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研究成果の概要（和文）：本研究では，コンポジットレジン（CR）の機械的強度が，未だ歯科用金属に及ばない
ことに着目し，CRを構成するフィラーの種類，サイズ，配合方法や幾何学的配置などのパラメータと機械的強度
の関連性をシミュレーションモデルによりin silico予測することで，機械的強度の向上につながるメカニズム
を明らかにした．さらに，これらの数多いパラメータを最適化することで，従来のCRよりも高強度でさらに寿命
の長い，新規のCRを試作可能であることを明らかにした．

研究成果の概要（英文）：In this study, a mechanism to improve the mechanical strength of composite 
resin (CR) was successfully elucidated by in silico prediction of relevance between parameters (a 
type of fillers, sizes, contents, and geometric layouts) and the mechanical strength. Furthermore, 
optimized these parameters demonstrated that the possibility to develop new CR with greater 
mechanical strength and higher longevity.

研究分野： 歯科生体材料学
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１．研究開始当初の背景 
コンポジットレジン（CR）は，フィラーと

マトリックスレジンから構成されており，シ
ラン処理で両者が結合することにより全体
としての機械的強度を生み出している．数μ
m～50μm のフィラーを配合した，従来のマ
クロフィラー型から，最近では，ナノサイズ
の超微粒子フィラーを高密度に配合したナ
ノフィラー型に至るまで，フィラーの配合方
法を様々に工夫した CR が開発されており，
その性能向上に伴い臨床での使用頻度がま
すます増加している．しかしながら，CR の
機械的強度は未だ金属には及ばず，金銀パラ
ジウム合金の代替材料として広く使用され
るためには，その機械的特性のさらなる改良
が必要とされている． 

CR の機械的強度の向上には，フィラーの
種類，サイズ，配合方法や幾何学的配置など，
関与する多くのパラメータを最適化するこ
とが必要となる．これまで，シミュレーショ
ンモデルを用いて，フィラーの重量含有率と
曲げ強度の関係や体積含有率と弾性率の関
係など，個々のパラメータと機械的強度の関
連性について調査した報告はあるものの，数
多いパラメータを最適化し，金属に匹敵する
機械的強度を達成するために必要な条件を
明らかにしようとする試みは報告されてい
ない．また，従来のシミュレーションでは，
モデルを単純化するために球状フィラーが
使用されているが，多くの市販 CR では不定
形フィラーが複雑に組み合わされて配合さ
れている．こういった複雑なモデルの解析は
一般化することが困難で，従来研究の in 
vitro 実験で報告されている曲げ強度の実測
値と比較しても差が大きい. 
 研究代表者は，ナノあるいはマイクロスケ
ールからマクロスケールの現象を解析する
「マルチスケール解析」を応用すれば，どの
ような種類の CR でもシミュレーション可能
となると考え，本研究の着想に至った． 
 
２．研究の目的 
本研究では，CR の機械的強度が，未だ歯

科用金属に及ばないことに着目し，CR を構
成するフィラーの種類，サイズ，配合方法や
幾何学的配置などのパラメータと機械的強
度の関連性をシミュレーションモデルによ
り in silico 予測することで，機械的強度の向
上につながるメカニズムを明らかにする．さ
らに，これらの数多いパラメータを最適化す
ることで，従来の CR よりも高強度でさらに
寿命の長い，新規の CR を創製することを目
的とした． 
 
３．研究の方法 

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，非均質なミクロ構造モ
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．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，研究代表者は，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影響の検証を行った． 
 
（1）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 500 nm 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．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． 
 

（2）ミクロフィラーの「形状」が曲げ強さ
へ及ぼす影響 
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
さへ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
形フィラーモデルを新たに作製し，同様にマ
ルチスケール解析を行った． 
 

（3）ナノフィラーの「種類」が圧縮強さへ
及ぼす影響 
次に，フィラーの種類が圧縮強さへ及ぼす

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 60 wt%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線分光器や走査型プロー
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． 
 

（4）ナノフィラーの「サイズ」が圧縮強さ
へ及ぼす影響 
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 に填入した
モデルを作成し，これらのモデルに対してマ
ルチスケール解析を行った． 
 

（5）ナノフィラーの「幾何学的配置」が圧
縮強さへ及ぼす影響 
フィラーの幾何学的配置が圧縮強さへ及

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，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
らその周囲に配置したフィラーまでの距離
の変化が圧縮強さへ及ぼす影響を検証した． 
 
（6）シランカップリングの割合が CR のマク
ロ物性に及ぼす影響 
CR に含まれているシリカフィラーとマトリ
ックスレジンのシランカップリングの割合
が CR のマクロ物性に及ぼす影響について検
討するために，1辺が 90nm の立方体マトリッ
クスレジンに，体積含有率が 55.161%となる
ように直径 40nm のシリカフィラーを充填し
たナノスケールモデルを設計し，解析ソフト
ウェアを用いて均質化解析を行った．  
 
（7）試作 CRの長期耐久性評価 
最後に，試作した CR の破断荷重と長期耐

久性を評価するために，in vitroでの圧縮試
験と加速疲労試験を実施し，市販品の CR と
比較した．試料を 37℃の水中に 24 時間浸漬
後，直径 25mm の PVC チューブ内にアクリル
レジンで固定し，精密万能試験機を用いて，
クロスヘッドスピード1.0mm/minで短軸圧縮
試験を行った．圧縮試験で得られた破断荷重
をもとに，疲労試験の初期荷重を決定し，PVC
チューブ内に水を張った状態で3種類のプロ
ファイルを用いて段階的に荷重を上昇させ
ながら加速疲労試験を行った．  
 

４．研究成果 
（1）CR の破壊基準 
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． 
 

（2）ミクロフィラーの「形状」が曲げ強さ
へ及ぼす影響 
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
の曲げ強さが高くなり，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． 
 

（3）ナノフィラーの「種類」が圧縮強さへ
及ぼす影響 
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，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 種のフィラーに着目
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以外の無機質
フィラーとして，シリカと比べて，弾性率の
高い材料を，可能な限り少なく含有すること
が圧縮強さの向上につながることが明らか
となった． 
 

（4）ナノフィラーの「サイズ」が圧縮強さ
へ及ぼす影響 
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．これは，
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中する最大主ひずみ
が小さくなり，フィラー同士が動きにくくな
っていることに起因するものと考えられる． 
 

（5）ナノフィラーの「幾何学的配置」が圧
縮強さへ及ぼす影響 
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，圧縮強さが高くなることを示唆している． 
 
（6）シランカップリングの割合が CR のマク
ロ物性に及ぼす影響 
フィラーの体積含有率を固定したまま，シ

ランカップリング割合の異なる5種のモデル
を作製し，解析により得られたマクロ物性を
比較したところ，球状ナノフィラーを含有す
る CR において，シランカップリングの割合
が低下すると，CR の強度が低下することが明



らかとなった． 
 
（7）試作 CRの長期耐久性評価 
ナノフィラーがマトリックスレジンとバ

ランス良く充填された CR においては，破断
荷重が大きく,長期耐久性が高くなることが
明らかとなった． 
 
以上のように，本研究では，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て CR を構成するフィラ
ーの種類，サイズ，配合方法や幾何学的配置
などのパラメータと機械的強度の関連性を
明らかにした．さらに，これらの数多いパラ
メータを最適化することで，従来の CR より
も高強度でさらに寿命の長い，新規の CR を
試作可能であることを明らかにした． 
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