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金属に代わる歯科用修復材料の創製をH指して
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はじめに

う蝕（むし歯）により生じた歯の欠損部を修復す

るための材料には、金属、セラミックス、コンポジ

ットレジンなど様々なものがある。このうち、古く

から利用されている金属は、機械的強度が高いもの

の天然園とはかけ離れた色調であるため、最近では

非常に菫要な要件である患者の審美性に対する要求

を満たすことができない。一方、コンポジットレジ

ン (CR)は、レジンマトリックスにガラスフィラ

ーを高濃度・証密度に配合した審美性材料で、添加

されるフィラーもマクロ型からナノ型にいたるまで

様々なタイプのものが開発されており 1、その性能

の向上に伴ってH常臨床での使用頻度がますます増

加している。さらに、平成26年 4月には、ナノフ

ィラーを高密度に充填した CRを用いる CAD/CAM

冠が保険適用になり、小臼歯の治療に使用され始め

た。しかしながら、 CRの物性は、金属代替材料と
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して大臼歯部に広く使用されるには未だ十分とは言

えず、機械的強度のさらなる向上が必要とされてい

る。

本稿では、金属に代わる歯科用修復材料の創製を

目指して、われわれがこれまでに取り組んできたい

くつかの研究について概略を紹介する。

マルチスケール解析

CRの機械的性質の向上に必要とされる要因は、

フィラーの形状、種類、サイズや幾何学的配置など

が挙げられるが、フィラーのサイズが小さいがゆえ

に、通常の実験では、どの要因がマクロな物性に影

響を及ぼしているのかを検証することが困難であっ

た。そこで、コンピュータ上でミクロ構造とマクロ

構造との連携解析を可能にするマルチスケール解析

に着目した。

マルチスケール解析は、大きく分けて、均質化解

析、マクロ解析と局所化解析の 3つのフローで構成

されている。まず、均質化解析では、非均質なミク

口構造モデルを作製して、数値材料試験を行い、そ

の試験データをもとに材料物性値を同定する。次に、

マクロ解析では、同定された材料物性値をマクロ構

造モデルに適用して解析する。最後に、局所化解析

では、マクロ構造解析から一部の領域を切り出して

結果を拡大し、ミクロ構造内の結果分布を評価する。

さらに、従来の有限要素解析とは異なり、ボクセル

（空間を小さな立方体で分割）を使用することから、

メッシュ生成の必要がなく、複雑な構造を伴う大規

模なモデルの解析が可能となる丸このマルチスケ

ール解析を用いれば、 CRの機械的性質の向上に必

要な要因を効率的に比較検証できると考えられるこ

とから、われわれは、フィラーの形状、種類、サイ

ズや幾何学的配置の各要因を個々に比較可能なモデ

ルを作製し、これらの違いがマクロな物性に及ぼす
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図1.ナノ CT画像列から 100μmX 100μm X 100μmの領域を抽出して
再構成したミクロ構造モデル

影響の検証を行った。

CRの破壊基準

コンピュータ上で解析を行うにあたり、実際の材

料を用いた実験と整合性がとれた結果を得るために

最も重要となるのが破壊基準である。そこで、まず、

市販品の組成を参考に、不定形のシリカガラスフィ

ラーをレジンモノマー (Bis-GMAとTEGDMAの

混合物）に填入した試作CRを用いて試験片を作製

し、最小で500nmの解像度を持つナノ CTを用い

て試験片を撮影し、撮影領域から任意の領域を抽出

することで、 10種のミクロ構造モデルを作成した（図

1)。これらのミクロ構造モデルを用いて均質化解析、

マクロ解析と局所化解析を行った。

様々な破壊基準で比較を行った結果、最大主ひず

みの平均値に対する標準偏差の割合が、その他の基

準と比べて最も小さな値を示し、解析に有用である

ことを見出した。さらに、局所化解析の結果から、

不定形フィラー間、つまり、レジンマトリックス内

部に最大主ひずみが集中していることが分かり、レ

ジンマトリックスの物性を改良することでCR全体

の機械的性質の向上が実現できる可能性が示された。

ミクロフィラーの「形状」が曲げ強さに及ぼす影響

まず、 CRの機械的性質の向上に必要とされる要

因の 1つであるフィラーの形状が曲げ強さに及ぼす

影響を評価するために、充填用 CRを対象にした解

析を実施した。

破壊基準の検証で使用したミクロ構造モデルをも

とに、球形フィラーモデル（図2) を新たに作製し、

図2. ミクロ構造モデル
（左：不定形フィラー、右：球形フィラー

同様にマルチスケール解析を行ったところ、不定形

フィラーを用いる方がマクロ構造モデルの曲げ強さ

が大きくなり、ミクロ構造では最大主ひずみの分布

が拡がりにくいことが明らかとなった。

これらの結果は、フィラーの形状を工夫すること

でミクロ構造の破壊起始点から亀裂が伝播するのを

防ぎ、マクロ構造の曲げ強さを向上できる可能性を

示している。

ナノフィラーの「種類」が圧縮強さに及ぽす影響

次に、フィラーの種類が圧縮強さに及ぼす影響を

評価するために、 CAD/CAM用CRブロックを対象

にした解析を実施した。 CAD/CAM冠として使用

可能なブロックの構成成分は、「シリカ微粉末とそ

れを除いた無機質フィラーの 2種類のフィラーの合

計が 60wt%以上である」と定義されており、われ

われは、この無機質フィラーを改良することで、咬

合力に耐えうる圧縮強さを得られるのではないかと

着想した。

市販されている CAD/CAM用 CRブロックを対
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図3.2種のフィラー (¢40nmのシリカとが 20nmのアルミナ）を含有するミクロ構造モデル
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図4. ナノフィラーのサイズが CRのミクロ構造の最大主ひずみ分布に及ぼす影響 3

象に無機質フィラーの比率をエネルギー分散型X

線分光器や走在型プローブ顕微鏡を用いて分析し、

その種類と体積含有率が圧縮強さに及ぼす影響をマ

ルチスケール解析により検証した。その結果、興味

深いことに、 2種のフィラーが含有されている

CAD/CAM用CRブロックの場合（図3)、アルミ

ナの体積含有率が高くなると圧縮強さが低下する傾

向にあることが分かった。 1種のフィラーに着Hし

た場合、フィラーの機械的性質を高くする（シリカ

からアルミナなど）とマクロ構造の機械的性質が向

上したことから、 CAD/CAM用CRブロックに含有

するシリカに加えて、シリカよりも弾性率の高いフ

ィラーを、ごく微量含有することが圧縮強さの向上

につながることが明らかとなった。

ナノフィラーの「サイズ」が圧縮強さに及ぽす影響

ブロックに含有されるナノフィラーのサイズにつ

いては、 5種の異なる直径の球形シリカフィラーを

Bis-GMA/TEGDMAに填人したモデルを作製し、

これらのモデルに対してマルチスケール解析を行っ

た。

均質化解析とマクロ解析の結果から、ナノフィラ

ーの直径が小さくなるほど、圧縮強さが高くなるこ

とが明らかとなった凡これは、図4の局所化解析

の結果が示すとおり、ナノフィラーの直径が小さく

なるほど、レジンマトリックス内に集巾する最大主

ひずみが小さくなり、フィラー同士が動きにくくな

っていることに起囚するものと考えられる。

ナノフィラーの「幾何学的配置」が圧縮強さに及

ぽす影響

最後に、フィラーの幾何学的配置が圧縮強さに及

ぼす影響を評価するために、ミクロ構造モデル内に

球形シリカフィラーを 12個分規則的に配置したモ

デルを作製し（図 5)、体積含有率を一定にした状

態で、体心に配置したフィラーからその固囲に配置
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図5. ナノフィラーの幾何学的配置の異なるモデル

したフィラーまでの距離の変化が圧縮強さに及ぼす

影響を検証した。

フィラー間の距離が離れるほど、圧縮強さが減少

する傾向を示したが、その変化量は 3%と少なく、

先のフィラーの形状、種類やサイズの要因と比べる

と影響が少ないことが分かった。これは、フィラー

が少数単位で凝集している方が、均質に分散してい

るのと比べて、圧縮強さが大きくなることを示唆し

ている。

おわりに

本稿では、金属に代わる歯科用修復材料の創製を

目指して、マルチスケール解析を応用した研究事例

の概略を紹介した。今後は、明確になった破壊基準

をもとに、時間を考慮したミクロ構造解析が可能な

モデ）いを作製し、マトリックスレジン内を進展す

る亀裂を抑制するフィラーの設計を進めていく。 In

silicaでフィラーとマトリックスレジンの両面から

検証を進め、 CRのマクロな物性に最も影響を及ぼ

す要因が明確になれば、 CRを試作し、 invitroで長

期耐久性の評価 5を行い、製品の開発・実用化へと

展開していきたいと考えている。
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