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研究成果の概要（和文）：　CAD/CAM冠用レジンブロックは小臼歯への適用から大臼歯，前歯への応用範囲が拡
大されてきた。装着時には，歯冠内面へのサンドブラスト，カップリングプライマー塗布が必須であったが，脱
落のトラブルが多く発生していた。本研究では，サンドブラストした後にリン酸洗浄せず，エアブローのみによ
るクリーニングのみとし，カップリングプライマー塗布後，十分に乾燥させ，さらにレジンコート剤を塗布して
乾燥，光重合させることで接着力，耐久性共に高い合着が可能であることを明らかにした。本研究による手法で
歯冠内面処理し，歯質プライマー併用型レジンセメントで合着すれば，臨床トラブルの多くを防ぐことができる
と示唆された。

研究成果の概要（英文）：CAD/CAM resin blocks for crowns were first applied to premolars, and their 
application has expanded to molars and anterior teeth. Attachment required sandblasting the inner 
surface of the crown and applying a coupling primer. However, there were many problems with the 
crown falling off. A method to achieve high adhesive strength and durability was to apply a coupling
 primer after sandblasting, then apply a resin coating agent and allow it to photo polymerize. It 
was suggested that many clinical problems could be prevented by treating the inner surface of the 
crown using the method developed in this study and bonding with a resin cement that combines with a 
tooth primer.

研究分野： 接着歯学

キーワード： CAD/CAM冠用レジンブロック　コンポジットレジン　シランカップリング　リン酸モノマー　電子顕微鏡
　分析　サンドブラスト

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　学術的には難接着性樹脂材料を母材とし，ガラス系フィラーが充填されたコンポジット材料に対し，サンドブ
ラスト後にカップリングプライマーを塗布するだけでなく，その後にレジンコート剤を塗布して硬化させる表面
処理を行った後に接着することで，高強度，高耐久合着となることを提案できた。シランカップリング剤とリン
酸系モノマーの混合溶液を核磁気共鳴分析したところ，両者が相互作用していると考えられた。カップリング時
のモノマー挙動について，さらに研究が必要であった。社会的には， CAD/CAM冠用レジンブロックによる歯冠修
復で歯冠の脱離を防ぐことができる手法を開発できた。本手法は，ただちに臨床応用可能である。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 2014 年に CAD/CAM 冠用レジンブロックによる小臼歯部への歯冠修復処置が保険収載され

たが，CAD/CAM 冠は脱離によるトラブルが多く報告された。さらに，3M 社は脱離率が予想よ

りも高いとして，アメリカ食品医薬品局に対して適用を除外した。，2017 年に大臼歯部への適用

拡大後も脱離のトラブルが多く発生していた。 
 本研究開始後の 2020 年には前歯部にも保険適用されることになり，同年，日本歯科補綴学会

から治療指針が改定された。このように，金属を用いない修復治療が行われるようになったもの

の，装着法に関して学会での討論と治療指針の改定が行われてきた。 
 
２．研究の目的 
コンポジットレジン材料が用いられる CAD/CAM 冠用レジンブロックはバリウムガラスをフ

ィラーに用いたものが多い。この材料の合着面をサンドブラストし，市販のカップリングプライ
マーでよく用いられる 10MDP（リン酸モノマー）と 3MPTS（シランカップリング剤）の組み
合わせでカップリング処理し，レジンセメント合着すると，耐久試験の結果，劣化が大きかった。
劣化の少ない合着法の開発と，カップリングモノマーの分子挙動，カップリングメカニズム，結
合状態を解明することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 バリウムガラスをフィラーとするコンポジット材料で作製された CAD/CAM 冠用レジンブロッ

クの１つに，ジーシー社製セラスマート 300がある。接着試験材料として，セラスマート 300の

他に，リューサイト結晶を分散させて強化されたガラスセラミクスであるイボクラービバデン

ト社製 IPSエンプレスダイレクトを比較対象とした。これらのカップリング処理法として，市販

プライマーの他，自作したカップリング剤を用いた。接着力の評価法はせん断試験により実施し

た。また，耐久性評価法として 5℃と 55℃の水中浸漬を各 1 分ずつの繰り返しを 1 周期（2 分

間）として行うサーマルサイクル試験を 3 万回（約 42 日間の連続試験）実施した。 

 観察，分析法として，蛍光 X 線分析（XRF），走査電子顕微鏡（SEM），走査形透過電子顕微鏡

（STEM），表面分析法として X 線光電子分光（XPS），分子間相互作用の分析法として核磁気共鳴

（NMR）を用いた。 

 
４．研究成果 

【セラスマート 300の構造】 

 蛍光 X 線分析による元素分析の結果，ガラスフィラーの組成は，F;7at% (2wt%)，Al2O3;7at% 

(10wt%)，SiO2;67at% (52wt%)，BaO;19at% (36wt%)（F 以外は酸化物として定量，スタンダード

レス分析結果）であった。セラスマート 300はコンポジット材料のため，特定断面においてフィ

ラー部と樹脂部に分けることができる。断面 SEM 観察像から両者の断面積を計測したところ，フ

ィラー部 45%，樹脂部 55%であった。フィラー部にはカップリング処理が可能であるが，樹脂部

は多官能メタクリレート樹脂が用いられておりカップリング等の処理ができない難接着材料で

ある。このため，接着面の 45%の面積を占めるフィラー部への接着が重要となる。 

 

【接着試験１】 

 カップリング剤の違いによる接

着力の評価を行った。接着面は機械

的嵌合を少なくするために 15μm の

ダイヤモンドラッピングフィルムで

研磨した面を非着面とした。材料に

はセラスマート 300，IPSエンプレス

ダイレクトを用いた。カップリング

プライマーとして，シランカップリ

ング剤に 3-(メタクリロイルオキシ)

プ ロ ピ ル ト リ メ ト キ シ シ ラ ン

（3MPTS），8-(メタクリロイルオキ

シ)オクチルトリメトキシシラン

（8MOTS）を用いた。シランを加水分

解，脱水縮合させる目的で添加する

酸性剤としてカップリング効果も期

待できる 10-メタクリロイルオキシ 

番号 品名，組成 

① 2wt% 10MDP ｴﾀﾉｰﾙ 

② 2wt%10MDP+2wt%3MPTS/ｴﾀﾉｰﾙ 

③ 2wt%10MDP+2wt%8MOTS/ｴﾀﾉｰﾙ 

④ 2wt%4MET/ｴﾀﾉｰﾙ 

⑤ 2wt%4MET+2wt%3MPTS/ｴﾀﾉｰﾙ 

⑥ 2wt%4MET+2wt%8MOTS/ｴﾀﾉｰﾙ 

⑦ K ｴｯﾁｬﾝﾄｹﾞﾙ →2wt%4MET+2wt%8MOTS/ｴﾀﾉｰﾙ 

⑧ 2wt%酢酸-2wt%3MPTS/ｴﾀﾉｰﾙ 

⑨ 2wt%ﾏﾚｲﾝ酸-2wt%3MPTS/ｴﾀﾉｰﾙ 

⑩ 2wt%ﾌﾏﾙ酸-2wt%3MPTS/ｴﾀﾉｰﾙ 

⑪ 2wt%ﾋﾟﾛﾒﾘｯﾄ酸-2wt%3MPTS/ｴﾀﾉｰﾙ 

表 1 表面処理法とカップリング剤の組成 



デシルリン酸（10MDP），4-メタクリロキシエチルト

リメリット酸（4MET）の他，各種カルボン酸を用い

た。表 1 のカップリングプライマーを非着面に塗布

し，1 分間放置後にエアブローして完全に乾燥させ

た。直径 3.2mm のジルコニア棒（非着面は 0.3MPaで

アルミナサンドブラストし，セラミックプライマー

プラス（クラレノリタケデンタル）塗布）をレジン

セメント（パナビア V5，クラレノリタケデンタル）

を用いて合着した。合着時はセメント部分周辺に光

照射（G-ライト プリマⅡ plus，ジーシー）した。

37℃の水中保管後（図 1 の紺色）およびサーマルサ

イクル試験 3 万回後（図 1 のオレンジ色）にオート

グラフによりクロスヘッドスピード 0.5mm/min でせ

ん断試験した。 

 セラスマート 300 は，IPS エンプレスダイレクト

と比較して接着強度が低く，耐久性試験で劣化した

ものの，マレイン酸と３MPTS の組み合わせは劣化が

少なかった。両試験材料において，カップリング剤

として機能できる 10MDP，4MET は，耐久性試験の結

果，すべてのせん断試験片からジリコニア棒が脱落

しており，カップリング剤として効果がなかった。

セラスマート 300は，40%の正リン酸を主成分とする

K-エッチャントゲル（クラレノリタケデンタル）で

表面を洗浄し，十分に蒸留水で洗浄後にカップリン

グ処理すると耐久性試験で劣化が大きかった。これ

は，表面に吸着したリン酸が影響していると考えら

れた。IPS エンプレスダイレクトは 10MDP とシラン

カップリング剤の混合カップリング剤または K-エ

ッチャントゲル洗浄後に 4MET+8MOTS 処理で接着強度，耐久性共に良い結果が得られた。 

 

【接着試験２】 

臨床においてセラスマート 300 は

非着面をサンドブラスト，シラン処理

が必須である。0.2MPa でアルミナサン

ドブラスト処理し，非着面を市販のプ

ライマー，歯質接着材で表２の通り処

理した。他の条件は接着試験 1と同様

とした。試験結果を図 2に示す。 

 歯科材料メーカーが推奨する処理

条件である②～⑥は耐久試験で劣化

が見られた。プライマーなしの条件と

比較しても同等の劣化となり，プライ

マー効果が認められなかった。

CAD/CAM レジン用アドヒーシブはカッ

プリング剤を含有しておらず，樹脂部

に接着するとされているが，処理なしよりも大き

な劣化が認められた。ポーセレンプライマーは

3MPTS にマレイン酸を添加したエタノール溶液，

G-マルチプライマーは 3MPTSに 10MDPを添加した

エタノール溶液であるが，同様に劣化が見られ

た。ガラスフィラー部はシランカップリングされ

ていると考えられるが，樹脂部の接着性低下が大

きく影響したと考えられた。K-エッチャントゲル

洗浄した後に G-マルチプライマー処理しても劣

化した。。スコッチボンドユニバーサルプラスは

10MDP を含有する歯質接着材であり，メーカーに

よるとシランが配合されており各種歯科材料に

カップリング効果があるとされているが，効果は 

番号 品名，組成 

① 処理なし（ﾊﾟﾅﾋﾞｱ V5で直接合着） 

② CAD/CAM ﾚｼﾞﾝ用ｱﾄﾞﾋｰｼﾌﾞ（松風）（光照射） 

③ ﾎﾟｰｾﾚﾝﾌﾟﾗｲﾏｰ（松風） 

④ G-ﾏﾙﾁﾌﾟﾗｲﾏｲｰ（ｼﾞｰｼｰ） 

⑤ K-ｴｯﾁｬﾝﾄｹﾞﾙ洗浄 → G-ﾏﾙﾁﾌﾟﾗｲﾏｲｰ（ｼﾞｰｼｰ） 

⑥ ｽｺｯﾁﾎﾞﾝﾄﾞﾕﾆﾊﾞｰｻﾙﾌﾟﾗｽ（3M）（光照射） 

⑦ ｽｺｯﾁﾎﾞﾝﾄﾞﾕﾆﾊﾞｰｻﾙﾌﾟﾗｽ + ﾎﾟｰｾﾚﾎﾞﾝﾄﾞｱｸﾁﾍﾞｰ

ﾀｰ（ｸﾗﾚﾉﾘﾀｹﾃﾞﾝﾀﾙ）（混合比 1:1）（光照射） 

⑧ i-TFC ﾙﾐﾅｽﾎﾞﾝﾄﾞ（ｻﾝﾒﾃﾞｨｶﾙ）（光照射） 

⑨ i-TFC ﾙﾐﾅｽﾎﾞﾝﾄﾞ + ﾎﾟｰｾﾚﾎﾞﾝﾄﾞｱｸﾁﾍﾞｰﾀｰ 

（混合比 1:1）（光照射） 

 表 2 表面処理法とカップリング剤の組成 

 

図 1 ｾﾗｽﾏｰﾄ 300 と IPS ｴﾝﾌﾟﾚｽﾀﾞ

ｲﾚｸﾄのせん断試験結果（表 1 参照） 

図 2 ｾﾗｽﾏｰﾄ 300 のせん断試験結果 
（表 2 参照） 



見られず，耐久試験で劣化した。i-TFC ルミナスボンドは 4MET を含有するシラン無添加の歯質

接着材であり，耐久試験で劣化した。一方，ポーセレンボンドアクチベータを歯質接着材に添加

した場合は耐久試験後に劣化が見られなかった。 

 

【接着試験３】 

 セラスマート 300 は，接着試験２と同様

に非着面を 0.2MPa でアルミナサンドブラ

ストされた。表 3 の通り表面処理した後，

同じ手法でせん断試験片を作製し，試験し

た結果を図 3 に示す。シランによるカップ

リング処理だけで劣化がほぼないのは

4MET+8MOTS の組み合わせのみであった。

3MPTS または 8MOTS，10MDP または 4MET の

組み合わせ 4 種類によるカップリング剤処

理の後，CAD/CAM レジン用アドヒーシブ塗

布，光照射した場合のすべてにおいて，耐

久試験で劣化がほとんどないか，見られな

かった。臨床において，セラスマート 300

の推奨プライマーは G-マルチプライマー

であるが，これだけでは劣化した。しかし，

G-マルチプライマー処理後，CAD/CAM レジ

ン用アドヒーシブ塗布して光照射

または，Nu:le コートリキッドを塗

布し光照射せずに Nu:le コートジ

ェルを塗布して光照射すると劣化

が見られないことが明らかになっ

た。一方，G-マルチプライマー処理

後，Nu:leコートリキッドのみで劣

化が見られたのは，メチルメタク

リレート（MMA）成分が多く，粘性

が低くい樹脂組成による影響と考

えられた。Nu:leコートリキッド塗

布後に光照射せずに Nu:le コート

ジェルを塗布することで，粘性の

低い Nu:leコートリキッド成分がセラスマート 300の微細クラック内に侵入し，光照射なしのた

めに硬化しないで表面に残存した Nu:leコートリキッド成分が，その後に塗された Nu:le コート

ジェル成分が混ざり合い，強固な層になったと考えられた。 

 

【合着界面の電子顕微鏡観察】 

 合着界面を断面観察試料に加工し SEM 観察した結果を図 4 に示す。G-マルチプライマーはプ

ライマー層が非常に薄く，硬化しないままレジンセメントと混じり合うために，セラスマート

300とレジンセメント界面にプライマー層が観察されなかった。一方，他の観察試料は G-マルチ

プライマー処理の後にレジンコート剤を塗布して光照射で硬化しているためにレジン層が観察

された。4種類ともに，このレジン層は数μm の厚さであった。 

番号 品名，組成 

① G-ﾏﾙﾁﾌﾟﾗｲﾏｲｰ 

② ① + CAD/CAM ﾚｼﾞﾝ用ｱﾄﾞﾋｰｼﾌﾞ（光照射） 

③ ① + Nu:le ｺｰﾄ ﾘｷｯﾄﾞ（ﾔﾏｷﾝ）（光照射） 

④ ① + Nu:le ｺｰﾄ ｼﾞｪﾙ（ﾔﾏｷﾝ）（光照射） 

⑤ ① + Nu:le ｺｰﾄ ﾘｷｯﾄﾞ（光照射なし） 

+ Nu:le ｺｰﾄ ｼﾞｪﾙ（光照射） 

⑥ 2wt%10MDP + 2wt%3MPTS/ｴﾀﾉｰﾙ 

⑦ ⑥+ CAD/CAM ﾚｼﾞﾝ用ｱﾄﾞﾋｰｼﾌﾞ（光照射） 

⑧ 2wt%10MDP + 2wt%8MOTS/ｴﾀﾉｰﾙ 

⑨ ⑧+ CAD/CAM ﾚｼﾞﾝ用ｱﾄﾞﾋｰｼﾌﾞ（光照射） 

⑩ 2wt%4MET + 2wt%3MPTS/ｴﾀﾉｰﾙ 

⑪ ⑩+ CAD/CAM ﾚｼﾞﾝ用ｱﾄﾞﾋｰｼﾌﾞ（光照射） 

⑫ 2wt%4MET + 2wt%8MOTS/ｴﾀﾉｰﾙ 

⑬ ⑫+ CAD/CAM ﾚｼﾞﾝ用ｱﾄﾞﾋｰｼﾌﾞ（光照射） 

 表 3 表面処理法とカップリング剤の組成 

 

図 3 ｾﾗｽﾏｰﾄ 300 のせん断試験結果（表 3 参照） 

G-ﾏﾙﾁﾌﾟﾗｲﾏｲｰ    CAD/CAM ｱﾄﾞﾋｰｼﾌﾞ    Nu:le ﾘｷｯﾄﾞ       Nu:le ｼﾞｪﾙ      Nu:le ﾘｷｯﾄﾞ+ｼﾞｪﾙ 
図 4 セラスマート 300（非着面はサンドブラスト処理）合着界面の断面 SEM 像 



【X線光電子分光分析】 

 セラスマート 300のフィラーへの

カップリング状態を X線光電子分光

（XPS）で評価した。セラスマート

300 のブロックをマッフル炉で加熱

しレジン成分を脱脂した。その後，

焼成してフィラー成分のみの焼結

体を作製した。断面 SEM観察の結果，

空隙の少ない均質な焼結体である

ことを確認した。焼結体を切断，研

磨し，表面処理した後，リン酸処理

は超純水洗浄後にエタノール洗浄，

その他はエタノール洗浄して XPS分

析した。図 5は得られた XPS スペク

トルである。P2p（リンの 2p 軌道由

来）のナロースキャンより，処理な

しはリンが検出されず，正リン酸処

理でわずかなリン酸の吸着が観察

された。10MDP処理，10MDP+3MPTS，

10MDP+8MOTS 処理はリン酸の吸着が

ほとんど観察されなかった。10MDPのみ，10MDP

と 3MPTS，8MOTS を混合してもバリウムガラス

と 10MDP には強い結合が形成されず，洗浄で消

失するレベルであることが明らかになった。一

方，シランカップリング剤は接着試験からも明

らかなように強くカップリングしていること

が明らかになった。 

 

【核磁気共鳴分析】 

 3MPTS単独および 3MPTSにエタノール（EtOH）

と蒸留水（DW）の混合溶液，10MPD+3MPTS 混合

エタノール水溶液を 29Si核磁気共鳴分析（NMR）

した。括弧内の数値は混合から測定開始までの

時間である。結果を図 6 に示す。3MPTS は加水

分解によりメトキシ基が脱離する。このため，

水の存在下では加水分解により，3MPTS の-43ppm 近傍のピークが-42ppm 近傍へと低磁場側（非

遮蔽化側）にシフトした。シランカップリング剤同士が水素結合し，脱水縮合してシロキサン結

合を形成していくと，さまざまな縮合体となり，-51ppm 近傍のピーク群が出現した。脱水縮合

課程は酸性，またはアルカリ条件下で急速に進行する。10MDP添加群は強酸性となるために脱水

縮合が早く進んだ。29Siは，Si 元素の同位体の中で 4.67%と存在が少なく，NMR測定時の緩和時

間が長いために測定時間が長時間に及ぶ。このため，3MPTSと 10MDP+水を混合直後に測定しても

縮合体が検出された。混合後，20 時間，40 時間放置後から測定した結果は，モノマーが減少し，

縮合体が増加している様子が観察された。②のピークが出現する測定溶液は中性から弱酸性で

あり，エタノールが多く存在する環境である。この環境では，シラノール基（Si-OH）とエトキ

シ基に置換される反応が可逆的に起こる可能性がある。このため，②のピークはエトキシ置換さ

れたエトキシシランの可能性が考えられた。①はシラノール基と 10MPD のリン酸基（O=P）との

水素結合が原因ではないかと推測した。3MPTSと 10MDP の混合溶液中では，両モノマーが相互作

用していると考えられた。バリウムガラス表面にカップリングする際，10MDP が影響を及ぼす可

能性があると考えられた。 

 

【まとめ】 

 本研究の結果，CAD/CAM 冠用レジンブロックの合着面はサンドブラストし，カップリング

プライマー塗布，さらにレジンコート剤を塗布することで，高強度で高耐久性な接着が可能とな

ることが明らかになった。この結果は臨床に応用でき，トラブル防止に有益である。 
歯質とレジンセメント間の接着は，さらに重要といえる。歯質接着は歯質プライマーを併用す

るものが，樹脂含浸層の厚さが 2 倍以上となるために， 高強度接着と高耐久性となる。補綴装

置が脱落したとしても歯質側にレジン層があれば 2 次う蝕を防ぐことができる。歯質プライマ

ーの併用は必須といえる。補綴装置側，歯質側，両接着の最適化が重要である。 

2% 4MET + 2% 8MOTS 

 

2% 4MET + 2% 3MPTS 

 

2% 4MET 

 

2% 10MDP + 2% 8MOTS 

 

2% 10MDP + 2% 3MPTS 

 

2% 10MDP 

 

20wt%正リン酸 

 

処理なし 

ワイドスキャン      ナロースキャン 
図 5 X 線光電子分光分析結果（XPS） 

図 6 核磁気共鳴分析結果（NMR）と

カップリング剤中でのモノマー挙動 
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