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 博士論文の要旨 

 【背景】 

高靭性，高耐摩耗性を有する歯科用合金は，歯冠修復および欠損補綴治療において広く用いら

れている．しかしながら，金属アレルギーを惹起する可能性や審美性に問題がある．近年，これ

らの問題を解決するために，メタルフリー治療が推し進められており，歯科用合金の代替として

ガラス繊維強化型レジンが用いられている．ガラス繊維強化型レジンは，審美的であること，シ

ランカップリング処理により長期的な耐久性が期待できること，などの長所がある．しかし，ガ

ラス繊維強化型レジンは歯科用合金と比べ機械的強度が劣るため，その歯科臨床への応用には限

界がある． 

そこで，近年，ガラス繊維に比べ機械的強度および化学的安定性に優れた SiC 繊維が新規に開

発され，工業界では複合材料に用いられていることに着目した．この SiC 繊維には酸素を含有す

るものがあり，繊維表面には Si-OH の化学結合が存在すると考えた．したがって，SiC 繊維はガ

ラス繊維と同様にシランカップリング処理が可能であると推察した．シランカップリング処理し

た SiC 繊維とマトリックスレジンは化学的に結合するため，SiC 繊維強化型レジンの機械的強度

は，ガラス繊維強化型レジンのそれよりも高くなると推察される．しかしながら，SiC 繊維への

シランカップリング処理の詳細についてはほとんど報告がない． 

【目的】 

本研究の目的は，SiC 繊維へのシランカップリング処理の有効性検証と、その条件が SiC 繊維

強化型レジンの曲げ特性におよぼす影響を検討することである． 

【材料および方法】 

マトリックスレジンは，ウレタンジメタクリレートを主成分とし，希釈剤のトリエチレングリ

コールジメタクリレートを混合し，これに光重合開始剤としてカンファーキノン，第三級アミン

の N,N ジメチルアミノエチルメタクリレートを添加し，調製した．SiC 繊維は酸素を 10 mass%

含有する Nicalon を用いた．試作シラン処理剤として，0.5，1.0 と 2.0 mass% 3-メタクリロキ

シプロピルトリメトキシシラン（γ-MPTS）溶液を調製し，酢酸を加えて pH = 4.2±0.1 とした．

SiC 繊維のシランカップリング処理は 2 つの方法で行った．一つはシランカップリング処理後大

気中で 2 週間乾燥する乾燥法，他方はシランカップリング処理後 100℃の電気炉中で 30 分加熱

する加熱法である．両方法で処理した SiC 繊維と調製したマトリックスレジンを用いて，

ISO4049：2009 に準拠し，試験片を作成した．SiC 繊維（約 4 vol%）は試験片の引張側に配置し

た．試験片の重合には技工用光重合器を用い，重合後，試験片を 37±1°C の水中に 24±1 時間

保管し，これを 3点曲げ試験に供した．乾燥法の試験片をシランカップリング処理剤の濃度毎に

それぞれ 0.5D，1.0D と 2.0D とし，同様に加熱法の試験片をそれぞれ 0.5H，1.0H と 2.0H とした． 



乾燥法および加熱法で処理した SiC 繊維の表面分析には，フーリエ変換赤外分光光度計（FTIR）

を用いた．試験片の 3 点曲げ強さおよび曲げ弾性係数は ISO4049：2009 に準拠して求めた．試験

片の破面観察には，電子線マイクロアナライザーを用いた． 

得られたデータの統計処理には，一元配置分散分析およびTukey’s testを用いた（α = 0.05）． 

【結果】 

FTIR の結果から，1.0D および 0.5H の両者において，815 cm-1で Si-O-CH3に由来する吸収およ

び 1087 cm-1で Si-O-Si のシロキサン結合に由来する吸収が認められた．1.0D の 3 点曲げ強さお

よび曲げ弾性係数は，それぞれ 238.7±41.1 MPa，6.0±1.1 GPa であり，これらは最大であった．

また，0.5H のそれらは，それぞれ 131.9±25.0 MPa，3.1±0.6 GPa であった．破面観察から，

1.0D および 0.5H において，SiC 繊維表面にマトリックスレジンの接着が認められた． 

【考察】 

 FTIR および破面観察より，1.0D および 0.5H の場合，SiC 繊維とマトリックスレジン間での化

学結合が推察される．さらに 1.0D は曲げ強さおよび曲げ弾性係数の値が最大であったことから，

1.0D ではシランカップリング反応の条件が至適だったと推察される．一方，0.5H の曲げ強さお

よび弾性係数は，1.0D に比べ有意に低かった．これは，γ-MPTS の物理吸着層が SiC 繊維とマト

リックスレジンとの化学結合を一部阻害していたためと推察される．シリカフィラーに 110°C

でシランカップリング処理すると，γ-MPTS がシリカ表面に物理吸着し，シリカフィラー強化型

レジンの機械的性質が低下するとの報告があることもこの可能性を支持する．また，乾燥法の試

験片の曲げ弾性係数は，加熱法のそれと比べて高い傾向を示した．これは，乾燥法と加熱法では

シランカップリング反応の効率が異なり，これが試験片の曲げ弾性係数に影響を与えたためと推

察した． 

以上のことから，SiC 繊維へシランカップリング処理は，乾燥法の 1.0 mass% γ-MPTS が最も

有効であることが示唆された． 

【結論】 

SiC 繊維に対するシランカップリング処理は有効であり，乾燥法を用いて 1.0 mass% γ-MPTS

で処理したSiC繊維とレジンとの複合体であるSiC繊維強化型レジンは優れた機械的特性を示し

た．以上により，SiC 繊維強化型レジンの歯科臨床応用への可能性が示唆された． 

 

 

  審査結果の要旨 

 歯科の臨床においては人工材料による機能回復が重要な役割を担っている。ところが、唾液の

存在や温度、咬合力による繰り返し荷重などの過酷な条件に耐えうる物性が、人工材料には求め

られている。本研究は従来のファイバーによるレジン補強より、さらに補強効果の高い SiC 繊維

に着目し、その効果を測定したものである。その際に大きな問題となる SiC 繊維とレジンとの接

着に関与するシランカップリング処理の最適条件を見出し、その上で物性の評価をしている。臨

床的な意義が大きい研究である。 

 審査にあたって各審査員が個別に以下のような質問をし、回答を得た。 

１．本研究では繊維を約 4 vol%配置しているが、より多くの繊維を入れたほうが強度は上がる

のではないか。4 vol%とした根拠を説明せよ。 

 ご指摘の通り、繊維含有率を上げたほうが繊維強化型レジンの機械的性質は向上します。しか

しながら、本研究で用いた SiC 繊維は色が黒く、光をあまり通しません。このため、SiC 繊維強

化型レジンの繊維含有率を上げすぎてしまうと、光照射を行った際に未重合のレジンが残ってし

まいます。このことから、本研究では表面および裏面からそれぞれ３分ずつ光照射を行った際に

重合するように、4 vol%の含有率としました。 

２．SiC 繊維の前処理の際、PVA を除去するため SiC 繊維を 800℃まで加熱しているが、これに

より繊維劣化の可能性について説明せよ。 

 SiC 繊維は航空宇宙産業でも用いられる繊維であり、耐熱性に優れます。参考文献によるとお

よそ 1200℃まで加熱しても機械的性質に変化はないとの報告がありました。このため、800℃で

5分加熱したとしても、試験結果に影響が出るほどの劣化は無いと判断しました。 



３．試験片作製の際、気泡が混入しないようにとの記載があるが、気泡が入った場合の問題点と

はどのようなものか。 

 気泡が混入してしまうと、曲げ試験を行った際に気泡のある場所で応力集中を起こし、気泡が

入らないように作製した試験片に比べ、曲げ強さが低下します。このため、気泡が混入しないよ

うに試験片作製を行いました。 

４．本研究では長繊維を使用しているが、シート状のもので補強した場合、機械的性質におよぼ

す影響は予測できるか。 

 今回は曲げの力に対し、最も補強効果を発揮する方向に長繊維を配置しました。繊維には配向

性があるため、繊維の走行と直交方向に加わる力には補強効果がありますが、繊維の走行と平行

方向に加わる力には補強効果を発揮しません。このことから、支台歯間のポンティック部でたわ

んだ際に掛かる力の方向のみに着目した場合、平行方向にも繊維が入っているシート状のもので

は、平行方向に配置された繊維が補強効果を発揮しないため、長繊維のみの場合と機械的性質が

変わらない可能性があります。しかしながら、実際の口腔内では、多方向からの力が補綴物に対

して加わります。このため、多方向に補強効果を発揮するように繊維を配置した方がより良いと

考えられるため、シート状のものを応用することも今後検討予定です。 
５．本研究におけるシランカップリング剤の定義を解説せよ。 

 本研究のシランカップリング処理剤の定義は、Si-OHとレジンを接着させるために用いられる処理剤としま
した。シランカップリング処理に用いられるモノマーは多数の種類がありますが、その中でγ-MPTSを用いた
理由は、歯科臨床で用いるためには、ヒトの生体への安全性が求められます。このため、現在歯科臨床で用
いられているシランカップリング処理剤に含まれている成分であるγ-MPTSに着目し、試作シランカップリン
グ処理剤の成分としてγ-MPTSを用いました。 
６．繊維表面にはSi-OHの化学結合が存在すると考えたとあるが、本研究の仮説を説明せよ。 
 本研究の仮説は、SiC繊維の表面にはSi-Oの結合が存在しており、この結合に対し、γ-MPTS
を含む試作シランカップリング処理剤による処理が有効であるということです。 
７．このSi-O結合の数が多ければ多いほどシランカップリング処理も有効になり、強度も上がる
と理解して良いか。 
Si-O結合の数が増えるほど、シロキサン結合の数を増やすことができるため、SiC繊維とマト

リックスレジン間での化学的結合は強化できると考えられます。しかしながら、メーカー公表値
では、酸素含有量の少ないSiC繊維のほうが繊維自体の機械的性質は優れていました。このため、
酸素含有量を増やしてしまうとSiC繊維自体の機械的性質が低下し、結果としてSiC繊維強化型レ
ジンの強度が低下する可能性があるため、酸素含有量を増やしすぎることも問題であると考えら
れます。 
８．本研究のFirst discovery新規性は何か。 
 本研究の新規性は二つあると考えます。一つは、現在、SiC繊維に対してγ-MPTSを用いてシラ
ンカップリング処理を行った研究はなく、γ-MPTSによるシランカップリング処理の有効性につ
いて言及できたこと、もう一つは、SiC繊維強化型レジンの機械的性質について検討し、ガラス
繊維強化型レジンに比べ優れた曲げ強さを有することが発見できたことです。 

９．本実験のみで、ガラス繊維強化型レジンに比べ優れていると言い切れるか。 
ガラス繊維強化型レジンの曲げ強さに関する報告が、提出学位論文の文献の16,17)にありま

す。これらの実験と比較すると、SiC繊維強化型レジンでは、より少ない繊維含有率で、より優
れた曲げ強さを得ることができました。このことから、繊維含有率を増やすことができれば、更
に機械的性質を改善することができるものと考えています。上記より、曲げ強さに関してはガラ
ス繊維強化型レジンよりも優れていると言って差し支えないものと判断しました。 

10.物理的特性試験の中で曲げ試験を選択した理由は何か。 
 材料の評価には、種々の試験が用いられますが、今回準拠した規格であるISO4049に規定され
た試験が曲げ試験だったため、3点曲げ試験を行いました。ISO4049に準拠した理由ですが、歯科
材料の評価基準において、繊維強化型レジンの評価についての基準は今の所ありません。このた
め、本研究を行うにあたり、評価についての参考文献を探しました。そこで、繊維強化型レジン
のベースレジンを変更した際の機械的性質の変化についての論文において、ISO4049に準拠して
実験を行ったとの報告がありました。これがISO4049に準拠して曲げ試験を実施した理由です。 
11.シランカップリング処理において γ-MPTS を使用した理由は何か。 

 工業界では、使用用途に応じて多種多様なシランカップリング処理剤が用いられている。一方、



歯科臨床では、従来からγ-MPTS が主なシランカップリング処理剤として使用されている。そこ

で、本研究では信越シリコーン社製の γ-MPTS（KBM-503）を選択した。 

12.歯科用に市販されているシランカップリング処理剤を使用しなかった理由は何か。 

 歯科用のシランカップリング処理剤は，陶材のほかにジルコニアや貴金属との接着に対応する

ように MDP やイオウ含有モノマーが添加されていることが多い。このため，歯科用のシランカッ

プリング処理剤を使用した場合、その処理剤に含まれるどの成分がシランカップリング反応に寄

与するか不明である。試作したシランカップリング処理剤であれば、どの成分が有効であるか容

易に検討できる。この理由で、γ-MPTS を使用した試作シランカップリング処理剤を本研究に供

した。 

13.シランカップリング処理を行う際に、溶液の pH を約 4.2 に調整した。この理由を問う。 

 シランカップリング処理を行う際には、γ-MPTS を加水分解させることが必要である。この場

合の加水分解反応は、溶液の pH を低くするとその反応速度が大きくなると言われている。この

ため、メーカーが推奨する pH=4.2 に調整した。 

14.曲げ試験の際に参考とした ISO4049 は、充填用コンポジットレジンを対象としている。本研

究でこの規格を採用した理由は何か。 

 歯科材料としての繊維強化型レジンに関する ISO は制定されていない。繊維強化型レジンの曲

げ試験における JIS と ISO の規格について検討した論文を参考に、本研究では ISO4049 に準拠し

て繊維強化型レジンの機械的性質を検討した。 

15.マトリックスレジンとして UDMA と TEGDMA を混合したレジンを用いた。これをマトリックス

レジンとして選択した理由を問う。 

 論文検索から，UDMA に TEGDMA を加えて粘性を調整したレジンが多く使用されていることが分

かった。また、UDMA と TEGDMA を含有するコンポジットレジンが歯科臨床で用いられている。し

たがって、本研究においても UDMA と TEGDMA を混合したレジンをマットリックスレジンとして使

用した。また、両者の組成比が既知であるために、マトリックスレジンの物性が実験結果におよ

ぼす影響についての考察は、容易となるメリットがある。 

16.SiC 繊維強化型レジンを製作する際に繊維を引張側に配置した理由を問う。 

歯科臨床で製作される高強度硬質レジンブリッジでは，支台歯間に配置するガラス繊維は、ポ

ンティック底面を通るようにする。これは、曲げ荷重が作用したときにガラス繊維側に引張力が

作用し、この力による破壊が起こりにくい繊維の配置である。そこで、本研究においても、試験

片の引張側に繊維を配置した。実際の口腔内では垂直的な咬合力による曲げ荷重だけでなく、側

方運動時にかかる斜めからの荷重などが作用する。これらの荷重による応力解析を有限要素法

FEM などにより行えば、理想的な繊維の配置が検討できると考えられる。 

17.本研究の成果を歯科臨床へ応用するに必要なことは何か。 

 本研究の結果から、SiC 繊維強化型レジンは、その機械的性質がガラス繊維強化型のそれと比

べ優れているので、多数歯欠損の補綴に応用できると思う。ただ、SiC 繊維が黒色であるので、

このまま使用すると審美性に問題がある。そこで、繊維表面にオペークレジンを塗布し、色の遮

蔽を行うことで、審美性に問題がないか検討する必要がある。さらに、歯科臨床においては長期

的な耐久性が要求されるため、サーマルサイクル試験等による耐久性について検討する必要があ

ると思う。また，SiC の機械的特性から、義歯の金属製補強線に代わる新しい補強材として SiC

繊維を使用することも可能である。この際、義歯床の弾性係数に近似するように SiC 繊維の量を

調節することで、補強材周辺からの破折が防げる。 

 以上の結果、本研究の学術的意義、臨床的意義が高いと考えられ、学位論文としての価値を認

める。 

 


