 は 亀 裂 長 さ の 増

カロに よ る K値 の 変 化 に も 対 応 し て ぉ り , 1試

料 で 連 続 し て 数 十 個 の デ ー タ を と れ ,da/dN

が 10-6mm/Cycle以 下 の デ ー タ も 容 易 に と れ

る た め ΔK thの 計 測 も 可 能 で あ る な ど ASTM規

格 に 準 じ た 本 格 的 な 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 と い え

る 。

コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 で

●
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は 繰 り 返 し 荷 重 に よ っ て 疲 労 亀 裂 が 進 展 し ,

そ の 変 動 幅 が 進 展 速 度 を 左 右 す る こ と か ら ,

PariS則 (da/dN=C(△ K)m)が 適 用 で き ,繰

り 返 し依 存 性 が あ る こ と が ゎ か っ た 。 表 2に

本 研 究 の 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 に よ っ て 求 め た 疲

労 亀 裂 進 展 特 性 の C, m,Δ K thを 示 す 。 実

験 1に 使 用 し た 3種 の レ ジ ン の 疲 労 亀 裂 進 展

特 性 の 傾 き mは cPPが 32.2, BRTが 24.3,

unfilled resinが 19.7で あ り , 2～ 7で あ る 金

属 材 料 42)に 比 べ は る か に 大 き く ,9～ 23の セ

ラ ミ ッ ク ス と 同 等 か そ れ 以 上 の 値 を 示 し た 。

こ れ は △Kの わ ず か な 変 化 で 亀 裂 進 展 速 度 が

大 き く 変 わ る こ と を 意 味 し て お り ,安 定 し た

疲 労 亀 裂 進 展 が お こ る ΔKの 範 囲 は 非 常 に せ

ま い も の で あ る こ と が 示 さ れ た 。 CPPを 例 に

と れ ば ,Δ Kが 1.oMPa・ m1/2の と き は o.82MPa・

.1/2の と き の 約 1000倍 の 疲 労 亀 裂 進 展 速 度 で

あ る こ と に な る (図 7)。 疲 労 亀 裂 進 展 速 度

を 評 価 し た 設 計 の 考 え 方 は 航 空 機 や 鋼 構 造 物

の 余 寿 命 評 価 に 積 極 的 に 取 り 入 れ ら れ て い る .
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使 用 期 間 に 発 生 し た 亀 裂 が 最 終 破 壊 に 至 る 前

に ,定 期 検 査 で 発 見 で き ,修 理 で き る よ う に

設 計 の さ い に 疲 労 亀 裂 進 展 速 度 を 考 慮 し て お

く の で あ る (破 壊 管 理 制 御 設 計 )42).疲 労

亀 裂 進 展 速 度 の 測 定 結 果 は コ ン ポ ジ ッ ト レ

ン の 口 腔 内 で の 亀 裂 進 展 の 予 測 に 用 い る こ

が 可 能 で あ る 。 CPPの 疲 労 亀 裂 進 展 特 性 に よ

れ ば △Kが o.82MPaOm1/2の と き lo~7mm/Cycle

の 亀 裂 進 展 速 度 で あ る 。 1年 間 の 咀 疇 回 数 を

30万 回 43)と す れ ば ,咀 疇 に よ る ΔKが o.82

MPaom1/2の と き 1年 間 に 30μ m亀 裂 が 進 展 す る

こ と に な る 。

し か し な が ら 疲 労 亀 裂 進 展 速 度 を 用 い て 口

腔 内 の コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 寿 命 を 予 測 す る

に は 初 期 欠 陥 の 大 き さ ,咬 合 力 に よ っ て 修 復

物 に は た ら く応 力 の 解 析 ,高 洞 形 態 に よ る 応

力 分 布 ,な ど の デ ー タ が 必 要 と な る が ,こ れ

ら の デ ー タ に つ い て の 研 究 は ま だ 十 分 と は い

え ず ,一 部 の デ ー タ を 仮 定 し て お こ な わ ざ る

を え な い 44).ェ 業 分 野 に 比 べ て そ の 臨 床 で

ジ

　

　

と

●
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の 許 容 亀 裂 長 さ が 小 さ い コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン

に お い て ,ぁ い ま い な デ ー タ に 基 づ く 仮 定 は

危 険 で あ り ,歯 科 領 域 に お け る 破 壊 管 理 制 御

設 計 の 応 用 に は さ ら に 研 究 を す す め る 必 要 が

あ る 。

ΔK thに 比 べ る と mに 材 料 間 の 差 は 認 め ら

れ な か っ た こ と か ら , △K thは △Kcを 反 映 し

た 値 と な る 。 △Kcは K Icと 比 例 関 係 に あ る か

ら , コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン に お い て は △K thと

K icが ぁ る 程 度 相 関 す る こ と が 示 唆 さ れ る 。

亀 裂 進 展 下 限 界 △K thが cPP, BRT,unfilled

reSinの 間 で 大 き く異 な っ た の は フ ィ ラ ー に

よ る 高 靭 化 の 程 度 の 差 に よ る も の で あ ろ う 。

高 靭 化 (toughening)と は 亀 裂 が 進 展 開 始 ,

あ る い は 成 長 す る と き の 応 力 拡 大 係 数 ,エ ネ

ル ギ ー 解 放 率 ,破 壊 エ ネ ル ギ ー を 増 加 さ せ ,進

展 抵 抗 を 増 す 機 構 を 付 与 す る こ と で ぁ る 30).

今 回 ,疲 労 亀 裂 進 展 部 の SEM観 察 に フ ィ ラ ー

が 露 出 し た 像 が 多 く認 め ら れ た こ と か ら ,コ

ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン に お い て は 亀 裂 が フ ィ ラ ー
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に 妨 げ ら れ 直 進 せ ず に ジ グ ザ グ に 進 展 す る

crack deflectiOn,亀 裂 を フ ィ ラ ー が っ な ぎ

止 め る 働 き を す る crack bridgingな ど が そ の

高 靭 化 の 機 構 と し て 働 い た と 考 え ら れ る 。

unfilled resinの SEM観 察 で は 疲 労 亀 裂 進

展 部 の 一 部 で 亀 裂 の 進 行 方 向 に そ っ て 枝 分 か

れ し た す じ , リバ ー パ タ ー ン が 認 め ら れ た 。

ま た 熊 田 19)が 指 摘 す る ス ト ラ イ ェ ー シ ョ ン

様 の 像 も 図 17に 示 す よ う に 一 部 に 観 察 で き た

が そ の 間 隔 は 1～ 5μ mで ぁ り ,そ の 部 分 の 亀 裂

進 展 速 度 が 0.o5μ 皿/Cycleで ぁ っ た こ と か ら ,

ス トラ イ ェ ー シ ョ ン で あ る 可 能 性 は 少 な い と

思 わ れ る 。

疲 労 亀 裂 の 進 展 経 路 に つ い て 詳 細 に 検 討 す

る た め に 疲 労 亀 裂 進 展 部 破 断 面 の 両 面 の マ ッ

チ ン グ 像 を 観 察 し た (図 18).CPPで は 破 断

面 か ら の フ ィ ラ ー の 脱 落 は 観 察 さ れ ず ,亀 裂

は 無 機 フ ィ ラ ー の フ ィ ラ ー・マ ト リ ッ ク ス 界

面 に そ っ て 進 展 し た も の と 考 え ら れ た 。 BRT

で も フ ィ ラ ー の 脱 落 は 認 め ら れ ず ,無 機 フ ィ
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ラ ー の 界 面 で 亀 裂 が 進 展 し て ぃ る も の の ,有

機 複 合 フ ィ ラ ー を 亀 裂 が 貫 い て ぃ る 像 も 観 察

さ れ た 。 sEM観 察 に よ つ て ,疲 労 亀 裂 が フ ィ

ラ ー と マ ト リ ッ ク ス の 界 面 に そ っ て 進 展 し た

像 が 確 か め ら れ た こ と ,unfi Hed resinと コ

ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン で は 進 展 抵 抗 が 大 き く違 う

こ と か ら ,フ ィ ラ ー に よ っ て 高 靭 化 が な さ れ

た こ と が 裏 付 け ら れ た 。ま た CPPと BRTの △K th

の 違 い と 破 面 観 察 か ら ,有 機 複 合 フ ィ ラ ー の

高 靭 化 へ の 寄 与 が 無 機 フ ィ ラ ー に 比 べ て 小 さ

い こ と が 示 唆 さ れ た 。 crack deflectiOn,

crack bridgingな ど の セ ラ ミ ッ ク ス で の 高 靭

化 の 手 法 30)と 本 研 究 の 結 果 か ら ,フ ィ ラ ー

の 大 き さ ,形 態 ,粒 度 分 布 ,界 面 処 理 が コ ン

ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 高 靭 化 に 重 要 な 影 響 を 与 え

る こ と が 予 想 さ れ ,今 後 コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン

に 高 靭 化 を は か る う え で ,フ ィ ラ ー に よ る 高

靭 化 に 関 す る 研 究 が 必 要 と 思 わ れ る .

コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン は 口 腔 内 で 咬 合 力 の か

か ら な い 状 態 で も 唾 液 や 食 物 に よ る 劣 化 を う
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け る と い わ れ て い る 4546)。 ま た コ ン ポ ジ ッ

ト レ ジ ン を 一 定 期 間 水 中 に 保 管 す る と 物 性 が

変 化 し 4748),強 度 が 低 下 す る こ と が 報 告 さ

れ て い る 49～ 52)。 松 川 ら 52)は cPPを 含 む 4種

の コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 曲 げ 強 さ が 水 中 保 管

3ヵ 月 ま で 平 衡 を 保 ち ,6ヵ 月 な い し 1年 後 く

ら い か ら 経 時 的 に 減 少 す る と 報 告 し て い る 。

本 研 究 で も CPP,CPP(― ),と も に 3ヵ 月 の 水 中

保 管 で は 曲 げ 強 さ の 低 下 は 認 め ら れ な か っ た 。

し か し な が ら 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 で は CPP,CPP

(― )と も に 3ヵ 月 水 中 保 管 で ΔK thが 低 下 し て

お り ,ま た CPPで は 水 中 保 管 期 間 が 0,lヵ 月 ,

2ヵ 月 ,3ヵ 月 と 長 く な る に つ れ て △K thが 低

下 し て い く こ と が 確 か め ら れ た 。 こ の よ う に

曲 げ 強 さ で は 変 化 の 認 め ら れ な い 時 点 で も ,

疲 労 亀 裂 進 展 特 性 が 変 化 し て い る こ と が 示 さ

れ た .疲 労 亀 裂 は 破 壊 荷 重 よ り 低 い 荷 重 で 亀

裂 進 展 が お こ り , し か も 進 展 エ ネ ル ギ ー が 低

い 経 路 を 選 ん で 進 展 す る と 考 え ら れ る 。 こ の

こ と が 曲 げ 強 さ の 低 下 に 至 ら な か っ た わ ず か
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の コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 劣 化 を 疲 労 亀 裂 進 展

試 験 で は 評 価 で き た 理 由 だ と 思 わ れ た 。 疲 労

亀 裂 進 展 試 験 は コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 劣 化 を

早 期 に 判 定 で き る 有 用 な 方 法 で あ る こ と が 示

唆 さ れ た 。

CPP(― )で 水 中 保 管 後 に 疲 労 亀 裂 の 進 展 抵 抗

が 低 下 し た こ と か ら ,コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン で

あ る CPPの マ ト リ ッ ク ス 部 も 水 中 保 管 に よ っ

て 疲 労 亀 裂 の 進 展 抵 抗 が 低 下 し て い た と 考 え

ら れ る .SEM観 察 に お い て も CPPの 疲 労 亀 裂 進

展 部 破 断 面 に 水 中 保 管 後 は 露 出 し た フ ィ ラ ー

に マ ト リ ッ ク ス レ ジ ン の 付 着 し た 像 が 多 く 観

察 さ れ る よ う に な り ,マ ト リ ッ ク ス レ ジ ン 内

で 破 壊 し た 部 分 が 増 加 す る こ と が ゎ か っ た 。

こ れ は 水 中 保 管 で マ ト リ ッ ク ス レ ジ ン が 劣 化

し ,疲 労 亀 裂 の 進 展 経 路 の 一 部 が フ

マ ト リ ッ ク ス 界 面 か ら マ ト リ ッ ク ス

フ ー  0

ジ ン 内

へ と 変 化 し た た め と 考 え ら れ る 。 そ の 結 果 ,

crack deflectiOnや crack bridgingに よ る 高

靭 化 の 効 果 が 減 じ ら れ た こ と が ,水 中 保 管 に

イ

　

　

レ

●
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よ っ て ΔK thが 低 下 し た こ と の 原 因 で あ る と

考 え ら れ た 。 cALAISら 53)は コ ン ポ ジ ッ ト レ

ジ ン の 水 中 保 管 後 の 曲 げ 強 さ の 低 下 の 原 因 が

フ ィ ラ ー・マ ト リ ッ ク ス 界 面 よ り も マ ト リ ッ

ク ス レ ジ ン の 劣 化 に よ る と 報 告 し て い る 。 本

研 究 の 水 中 保 管 に よ る ,疲 労 亀 裂 の 進 展 抵 抗

の 低 下 も マ ト リ ッ ク ス レ ジ ン の 水 中 保 管 に よ

る 劣 化 を 示 唆 し て お り ,今 後 コ ン ポ ジ ッ ト レ

ジ ン の 水 中 環 境 で の 耐 久 性 の 向 上 に は ,水 中

保 管 に よ る 劣 化 を お こ し に く い マ ト リ ッ ク ス

レ ジ ン の 開 発 が 必 要 と 考 え ら れ る 。

と こ ろ で セ ラ ミ ッ ク ス は 水 分 の 存 在 下 で 静

的 疲 労 が 発 生 し ,静 荷 重 の も と で も 亀 裂 が 進

展 す る こ と が 知 ら れ て い る 54).セ ラ ミ ッ ク

ス と コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン は 構 造 的 に も 物 性 的

に も 共 通 点 が 多 く ,ま た 本 研 究 の 結 果 コ ン ポ

ジ ッ ト レ ジ ン が 水 中 保 管 に よ っ て 疲 労 亀 裂 に

対 す る 進 展 抵 抗 が 経 時 的 に f_A下 し て い く こ と

が 明 ら か に な っ た こ と か ら ,コ ン ポ ジ ッ ト レ

ジ ン も 水 分 存 在 下 で 静 荷 重 に よ る 亀 裂 進 展 が
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●

起 こ る 可 能 性 が 考 え ら れ る 。 充 填 さ れ た コ ン

ポ ジ ッ ト レ ジ ン に は 咬 合 力 に よ る 動 的 負 荷 の

ほ か に フ ィ ラ ー と マ ト リ ッ ク ス の 熱 膨 張 係 数

の 差 や 重 合 収 縮 に よ る 内 部 応 力 な ど の 静 荷 重

が た え ず 負 荷 さ れ て い る と 考 え ら れ る 。 日 腔

内 で の コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 耐 久 性 を 考 え る

う え で 静 荷 重 に よ る 亀 裂 進 展 も 検 討 し て ぃ く

べ き 事 項 で あ ろ う 。

コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン ィ ン レ ー シ ス テ ム の 製

作 過 程 に 光 重 合 型 コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン を 光 照

射 後 加 熱 す る ,い ゎ ゅ る 加 熱 処 理 が 導 入 さ れ

て ,加 熱 処 理 の 効 果 に つ い て 数 多 く 研 究 さ れ ,

諸 物 性 が 向 上 す る と 報 告 さ れ て ぃ る 55-59)。

本 研 究 で 使 用 し た CRIの 場 合 ,加 熱 処 理 温 度

が 80℃ か ら 120℃ の 間 で 曲 げ 強 さ ,曲 げ 弾 性

率 ,破 壊 靭 性 の 向 上 が 認 め ら れ た の に 対 し ,

60℃ ,140℃ の 加 熱 で は 効 果 が 十 分 で は な か

つ た 。 60℃ で は 加 熱 温 度 不 足 ,140℃ で は ガ

ラ ス 転 移 点 に 近 か っ た こ と 60)が そ の 理 由 と

考 え ら れ た 。 加 熱 処 理 に よ る 物 性 向 上 の 理 由
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と し て は 加 熱 に よ っ て 未 反 応 部 分 が 後 重 合 し ,

マ ト リ ッ ク ス レ ジ ン や フ ィ ラ ー・マ ト リ ッ ク

ス 界 面 の 重 合 率 が 上 昇 す る こ と な ど が 考 え ら

れ て い る 55.61.62).

し か し な が ら サ ー マ ル サ ィ ク リ ン グ の 後 に

加 熱 効 果 が 消 失 す る 傾 向 に あ る と の 報 告 63)

が あ る 。 本 研 究 に お い て も 水 中 保 管 2カ 月 で

K Ic, 曲 げ 強 さ , 曲 げ 弾 性 率 , と も に 加 熱 群

と 非 加 熱 群 と の 有 意 差 は な く な り ,水 中 保 管

に よ っ て 加 熱 処 理 の 効 果 が 持 続 し な い と い ぅ

結 果 に な っ た 。 と こ ろ が 硬 さ と 重 合 率 の 加 熱

処 理 後 の 水 中 保 管 に よ る 変 化 を 調 べ て み る と ,

加 熱 群 と 非 加 熱 群 の 有 意 差 は 水 中 保 管 後 も 持

続 し て い た 。 硬 さ は 重 合 率 に よ く 相 関 す る 物

性 と さ れ る こ と か ら 64～ 66),硬 さ で 有 意 差 が

持 続 し た の は 重 合 率 の 差 に よ る も の と 考 え ら

れ た 。 こ の よ う に 加 熱 処 理 す る こ と に よ リ マ

ト リ ッ ク ス レ ジ ン の 重 合 率 が 上 昇 し ,水 中 保

管 に よ っ て も 変 化 が な い の に 対 し ,K Icゃ 曲

げ 強 さ ,曲 げ 弾 性 率 で 加 熱 処 理 の 効 果 が な く
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な っ た 。 本 研 究 で 計 測 し た 重 合 率 は ビ ニ ル 基

の 芳 香 環 に 対 す る 相 対 数 の 変 化 か ら 求 め た も

の で , ビ ニ ル 基 で の 重 合 部 分 以 外 で 酸 化 ,加

水 分 解 な ど が お き た と し て も こ れ を 評 価 す る

こ と が で き な い 。 こ の こ と か ら 加 熱 処 理 の 効

果 が 水 中 保 管 で な く な る こ と の 理 由 と し て マ

ト リ ッ ク ス レ ジ ン に 重 合 率 で は 評 価 で き な い

劣 化 が お こ る こ と ゃ ,定 兼 ら 63)の 指 摘 す る

よ う に フ ィ ラ ー・マ ト リ ッ ク ス 界 面 の 結 合 が

水 中 保 管 に よ っ て 加 熱 群 ,非 加 熱 群 と も に 劣

化 す る と な ど が 考 え ら れ た 。

つ ぎ に 加 熱 処 理 に よ る 疲 労 亀 裂 の 進 展 抵 抗

へ の 影 響 に つ い て 検 討 す る た め ,CRIと CRI(― )

を 用 い て 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 を お こ な っ た と こ

ろ ,CRI(― )で は 加 熱 処 理 に よ っ て △K thが o.22

MPaem1/2か ら 0.26MPa・ m1/2へ と 変 化 し ,疲 労

亀 裂 の 進 展 抵 抗 が 上 昇 す る こ と が 確 か め ら れ

た も の の ,CRIで は 加 熱 処 理 に よ る 変 化 は 認

め ら れ な か っ た 。cRI(― )で 加 熱 に よ っ て △K th

が 上 昇 し た こ と で ,フ ィ ラ ー ぬ き の レ ジ ン で
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は 重 合 率 が 上 が る こ と で 疲 労 亀 裂 の 進 展 抵 抗

が 増 す こ と が 示 さ れ た 。 一 方 ,CRIで は 変 化

が な か っ た こ と か ら ,カロ熱 に よ っ て は コ ン ポ

ジ ッ ト レ ジ ン の 高 靭 化 が な さ れ な か っ た こ と

が 示 唆 さ れ た 。 定 兼 ら 62)は 加 熱 処 理 に よ っ

て フ ィ ラ ー・マ ト リ ッ ク ス 界 面 の 結 合 も 強 化

さ れ る と 報 告 し て い る 。 し か し な が ら ,SEM

観 察 に よ れ ば 加 熱 群 ,非 加 熱 群 と も に 疲 労 亀

裂 の 進 展 は フ ィ ラ ー・マ ト リ ッ ク ス 界 面 で お

こ り ,加 熱 処 理 の 有 無 で は こ の 進 展 経 路 に 変

化 が な か っ た こ と か ら ,フ ィ ラ ー・マ ト リ ッ

ク ス 界 面 が ,加 熱 処 理 に よ っ て 疲 労 亀 裂 に 対

す る 進 展 抵 抗 を 変 化 さ せ る ほ ど は 強 化 で き て

い な い こ と が 示 唆 さ れ た 。

コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 高 靭 化 の 機 構 を 考 え

る と フ ィ ラ ー 0マ ト リ ッ ク ス 界 面 の 結 合 を 強

化 す る よ り ,フ ィ ラ ー の 形 態 ,大 き さ ,粒 度

分 布 を 検 討 す る ほ う が 高 靭 化 を は か る う え で

効 率 の よ い と 方 向 と 思 わ れ る 。 界 面 は 複 合 材

料 の 物 性 に お い て 重 要 な 働 き を し ,界 面 特 性

●
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を 制 御 す る こ と で 破 壊 の 状 況 を 変 え る こ と が

で き る と い わ れ て い る 30).仮 に フ ィ ラ ー oマ

ト リ ッ ク ス 界 面 が マ ト リ ッ ク ス 以 上 の 強 度 に

な れ ば 亀 裂 は も は や 界 面 を 進 展 し な く な り 高

靭 化 の 機 構 は 働 か な く な る 。 コ ン ポ ジ ッ ト レ

ジ ン に お い て も フ ィ ラ ー・マ ト リ ッ ク ス 界 面

の 結 合 を 単 に 強 化 す る の で は な く マ ト リ ッ ク

ス レ ジ ン と の 協 調 を は か っ た 適 正 な 結 合 力 が

望 ま し い と 思 わ れ る 。 す な わ ち 水 中 保 管 後 も

亀 裂 が フ ィ ラ ー・マ ト リ ッ ク ス 界 面 に そ っ て

進 展  し , crack deflectionや crack bridging

な ど の 高 靭 化 の 機 構 が 働 く よ う に ,マ ト リ ッ

ク ス レ ジ ン の 耐 水 性 を あ げ る こ と ,マ ト リ ッ

ク ス レ ジ ン の 強 度 に あ わ せ た 結 合 力 を 界 面 に

付 与 す る こ と が 重 要 で あ ろ う 。 し か し な が ら

フ ィ ラ ー・マ ト リ ッ ク ス 界 面 の 結 合 力 を む や

み に 低 く す る こ と は 他 の 強 度 の 点 か ら は 当 然

望 ま し く な い 。 高 靭 化 に と も な い 強 度 も 向 上

さ せ る こ と は 強 靭 化 と 呼 ば れ て い る が 30),こ

の 強 靭 化 を は か る こ と を 目 標 に す べ き で あ ろ
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つ 。

本 研 究 の 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 を 用 い た 検 討 か

ら ,マ ト リ ッ ク ス レ ジ ン の 水 に よ る 劣 化 を 防

ぐ こ と ,フ ィ ラ ー の 形 態 ,性 状 の 検 討 ,フ ィ

ラ ー・マ ト リ ッ ク ス 界 面 の 結 合 の 適 正 化 を は

か る こ と が コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 高 靭 化 ,耐

久 性 の 向 上 に 重 要 で あ る こ と が 示 唆 さ れ た 。

フ ッ 素 分 子 を 配 合 し た ベ ー ス レ ジ ン 67.68)な

ど に よ る 耐 水 性 の 高 い マ ト リ ッ ク ス レ ジ ン の

開 発 ,ア ス ペ ク ト比 の 大 き い フ ィ ラ ー の 採 用

69～ 71)な ど が そ の 具 体 的 な 方 法 と し て 考 え ら

れ よ う 。

コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 は

疲 労 亀 裂 進 展 速 度 と 下 限 界 応 力 拡 大 係 数 幅

△K thな ど の 疲 労 亀 裂 に 対 す る 進 展 抵 抗 を 知

る こ と が で き る 。 し か し現 状 で は ,疲 労 亀 裂

進 展 速 度 か ら 口 腔 内 の コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の

寿 命 を 予 測 す る 破 壊 管 理 制 御 設 計 の 歯 科 領 域

へ の 導 入 に は な お 詳 細 な 検 討 が 必 要 で あ る 。

現 在 の と こ ろ ,疲 労 亀 裂 進 展 試 験 の 結 果 は こ

●
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れ ま で の 強 度 の パ ラ メ ー タ 単 独 で は 困 難 と さ

れ て ぃ る ,臨 床 で の 摩 耗 を 含 め た 耐 久 性 の 総

合 評 価 の 指 標 と し て の と ら え か た が 適 当 で あ

ろ う 。 し か し な が ら ,疲 労 亀 裂 進 展 試 験 は 進

展 抵 抗 値 を 知 る こ と が で き る こ と に 加 え て ,

試 験 後 の 破 断 面 の SEI観 察 に よ る 進 展 経 路 の

検 討 に よ り ,コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 劣 化 の 機

構 を 解 明 す る 情 報 を 与 え て く れ ,強 化 す べ き

部 分 に つ い て 示 唆 を 与 え て く れ る こ と か ら ,

コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン に 高 靭 化 を は か り ,耐 久

性 を 付 与 し て ぃ く ぅ え で 今 後 ま す ま す 有 用 と

な る 実 験 方 法 と 考 え ら れ る 。
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論結

●

コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン に AST盟 規 格 に 準 じ た 疲

労 亀 裂 進 展 試 験 を お こ な い ,疲 労 亀 裂 進 展 特

性 を 調 べ る こ と に よ リ コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の

疲 労 亀 裂 進 展 の 特 徴 に つ い て 検 討 し た 。 さ ら

に そ の 詳 細 が 不 明 で あ る コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン

の 水 中 保 管 の 疲 労 強 度 へ の 影 響 ,光 重 合 後 の

加 熱 外 理 の 水 中 保 管 で の 持 続 性 お よ び 疲 労 強

度 へ の 効 果 な ど を ,疲 労 亀 裂 進 展 特 性 を 調 べ

る こ と に よ っ て 検 討 し た 。

結 果 は 以 下 の 通 り で あ っ た

1.コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン は 繰 り 返 し 荷 重 に よ

り 疲 労 亀 裂 が 進 展 し , そ の 進 展 に は Paris貝 J

(da/dN=c(Δ K)m)が 適 用 で き た 。 金 属 材 料

に 比 べ る と ,da/dN一 ΔK線 図 の 傾 き mは 大 き

く ,亀 裂 進 展 の 下 限 界 値 ΔK thが 小 さ く ,亀

裂 が 安 定 進 展 す る △Kの 範 囲 は き わ め て 狭 い

も の で あ っ た 。 ま た 傾 き mは レ ジ ン 間 の 差 は

顕 著 で は な く ,疲 労 亀 裂 の 進 展 抵 抗 は お も に

亀 裂 進 展 の 下 限 界 値 △K thの 値 に 左 右 さ れ る
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こ と が 示 さ れ た 。

2.コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 疲 労 亀 裂 の 進 展 は

お も に 無 機 フ ィ ラ ー の フ ィ ラ ー・マ ト リ ッ ク

ス 界 面 で お こ る こ と か ら ,crack deflectiOn,

crack bridgingな ど の 高 靭 化 の 機 構 が フ ィ ラ

ー に よ っ て も た ら さ れ て い る こ と が 示 唆 さ れ

た 。 ま た 亀 裂 は 有 機 複 合 フ ィ ラ ー を 貫 通 す る

こ と か ら 高 靭 化 へ の 有 機 複 合 フ ィ ラ ー の 寄 与

は 無 機 フ ィ ラ ー に 比 べ て 小 さ い と 考 え ら れ た 。

3.水 中 保 管 後 の 曲 げ 強 さ の 低 下 に む す び つ

か な い コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 劣 化 を 疲 労 亀 裂

進 展 試 験 に よ っ て 評 価 す る こ と が で き た こ と

で ,疲 労 亀 裂 進 展 試 験 が コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン

の 劣 化 を 早 期 に 判 定 で き る 有 用 な 方 法 で あ る

こ と が 示 唆 さ れ た 。

4.水 中 保 管 で コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 疲 労 亀

裂 の 進 展 抵 抗 が 減 少 し た 。 こ れ は マ ト リ ッ ク

ス レ ジ ン が 劣 化 し ,亀 裂 の 進 展 経 路 が フ ィ ラ

~・ マ ト リ ッ ク ス 界 面 か ら マ ト リ ッ ク ス レ ジ

ン に 一 部 変 化 し た こ と に よ り ,フ ィ ラ ー に よ
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る 高 靭 化 の 機 構 が 十 分 に 働 か な く な っ た こ と

が そ の 理 由 と し て 考 え ら れ た 。

5.コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 加 熱 処 理 は 曲 げ 強

さ ,曲 げ 弾 性 率 ,K Ic,重 合 率 ,硬 さ な ど を

上 昇 さ せ た 。 し か し な が ら ,加 熱 処 理 で 一 旦

上 昇 し た 物 性 も ,重 合 率 と 硬 さ を の ぞ い て ,

水 中 保 管 後 は 加 熱 処 理 し な い も の と 差 が な く

な っ た 。

6。 フ ィ ラ ー ぬ き の レ ジ ン で は 加 熱 に よ っ て

疲 労 亀 裂 の 進 展 抵 抗 が 増 す も の の ,コ ン ポ ジ

ト レ ジ ン で は 加 熱 に よ る
｀
変 化 は な く ,コ ン ポ

ジ ッ ト レ ジ ン の 高 靭 化 の 機 構 に 加 熱 処 理 は 影

響 を 与 え な い こ と が 示 さ れ た 。

7.コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン の 高 靭 化 に は マ ト リ

ク ス レ ジ ン の 耐 水 性 の 向 上 ,フ ィ ラ ー の 形 態

の 検 討 ,フ ィ ラ ー・マ ト リ ッ ク ス 界 面 の 結 合

力 の 適 正 化 を は か る こ と が 重 要 で あ る こ と が

示 唆 さ れ た 。

以 上 本 研 究 に よ り , コ ン ポ ジ ッ ト レ ジ ン に

お け る 疲 労 亀 裂 進 展 試 験 は ,疲 労 亀 裂 の 進 展
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抵 抗 を 知 る こ と が で き る こ と に 加 え て ,劣 化 ,

強 化 の 評 価 に 有 用 な 方 法 で あ り ,コ ン ポ ジ ッ

ト レ ジ ン の 高 靭 化 を は か る う え で 必 要 と な る

実 験 方 法 で あ る こ と が 示 唆 さ れ た 。
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R=Kmin/Kmax

△K=|,I]i~Kmin l【
III重 :;

図1 亀裂をもつ部材に繰り返し荷重を与えた場合の
亀裂先端近傍の応力拡大係数Kの変動幅ΔKと応力比R



da/dN― ΔK 線 図
(1-R)Kc

10g(Δ K)
応力拡大係数変動幅

図2 金属での疲労亀裂進展の第Ⅱ領域における疲労亀裂進展速度da/dNと
応力拡大係数変動幅△Kの関係の模式図
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一くプ

図 3 ASTI E‐ 647-91の標準コンパクト試験片形状に準拠し,
ピン穴中央から背面までの寸法を28mmと した本実験の
コンパクト試験片寸法図 (図中単位はmm)



図4 歪みゲージを貼付したコンポジットレジンの試験片とステンレス製分割金型



図5 疲労亀裂進展試験中のコンポジットレジン試験片



図]6  Clearfil PhotO POsteriOr(CPP) の試験片に進展した疲労亀裂
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図 8 Clearfil PhotO Posterior

破断面のSШ像
a :C跛
C:BR跛崇 裂 運 螂

(CPP) と PhotoClearfil Bright (BRT)の
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1週間水中保管
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図9 Clearfil PhOtO POsterior(CPP)と Clearfil PhOto POsteriorか らフィラーを
除いたレジン (CPP(― ))の 3ヵ月水中保管による曲げ強さ,曲げ弾性率の変化
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図10 水中保管による疲労亀裂進展特性 (da/dN一 ΔK線図)の変化
a :Clearfil Photo POsterior (CPP)

b:Clearfil Photo Posteriorか らフィラーを除いたレジン (CPP(― ))
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図H Clearfil PhOtO Posterior(CPP)の 3ヵ 月水中保管試料の破断面SШ像
a:疲労亀裂進展部, b:急速破壊部
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図12 CR Inlay(CRI)を 15分間加熱した場合の加熱温度が
曲げ強さ,曲げ弾性率,KIcに及ぼす影響
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a:ヌ ープ硬さ, b:重合率
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モードI(開口型)   モードⅡ (面内剪断型)  モードⅢ (面外剪断型)

図16 亀裂先端近傍の3つの変形様式



図]17 unfi ned resinの疲労亀裂進展部の一部で観察された
ストライエーション様のSШ像



図18 疲労亀裂破断面のマッチング写真
a,  a′   : clearfil PhOtO POsterior (CPP)栃

にグラ増巳
=理

η史陵斤覆罫
b, b′ : PhotoClearfil Bright(BRT)勁

軽粕義裂破断面

lD



表 1 被験材料

Material Code         Lot No.  Manufacturer

Clearfil Photo Posterior    CPP          0016D     Kuraray

Clearfil CR lnlay'          CR1           1123A    `Kuraray

PhotoClearfil Bright        BRT          0009C     Kuraray

CPP without filler          CPP(― )        *       Kuraray

CRl without filler          CRI(― )        *       Kuraray

unfilled resin              UFR           *         *

(Bis― GHA:TEGD‖A=3:1)



表 2 亀裂進展試験特性曲線 (da/dN=C(Δ K)m)の C,m,Δ K th

ΔK th(MPaem1/2)

unfilled resin

BRT

CPP

CPP l力 月水 中保管

CPP 2カ 月水 中保 管

CPP 3カ 月水 中保管

CPP(― )

CPP(― )3ヵ 月水 中保管

CRI非加熱
CR1 100℃ 15分加熱

CRI(― )非加熱

CRI(― )100℃ 15分加熱

5.3X
5.2X
8.3X
6.4X
3.2X
3.lX
8.lX
8.2X
7.OX
7.5X
9.4X
5.5X

109

102

10-5

10-3

10-3

10-2

108

1028

10-5

10-5

108

108

19.7

24.3

32.2

38.0

35.2

36.5

21.0

40.2

31.3

31.8

22.8

20.9

0.21

0.43

0.82

0.79

'0.73

0.71

0.20

0.14

0.82

0.82

0.22

0.26
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