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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
象牙質修復用レジン層とエナメル質修復用レジン層とが積層された歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用
レジン系ブロックであって、
少なくとも象牙質修復用レジン層は光拡散性粒子を含有し、
前記象牙質修復用レジン層の０．３０±０．０１ｍｍ硬化体のコントラスト比Ｃ１が０．
２～０．５であり、かつ下記式
Ｄ’１＝［｛（Ｉ２０／ｃｏｓ２０゜）＋（Ｉ７０／ｃｏｓ７０゜）｝／（２×Ｉ０×Ｃ
１）］×１００
（式中、Ｉ０、Ｉ２０、及びＩ７０は、前記歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックの厚
さ０．３０±０．０１ｍｍの板状試料に、該試料の表面に対して垂直に光を照射した場合
において、光の入射方向に対してそれぞれ、０゜、２０゜、及び７０゜の方向に透過した
光強度を意味する。）のＤ’１で定義される拡散比が３０～２００の範囲にあり、
前記エナメル質修復用レジン層の０．３０±０．０１ｍｍ硬化体のコントラスト比Ｃ２が
０．０５～０．２５であり、象牙質修復用レジン層とエナメル質修復用レジン層のコント
ラスト比の差ΔＣ１２が少なくとも０．０５以上であって、
かつ下記式
Ｄ’２＝［｛（Ｉ２０／ｃｏｓ２０゜）＋（Ｉ７０／ｃｏｓ７０゜）｝／（２×Ｉ０×Ｃ
１）］×１００
（式中、Ｉ０、Ｉ２０、及びＩ７０は、前記歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックの厚
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さ０．３０±０．０１ｍｍの板状試料に、該試料の表面に対して垂直に光を照射した場合
において、光の入射方向に対してそれぞれ、０゜、２０゜、及び７０゜の方向に透過した
光強度を意味する。）のＤ’２で定義されるエナメル質修復用レジン層の拡散比が３０～
２００の範囲にある、
ことを特徴とする歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロック。

【請求項２】
象牙質修復用レジン層を構成する光拡散性粒子と樹脂マトリックスとの屈折率の差が０．
０２～０．０８である請求項１に記載の歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロック。
【請求項３】
前記光拡散性粒子が無機粒子および／または有機無機複合粒子であることを特徴とする、
請求項１又は２に記載の歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロック。
【請求項４】
前記光拡散性粒子の平均粒径が１～５０μｍであり、含有量が象牙質修復用レジン層中５
～６０質量％であることを特徴とする、請求項１～３のいずれか１項に記載の歯科ＣＡＤ
／ＣＡＭ用レジン系ブロック。
【請求項５】
樹脂マトリックスが（メタ）アクリル樹脂であることを特徴とする、請求項１～４のいず
れか１項に記載の歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロック。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、三次元座標データに基づいて切削加工機によって歯冠を作製する際に使用さ
れる歯冠作製用ブロックに関する。
【背景技術】
【０００２】
　インレー、クラウン、ブリッジ等の歯科用補綴物の作製には、従来はロストワックス鋳
造法による金属材料の鋳造や、ポーセレンや光硬化性樹脂の築盛等の方法が一般的に採用
されてきた。一方、近年では一定品質の歯科用補綴物を短時間で大量に作製する事が可能
な方法として、コンピュータを利用し三次元座標データに基づいて歯科用補綴物の設計を
行い、切削加工機を用いて歯冠修復物を作製する、ＣＡＤ／ＣＡＭシステムが適用される
例が増えている。このようなシステムでは、適当な大きさを有する直方体、円柱、ディス
ク等の形状のブロック体が供給され、これを切削加工機にセットして削りだすことで歯冠
形状や歯列形状の補綴物を得る。ブロック体の素材としては、ガラスセラミック、ジルコ
ニア、チタン、アクリル樹脂等、種々の材料が提案されている。
【０００３】
　歯冠歯列修復治療では、天然組織の色調に可能な限り近い外観を付与する事が要求され
るが、このような審美的要求を満たすためには、単一成分からなるブロック体を切削して
作製するだけでは十分でない場合も多く、これまでにも多層の色調から構成される切削用
ブロック体が提案されている。
例えば特許文献１では、異なる数層の色調を持つセラミック成形部材を開示している。複
数の層を同一ブロック状に組み合わせて成形する事によって、天然歯の透明な切縁部から
不透明な歯頚部にわたる自然な色調を再現することを可能にしている。
【０００４】
　例えば特許文献２では、複数の層の空間的配置に注目し、異なる色調の２成分界面が曲
面を描くように配置することを特徴としている。これによって、天然歯の垂直方向の再現
だけでなく、水平方向の再現性も改善したとしている。
例えば特許文献３では異なる色密度が徐々に変化する複数層からなる歯科用切削用ブロッ
クが提案されている。
【０００５】
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　これらの先行文献に示されるように、天然歯の再現性向上のために、ブロック内部の色
調構造を多層化、あるいは空間的配置に特徴を持たせる試みがなされている。また、異な
る色調の境界部が表面へ露出した場合、その美観が大きく損なわれるため、表面にいたる
境界部分を移行的に配置したり、複数の層構造を形成するなど、より厳密に設計される必
要性が生じる。このようにブロックの色調構造を多層化、複雑化するほど、１ブロックの
汎用性は低下し、術者はより多くの種類のブロックを用意しなければならなくなるといっ
た欠点が生じる。
一方、天然歯冠はその大部分を、透明で色彩の少ないエナメル質と、比較的不透明で色彩
の強い象牙質の二層から構成されており、その光学特性を模倣すること自体は難しくない
ようにも思われる。にもかかわらず、依然として外観の審美性が課題となっている原因は
、これらの異なる組織の光学的特性的なギャップが大きい事と、これらの層の境界配置を
個人差、個体差のある天然歯と完全一致させる事が困難である事に起因していると考えら
れる。ＣＡＤ／ＣＡＭのような大量生産を前提とする歯冠修復物の製造方法において、天
然歯のアナトミカルな構造を模倣する事は、生産性の向上の観点からは実質不可能と思わ
れる。
特許文献４では、異なる色調の材料をまとめてプレスする加圧プロセスを踏むことで、材
料同士の境界域で僅かながら混色を起こし、美観の改善された多色構造体の製造方法が提
案されている。この方法は、セラミックにもプラスチックにも適用可能とされている。こ
のような手法は、材料の境界部を物理的に移行的にし、光学的特性のギャップを目立ちに
くくしたものと理解される。しかし、この方法では、プレス加工前の原料の様々な性状、
例えばセラミック粉体のかさ密度やプラスチック材料の粘度や粘度温度依存性の影響を受
けやすく、界面域での混色の度合いを制御する事が困難であった。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】欧州特許第０４５５８５４号明細書
【特許文献２】特表２０１１－５２８５９７号公報
【特許文献３】国際公開第０２／０９６１２号パンフレット
【特許文献４】米国特許第６３７９５９３号明細書
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　このように、従来技術では、いくつかのＣＡＤ／ＣＡＭ用切削ブロック体が示されてお
り、該ＣＡＤ／ＣＡＭ用切削ブロック体は、エナメル質、象牙質から構成される天然歯冠
に対する色彩調和を図るため、また、ブロック体中の層と層との境界を目立たなくし美観
を良好にするために、内部の色調構造を多層化したり、各層の空間的配置を厳密に制御し
たりすることが必要であった。そのため、ブロック体の構成が複雑となり、汎用性、生産
性に劣っていた。したがって、本発明は、比較的単純な構造で汎用性と生産性に優れ、な
おかつ天然歯の美観の再現性が高い歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用切削ブロックを提供することを
目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明者は、上記問題を解決するために鋭意検討を重ねた。その結果、ブロック体を構
成する各成分の光学的特性、特に光透過性と光の内部拡散性の関連性に注目し、特定の関
係を満たす光学的特性を有する材料を組み合わせて使用することで、天然歯のアナトミカ
ルな構造を必ずしも模倣する必要がなく、上記問題を解決できることを見出し、本発明を
完成するに至った。
【０００９】
すなわち本発明は、象牙質修復用レジン層とエナメル質修復用レジン層とが積層された歯
科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックであって、
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少なくとも象牙質修復用レジン層は光拡散性粒子を含有し、
前記象牙質修復用レジン層の０．３０±０．０１ｍｍ硬化体のコントラスト比Ｃ１が０．
２～０．５であり、かつ下記式
Ｄ’１＝［｛（Ｉ２０／ｃｏｓ２０゜）＋（Ｉ７０／ｃｏｓ７０゜）｝／（２×Ｉ０×Ｃ
１）］×１００
（式中、Ｉ０、Ｉ２０、及びＩ７０は、前記歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックの厚
さ０．３０±０．０１ｍｍの板状試料に、該試料の表面に対して垂直に光を照射した場合
において、光の入射方向に対してそれぞれ、０゜、２０゜、及び７０゜の方向に透過した
光強度を意味する。）のＤ’１で定義される拡散比が３０～２００の範囲にあり、
前記エナメル質修復用レジン層の０．３０±０．０１ｍｍ硬化体のコントラスト比Ｃ２が
０．０５～０．２５であり、象牙質修復用レジン層とエナメル質修復用レジン層のコント
ラスト比の差ΔＣ１２が少なくとも０．０５以上であって、
かつ下記式
Ｄ’２＝［｛（Ｉ２０／ｃｏｓ２０゜）＋（Ｉ７０／ｃｏｓ７０゜）｝／（２×Ｉ０×Ｃ
１）］×１００
（式中、Ｉ０、Ｉ２０、及びＩ７０は、前記歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックの厚
さ０．３０±０．０１ｍｍの板状試料に、該試料の表面に対して垂直に光を照射した場合
において、光の入射方向に対してそれぞれ、０゜、２０゜、及び７０゜の方向に透過した
光強度を意味する。）のＤ’２で定義されるエナメル質修復用レジン層の拡散比が３０～
２００の範囲にある、
ことを特徴とする歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックである。

【００１０】
　本発明の好ましい一実施態様は、象牙質修復用レジン層を構成する光拡散性粒子と樹脂
マトリックスとの屈折率の差が０．０２～０．０８、好ましくは０．０２～０．０５であ
る歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックである。
【００１１】
　本発明においては、前記光拡散性粒子が無機粒子および／または無機粒子を主成分とす
る有機無機複合粒子であることが好ましい。また、樹脂マトリックスが（メタ）アクリル
樹脂であることが好ましい。また、象牙質修復用レジン層中の光拡散性粒子の平均粒径が
１～５０μｍであり、かつ象牙質修復用レジン層中の光拡散性粒子の含有量が５～６０質
量％である歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックであることが好ましい。
【発明の効果】
【００１３】
　本発明の歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用切削ブロックは、２層程度の少ない層構成で、かつ各層
の空間的配置の厳密な制御を必要としない単純な構造を有しているため汎用性と生産性に
優れており、天然歯の美観の再現性に優れた歯冠修復物を容易に作製する事が可能となる
。
【発明を実施するための形態】
【００１４】
　本発明の歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジンブロック（以下、本発明のブロックとも言う）は
、象牙質修復用レジン層とエナメル質修復用レジン層とが積層された歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ
用レジン系ブロックであって、
少なくとも象牙質修復用レジン層は光拡散性粒子を有し、前記象牙質修復用レジン層の０
．３０±０．０１ｍｍ硬化体のコントラスト比Ｃ１が０．２～０．５であり、かつ下記式
Ｄ’１＝｛（Ｉ２０／ｃｏｓ２０゜）＋（Ｉ７０／ｃｏｓ７０゜）｝／（２×Ｉ０×Ｃ１
）
（式中、Ｉ０、Ｉ２０、及びＩ７０は、前記歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックの厚
さ０．３０±０．０１ｍｍの板状試料に、該試料の表面に対して垂直に光を照射した場合
において、光の入射方向に対してそれぞれ、０゜、２０゜、及び７０゜の方向に透過した
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光強度を意味する。）のＤ’１で定義される拡散比が３０～２００の範囲にある、
ことを特徴とする。
【００１５】
　歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックとは、コンピュータ上に取得された三次元座標
データに基づいて切削加工機によって歯冠を作製する際に使用されるブロック体のことを
言う。ブロック体であればその大きさ形状に制限はなく、目的に応じたものを適宜選択し
て用いればよい。ブロック体の大きさが大きいほど、ブリッジなどのより大きい補綴物を
作製する事が可能となるが、インレーなどの小さい修復物を作製するには無駄が多い。大
きさとしては、通常５ｍｍ～１５０ｍｍの範囲から選択され、形状としては角柱状、円柱
状、ディスク状などから用途や切削装置に応じて選択される。
【００１６】
　本発明の歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックは、象牙質及びエナメル質から構成さ
れる天然歯に対する色調を調和させるため少なくとも象牙質修復用レジン層とエナメル質
修復用レジン層を含む。象牙質修復用レジン層とエナメル質修復用レジン層は本発明の歯
科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックを構成する最小限の構造要素である。象牙質修復用
レジン層はエナメル質修復用レジン層のマトリックスは樹脂で構成され、樹脂は同種でも
異種でもよい。
また、本発明のブロックは、象牙質修復用レジン層とエナメル質修復用レジン層とが積層
された構造を有するが、ここで積層とは両層の少なくとも一面同士が接触し界面を形成し
ている状態を意味する。界面は平面であっても曲面であってもよく、すなわち、両層の空
間的配置は、界面を有していれば特に限定されるものではない。
さらに、本発明の象牙質修復用レジン層、及びエナメル修復用レジン層はそれぞれを多層
化していてもよい。しかし、単層の象牙質修復用レジン層及び単層のエナメル質修復用レ
ジン層のみの場合でも本発明の条件を満足すれば、天然歯との色調適合性が高くなる。こ
の点、天然歯の色調を再現すべく多層化し、ＣＡＤ／ＣＡＭ用ブロックを作成していた従
来技術と比較し、本発明は汎用性が高く、生産性向上効果がある。したがって、本発明の
ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックは、単層の象牙質修復用レジン層と単層のエナメル質
修復用レジン層のみにより構成されることが好ましい。
【００１７】
　本発明の象牙質修復用レジン層及びエナメル質修復用レジン層に関して、天然歯の色調
を再現すべく、種々の色調パラメーター（コントラスト比、彩度等）を天然歯のものに近
づける厳密なコントロールを行わない場合でも、天然歯の色調再現性が良好となる。後述
する光拡散性粒子を少なくとも象牙質修復用レジン層に配合することにより天然歯との色
調適合性が高まるため、各層の色調パラメーターはある一定の範囲内に調整しさえすれば
よい。
【００１８】
　本発明における象牙質修復用レジン層の０．３０±０．０１ｍｍ硬化体のコントラスト
比Ｃ１は０．２～０．５である。象牙質修復用レジン層のコントラスト比をこのように制
御することで、後述する光拡散性粒子の配合を条件として天然歯との色調適合が良好とな
る。ここで、コントラスト比は、色差計を用いて、三刺激値のＹ値を背景色黒及び白で測
定し、下記式に基づいて求めた値である。黒背景としては艶消し暗箱が、白背景としては
白色標準板が使用される。
コントラスト比Ｃ＝背景色黒の場合のＹ値／背景色白の場合のＹ値
　コントラスト比が小さい場合、透明性が高すぎ、コントラスト比が大きい場合は透明性
が低すぎて、審美的な歯冠修復物が得られない。より好ましいコントラスト比Ｃ１の範囲
は、０．３～０．４である。
【００１９】
　本発明におけるエナメル質修復用レジン層の０．３０±０．０１ｍｍ硬化体のコントラ
スト比Ｃ２は特に制限されるものではないが、天然歯との色調適合性の観点から象牙質修
復用レジン層より小さい値である０．０５～０．２５である事が好ましい。コントラスト
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比が小さい場合、透明性が高すぎ、コントラスト比が大きい場合は透明性が低すぎて、審
美的な歯冠修復物を得る事が難しくなる。また、象牙質修復用レジン層とエナメル質修復
用レジン層のコントラスト比の差ΔＣ１２が０．０５以上である事が好ましい。ΔＣ１２
は、０．１～０．３の範囲である事がより好ましく、０．１５～０．３の範囲である事が
さらに好ましい。象牙質修復用レジン層とエナメル質修復用レジン層のコントラスト比が
近い場合、あたかも単一素材のブロックのような外観を示しやすくなり、２層を組み合わ
せて天然歯に近い外観を有する歯冠修復物を製造するメリットが得られにくくなるため、
コントラスト比の差は一定以上大きい事が好ましい。一般に、コントラスト比の差が大き
いと、象牙質修復用レジン層とエナメル質修復用レジン層の境界部分が明瞭に識別する事
ができるようになるため好ましくない。しかし、本発明のブロック体は、光拡散性粒子を
有しているため象牙質修復用レジン層とエナメル質修復用レジン層のコントラスト比の差
が大きい場合にも、その境界部分をほとんど識別する事ができず、より自然で審美的な外
観を付与する事ができるという、著しい効果がある点でも非常に有益である。さらに、本
発明の象牙質修復用レジン層、及びエナメル修復用レジン層は、実際の天然歯の象牙質や
エナメル質のコントラスト比Ｃを必ずしも再現したものでなくてもよい。一般的な天然歯
エナメル質のコントラスト比はおよそ０．２、一般的な天然歯象牙質のコントラスト比は
およそ０．３といわれており、その差ΔＣ１２は個人差もあるが約０．１である。しかし
、人工的材料によって天然歯を再現する場合は、切端部の透明感を強調したり支台の色調
を遮蔽したりする目的で、両者のコントラスト比の差を敢えて大きくする場合があり、そ
のほうが審美的な外観を得ることができる場合がある。このような場合においても、本発
明のレジン系ブロックは、その境界部分をほとんど識別する事ができず、より自然で審美
的な外観を付与する事ができるという、著しい効果がある点でも非常に有益である。
【００２０】
　コントラスト比の調整は、顔料の添加やその配合比の増減によって調整することができ
る。亜鉛華、酸化チタン等の白色顔料の配合量によって調整を行うのが、他の色の因子例
えば色相や彩度へ及ぼす影響が少ないことから好ましい。
【００２１】
　本発明の歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックは象牙質修復用レジン層とエナメル質
修復用レジン層とからなる。天然歯は、透明性の高いエナメル質と比較的不透明で色味の
ある象牙質から構成され、切端部ほど色味が少なく透明感があり、歯頸部ほど色味が濃く
なっている。象牙質修復用レジン層の好適なＬ＊、ａ＊、ｂ＊の範囲は、Ｌ＊は７０～９
０、ａ＊は－５．０～５．０、ｂ＊は５～３０であり、エナメル質修復用レジン層の好適
なＬ＊、ａ＊、ｂ＊の範囲は、Ｌ＊は８０～９０、ａ＊は－５．０～１．０、ｂ＊は０．
０～７．０である。このような天然歯のおおよその外観を表現するためには、少なくとも
２層を組み合わせてブロックを予め調整しておく必要があり、本発明のブロックは異なる
２種類の色の層を組み合わせてなる。ここで、色が異なるとは、白背景で測定したＬ＊ａ
＊ｂ＊表色系における象牙質修復用レジン層の彩度Ｓ１とエナメル質修復用レジン層の彩
度Ｓ２の彩度差ΔＳ（Ｓ１－Ｓ２）が２～２５であることを意味する。ΔＳの好ましい範
囲は５～２０であり、更に好適な範囲は７～１５である。ΔＳが大きすぎても小さすぎて
も、天然歯と調和した良好な外観の歯冠修復物を得る事ができない。ここで、ΔＳは色差
計を用いて測定されるＬ＊ａ＊ｂ＊を元に以下の式によって算出される。
Ｓ１＝√（ａ＊１　２＋ｂ＊１　２）、Ｓ２＝√（ａ＊２　２＋ｂ＊２　２）
ΔＳ＝Ｓ１－Ｓ２
ここに、ａ＊１、ａ＊２はそれぞれ象牙質修復用レジン層、エナメル質修復用レジン層の
白背景でのａ＊値を、ｂ＊１、ｂ＊２はそれぞれ象牙質修復用レジン層、エナメル質修復
用レジン層の白背景でのｂ＊値を表す。白背景としては標準白板が使用される。
【００２２】
　本発明の象牙質修復用レジン層、エナメル質修復用レジン層およびそれ以外の第三層な
どの任意の構成成分の色は、顔料の添加やその配合量を変更することによって調整する事
ができる。使用する顔料の種類は特に限定されるものではない。具体例を挙げれば、黄鉛
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、亜鉛鉛、バリウム黄等のクロム酸塩；紺青等のフェロシアン化物；銀朱、カドミウム黄
、硫化亜鉛、アンチモン白、カドミウムレッド等の硫化物；硫酸バリウム、硫酸亜鉛、硫
酸ストロンチウム等の硫酸塩；亜鉛華、酸化チタン、酸化ジルコニウム、ベンガラ、鉄黒
、酸化クロム等の酸化物；水酸化アルミニウム等の水酸化物；ケイ酸カルシウム、群青等
のケイ酸塩；カーボンブラック、グラファイト等の炭素等、ナフトールグリーンＢ、ナフ
トールグリーンＹ等のニトロソ系顔料；ナフトールＳ、リソールファストイエロー２Ｇ等
のニトロ系顔料、パーマネントレッド４Ｒ、ブリリアントファストスカーレット、ハンザ
イエロー、ベンジジンイエロー等の不溶性アゾ系顔料；リソールレッド、レーキレッドＣ
、レーキレッドＤ等の難溶性アゾ系顔料；ブリリアントカーミン６Ｂ、パーマネントレッ
ドＦ５Ｒ、ピグメントスカーレット３Ｂ、ボルドー１０Ｂ等の可溶性アゾ系顔料；フタロ
シアニンブルー、フタロシアニングリーン、スカイブルー等のフタロシアニン系顔料；ロ
ーダミンレーキ、マラカイトグリーンレーキ、メチルバイオレットレーキ等の塩基性染料
系顔料；ピーコックブルーレーキ、エオシンレーキ、キノリンイエローレーキ等の酸性染
料系顔料等が挙げられる。これらの顔料は単独でまたは複数を組み合わせて用いることが
できる。
【００２３】
　本発明のブロックにおける象牙質修復用レジン層とエナメル質修復用レジン層の体積比
は特に制限されない。象牙質修復用レジン層は、エナメル質修復用レジン層よりも大きな
体積比を有している事が、切削加工後の歯冠修復物が天然歯との外観の調和が得られるよ
うに設計しやすくなるという点で好ましい。ブロック全体に対する象牙質修復用レジン層
の体積比が５１～９０％であることが好ましく、６１～８０％であることがより好ましい
。これは、一般的な天然歯における象牙質の割合がエナメル質に対して大きいことと、光
拡散性粒子を含む象牙質修復用レジン層が多い方が本発明の効果が高くなることに起因す
ると考えられる。ここで、象牙質修復用レジン層の体積比とは、象牙質修復用レジン層の
体積のブロック全体の体積に対する割合（１００×象牙質修復用レジン層の体積／ブロッ
ク全体の体積）をいい、エナメル質修復用レジン層の体積比とは、エナメル質修復用レジ
ン層の体積のブロック全体の体積に対する割合（１００×エナメル質修復用レジン層の体
積／ブロック全体の体積）をいう。一方、エナメル質修復用レジン層の好ましい体積比は
ブロック全体の１０～４９％、より好ましくは２０～３９％である。
【００２４】
　体積比は、象牙質修復用レジン層、エナメル質修復用レジン層の計量値によって調整す
る事が可能である。例えば、象牙質修復用レジン層とエナメル質修復用レジン層のみから
構成されるブロックにおいて成形を行う金型内部の容量をＶとした場合に、象牙質修復用
レジン層の計量容積をｖ１とし、エナメル質修復用レジン層の計量容積をＶ－ｖ１とし、
このときの各体積比が上記好適な範囲に含まれるように調整すればよい。
【００２５】
　本発明の象牙質修復用レジン層は樹脂マトリックス及び光拡散性粒子を含み、下記式Ｄ
’１で定義される拡散比が３０～２００の範囲にあることを特徴とする。
Ｄ’１＝［｛（Ｉ２０／ｃｏｓ２０゜）＋（Ｉ７０／ｃｏｓ７０゜）｝／（２×Ｉ０×Ｃ
１）］×１００
（式中、Ｉ０、Ｉ２０、及びＩ７０は、前記歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックの厚
さ０．３０±０．０１ｍｍの板状試料に、該試料の表面に対して垂直に光を照射した場合
において、光の入射方向に対してそれぞれ、０゜、２０゜、及び７０゜の方向に透過した
光強度を意味する。）
　本発明のＣＡＤ／ＣＡＭ用レジンブロックでは、天然歯の色調、すなわち、象牙質とエ
ナメル質との色調適合性を向上させるべく、象牙質修復用レジン層の色、コントラスト比
、エナメル質修復用レジン層の色を調整している。しかし、コントラスト比と色（彩度）
の調整だけでは、天然歯の色調を十分再現できず、また、象牙質修復用レジン層とエナメ
ル質修復用レジン層の境界が移行的ではなく、境界部分が目立ってしまい、審美性に劣っ
てしまう。したがって、本発明では、コントラスト比、色に加え、象牙質修復用レジン層
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の拡散比を適切に制御することを最大の特徴とする。象牙質修復用レジン層に光拡散性粒
子を含有させる事によって本発明の効果が達成される理由については明らかではないが、
発明者は以下のように考えている。天然歯と同様に、本発明のＣＡＤ／ＣＡＭ用レジンブ
ロックにおいてより色調に重要な影響を及ぼしているのは、彩度が高い象牙質修復用レジ
ン層である。光拡散性粒子はそれらが存在する層の色情報をより多く観測者へ反射する性
質を有しているため、本発明のＣＡＤ／ＣＡＭ用レジンブロックにおいても、象牙質修復
用レジン層へ光拡散性粒子を配合させたほうが高い効果が得られるものと推測される。ま
た、天然歯における象牙質の光拡散特性と類似しているという別の理由も存在すると考え
られる。

【００２６】
　これらを適切に制御することで、象牙質、エナメル質からなる天然歯との色調適合性が
良好で、かつ境界部分が目立たず、審美性のすぐれた材料となる。拡散比が３０未満の場
合及び２００より大きい場合、本発明の効果である天然歯の美観の再現性に優れた歯冠修
復物を得る事ができない。本発明の効果の発現機構は不明だが、拡散比を本発明の範囲に
調整することによって、本発明のＣＡＤ／ＣＡＭ用レジンブロックに入射した光が境界付
近で様々な方向に拡散反射することで境界を目立たなくする効果が発現するものと予想さ
れる。
【００２７】
　拡散比Ｄ’とは、対象物質に入射した透過光の光の広がり度合いを表す指標である拡散
度Ｄを、透明性の指標であるコントラスト比Ｃで除した値である。発明者らの検討によれ
ば、本発明の効果を得るためには単に拡散度Ｄで示される数値を一定の範囲とするのみで
は不十分であり、新たに導かれた指標である拡散比Ｄ’で規定される特定の組成物を使用
する事が本発明における重要な点であることを見出した。拡散度Ｄは対象物質の透明性の
大小によって影響を受け、透明性が高いほど正透過光の強さを表す数値Ｉ０が大きくなる
ことによって拡散度Ｄが小さくなる傾向にあり、一方で透明性が低いほどＩ０が小さくな
ることによって拡散度Ｄが大きくなる傾向にある。よって、Ｄ’の数値自体に化学的な根
拠は無いものの、拡散度Ｄを透明性の指標であるコントラスト比Ｃによって除し補正をか
けることで、透明性の影響を極力排除しつつ、対象物質の光学的特性の適正に見積もる事
ができる。
【００２８】
　拡散度Ｄの測定にはゴニオフォトメーターを用いる。条件は試験片厚さ０．３±０．０
１ｍｍで行う。拡散比のより好適な範囲は４０～１５０であり、更に好適な範囲は７５～
１２５である。拡散比の調整は、選択する樹脂マトリックスや光拡散性粒子の種類、及び
光拡散性粒子の配合量によって行う事ができ、具体的には、光拡散性粒子の配合量が大き
いほど、また、光拡散性粒子の屈折率と樹脂マトリックスの屈折率との差が大きいほど拡
散比を高くする事ができる。
【００２９】
　本発明のエナメル質修復用レジン層の拡散比Ｄ’２値は特に規定されないが、より高い
審美性を有するブロックとするためには、拡散比Ｄ’２が３０～２００、より好ましくは
４０～１５０の範囲にあることが好ましい。象牙質修復用レジン層の色、コントラスト比
、拡散比を適切に調整すると同時に、エナメル質修復用レジン層の拡散比をこのように制
御することで、天然歯との色調適合性の向上効果、象牙質修復用レジン層とエナメル質修
復用レジン層との境界を移行的にし目立たなくするといった効果が極めて良好に発揮され
る。
Ｄ’２は以下の式によって求める事ができる。
Ｄ’２＝［｛（Ｉ２０／ｃｏｓ２０゜）＋（Ｉ７０／ｃｏｓ７０゜）｝／（２×Ｉ０×Ｃ
２）］×１００
（式中、Ｉ０、Ｉ２０、及びＩ７０は、前記歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックの厚
さ０．３０±０．０１ｍｍの板状試料に、該試料の表面に対して垂直に光を照射した場合
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において、光の入射方向に対してそれぞれ、０゜、２０゜、及び７０゜の方向に透過した
光強度を意味する。）
　本発明の歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックに用いられる樹脂マトリックスとして
は、本発明の要件を満たすレジン系材料が特に制限無く選択される。レジン系材料として
は、熱可塑性樹脂であっても、熱硬化性樹脂であってもよく、重合性単量体を含んでなる
硬化性組成物を重合硬化して得られる樹脂でもよい。本発明の効果を得るためには、透明
性が高い樹脂が好適に使用され、具体的に例示すれば、ポリエチレン、ポリプロピレン、
ポリスチレン、ポリメタクリレート、ポリアクリレート、ポリカーボネート、ポリサルホ
ン、ポリエーテルサルホン、ポリフェニレンスルファイド、ポリアミド、ポリエステル、
エポキシ樹脂、ウレタン樹脂、ウレア樹脂、フェノール樹脂などが挙げられるが、生体安
全性や高い透明性が得られる事から、ポリメタクリレートやポリアクリレート等の（メタ
）アクリル樹脂を用いる事が好ましい。

【００３０】
　本発明の歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用レジン系ブロックの象牙質修復用レジン層は、光拡散性
粒子と樹脂マトリックスとを含有してなり、該光拡散性粒子の平均粒径が１～５０μｍで
あり、かつ象牙質修復用レジン層中の光拡散性粒子の含有量が５～６０質量％であること
が好ましい。
【００３１】
　本発明における光拡散性粒子とは、材料に光拡散性を付与する機能を有する粒子であり
、平均粒径が１～５０ミクロンであり、粒子自体が透明であり、２５度における屈折率が
樹脂マトリックスの屈折率と少なくとも０．０１異なる粒子を指す。該光拡散性粒子に特
に制限は無く、無機粒子、有機粒子、有機無機複合粒子のいずれも使用する事ができる。
粒子自体の透明性が高い事が好ましく、無機粒子としては、シリカ、ガラス、シリカ系複
合酸化物、それらの凝集体等、有機粒子としては、ポリメチルメタクリレート等のアクリ
ル系樹脂、ポリスチレン、ポリカーボネート等、有機無機複合粒子としては、上記の無機
粒子および有機粒子に用いられる材料を複合化して得られる粒子、例えばシリカ分散メタ
クリル等が好適に使用される。有機無機複合粒子としては無機粒子を主成分とする有機無
機複合粒子が好ましい。本発明のブロックの機械的物性が高くなることから、無機粒子、
および／または有機無機複合粒子を用いる事がより好ましい。無機粒子を用いた場合、材
料の摩耗性、熱膨張性、吸水性、溶解性を抑制する事ができ、機械的強度も高くする事が
できる。また、有機無機複合粒子を用いた場合、小さい粒子径の無機粒子を使用しながら
、より大きな粒子を調整する事が可能になるため、高い研磨性、光沢性、表面滑沢性が得
られながら、本発明の効果である高い光拡散比を得る事が容易にする事ができる。
【００３２】
　光拡散性粒子は耐熱性が高いものが好ましい。熱可塑性樹脂の場合、溶融温度が２００
℃以上であることが好ましい。また、架橋型の樹脂が好適に用いられる。
【００３３】
　該光拡散性粒子の平均粒子径は１～５０ミクロンである。平均粒子径は、粒度分布計を
用いて測定する事ができ、体積％のＤ５０値から得られる値である。より好ましい平均粒
子径は６－２０ミクロンである。平均粒子径が大きすぎても小さすぎても、高い審美的外
観を得る事が難しくなる。また、該光拡散性粒子の粒子のバラツキ、すなわち粒度分布は
できるだけ狭いものが好ましく、粒子径の変動係数が７０％以下のものが好ましい。さら
に、粒子径の変動係数は、好ましくは３０％以下であり、最も好ましくは１０％以下のも
のが好適である。　
粒子形状としては、球状、略球状、不定形、半球状、レンズ状、凹形状、マッシュルーム
形状、凝集状、クラスター状、ディンプル状など種々の形状のものが使用可能である。よ
り高い光拡散効果を示すことから、球状、略球状、半球状のものが好ましい。
【００３４】
　光拡散性粒子の屈折率は、後述する樹脂マトリックスの屈折率と異なり、両者の屈折率
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の差ｎＤが、０．０１以上であり、０．０２～０．０８である事がより好ましく、０．０
２～０．０５である事がもっとも好ましい。本発明ではこのように、光拡散性粒子と樹脂
マトリックスとの屈折率差を制御することが天然歯の色調を再現する観点から重要である
。屈折率はアッベ型屈折率計によって２５℃の環境で測定する事ができる。屈折率差が大
きいほど光拡散効果が高くなるが、コントラスト比が低くなり不透明になる傾向にあるた
め、屈折率差が大きすぎても好ましくない。また、屈折率差が小さすぎると光拡散効果を
得る事が難しくなる。
【００３５】
　ここで、光拡散性粒子として有機無機複合粒子を用いた場合、有機無機複合粒子自体の
透明性を高くし、本発明のブロックの設計を容易にする観点から、該有機成分と該無機成
分の屈折率差は小さいほど好ましく、ΔｎＤが０．０２以下、より好ましくは０．０１以
下である事が好ましい。有機無機複合粒子全体の屈折率は、液浸法により最も高い透明性
が得られる屈折率によって求める事ができる。
【００３６】
　光拡散性粒子の配合量は、象牙質修復用レジン層全体に対して、５～６０質量％である
事が好ましい。より好ましい配合量の範囲は、１０～３０質量％である。光拡散性粒子が
少ない場合、光拡散効果が十分得られない。光拡散性粒子が多い場合、機械的物性が低下
する恐れがある。
【００３７】
　光拡散性粒子は樹脂マトリックスとのなじみを改善したり、化学的結合を生じさせため
に、表面処理を行う事ができる。具体的には、γメタクリロイロキシプロピルトリメトキ
シシラン等のシランカップリング剤が好適に使用できる。
【００３８】
　本発明における樹脂マトリックスとは、光拡散性粒子が分散する分散媒としての役割を
持つ成分である。樹脂マトリックスとしては、樹脂であれば特に制限が無く、熱可塑性樹
脂、熱硬化性樹脂いずれも使用する事ができるが、透明性が高い樹脂が好ましい。具体的
には、ポリメチルメタクリレートなどのアクリル樹脂、ポリスチレン、ポリアミド、ポリ
カーボネート、ポリエチレンテレフタレートなどのポリエステル樹脂、メチルメタクリレ
ート・ブタジエン・スチレン樹脂、アクリロニトリル・ブタジエン・スチレン樹脂、シク
ロオレフィンポリマー、エポキシ樹脂、オキセタン樹脂、あるいはこれらのコポリマーが
好適に使用される。特に安全性や高い透明性、屈折率コントロールが容易であることから
、アクリル樹脂、エポキシ樹脂、オキセタン樹脂が好適に使用される。
【００３９】
　樹脂マトリックスとしては、光拡散性粒子を容易に分散させるために、光拡散性粒子を
混合する工程においては流動性を示すものが好ましい。また、樹脂マトリックスを製造す
るための重合性単量体に光拡散性粒子を分散させておき、重合性単量体を重合硬化するこ
とによって、本発明の象牙質修復用レジン層、エナメル質修復用レジン層および第三成分
などのその他任意の成分を得ても良い。
【００４０】
　上記重合性単量体としては、特に限定されず、ラジカル重合性単量体やエポキシ化合物
、オキセタン化合物などのカチオン重合性単量体などが挙げられる。ラジカル重合性単量
体としては、重合性の良さなどから、（メタ）アクリレート系の単量体が好適に用いられ
る。当該（メタ）アクリレート系の重合性単量体を具体的に例示すると、次に示すものが
挙げられる。
（Ａ１）単官能ラジカル重合性単量体
メチル（メタ）アクリレート、エチル（メタ）アクリレート、ｎ－ブチル（メタ）アクリ
レート、２－エチルヘキシル（メタ）アクリレート、ｎ－ラウリル（メタ）アクリレート
、ｎ－ステアリル（メタ）アクリレート、テトラフルフリル（メタ）アクリレート、グリ
シジル（メタ）アクリレート、メトキシエチレングリコール（メタ）アクリレート、メト
キシジエチレングリコール（メタ）アクリレート、メトキシートリエチレングリコール（
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メタ）アクリレート、メトキシポリエチレングリコール（メタ）アクリレート、エトキシ
エチレングリコール（メタ）アクリレート、エトキシジエチレングリコール（メタ）アク
リレート、エトキシトリエチレングリコール（メタ）アクリレート、エトキシポリエチレ
ングリコール（メタ）アクリレート、フェノキシエチレングリコール（メタ）アクリレー
ト、フェノキシジエチレングリコール（メタ）アクリレート、フェノキシトリエチレング
リコール（メタ）アクリレート、フェノキシポリエチレングリコール（メタ）アクリレー
ト、シクロヘキシル（メタ）アクリレート、ベンジル（メタ）アクリレート、イソボロニ
ル（メタ）アクリレート、トリフルオロエチル（メタ）アクリレートなど、酸性基を有す
る単官能重合性単量体としては、（メタ）アクリル酸、Ｎ－（メタ）アクリロイルグリシ
ン、Ｎ－（メタ）アクリロイルアスパラギン酸、Ｎ－（メタ）アクリロイル－５－アミノ
サリチル酸、２－（メタ）アクリロイルオキシエチルハイドロジェンサクシネート、２－
（メタ）アクリロイルオキシエチルハイドロジェンフタレート、２－（メタ）アクリロイ
ルオキシエチルハイドロジェンマレート、６－（メタ）アクリロイルオキシエチルナフタ
レン－１，２，６－トリカルボン酸、Ｏ－（メタ）アクリロイルチロシン、Ｎ－（メタ）
アクリロイルチロシン、Ｎ－（メタ）アクリロイルフェニルアラニン、Ｎ－（メタ）アク
リロイル－ｐ－アミノ安息香酸、Ｎ－（メタ）アクリロイル－ｏ－アミノ安息香酸、ｐ－
ビニル安息香酸、２－（メタ）アクリロイルオキシ安息香酸、３－（メタ）アクリロイル
オキシ安息香酸、４－（メタ）アクリロイルオキシ安息香酸、Ｎ－（メタ）アクリロイル
－５－アミノサリチル酸、Ｎ－（メタ）アクリロイル－４－アミノサリチル酸などおよび
これらの化合物のカルボキシル基を酸無水物基化した化合物、１１－（メタ）アクリロイ
ルオキシウンデカン－１，１－ジカルボン酸、１０－（メタ）アクリロイルオキシデカン
－１，１－ジカルボン酸、１２－（メタ）アクリロイルオキシドデカン－１，１－ジカル
ボン酸、６－（メタ）アクリロイルオキシヘキサン－１，１－ジカルボン酸、２－（メタ
）アクリロイルオキシエチル－３’－メタクリロイルオキシ－２’－（３，４－ジカルボ
キシベンゾイルオキシ）プロピルサクシネート、４－（２－（メタ）アクリロイルオキシ
エチル）トリメリテートアンハイドライド、４－（２－（メタ）アクリロイルオキシエチ
ル）トリメリテート、４－（メタ）アクリロイルオキシエチルトリメリテート、４－（メ
タ）アクリロイルオキシブチルトリメリテート、４－（メタ）アクリロイルオキシヘキシ
ルトリメリテート、４－（メタ）アクリロイルオキシデシルトリメリテート、４－（メタ
）アクリロイルオキシブチルトリメリテート、６－（メタ）アクリロイルオキシエチルナ
フタレン－１，２，６－トリカルボン酸無水物、６－（メタ）アクリロイルオキシエチル
ナフタレン－２，３，６－トリカルボン酸無水物、４－（メタ）アクリロイルオキシエチ
ルカルボニルプロピオノイル－１，８－ナフタル酸無水物、４－（メタ）アクリロイルオ
キシエチルナフタレン－１，８－トリカルボン酸無水物、９－（メタ）アクリロイルオキ
シノナン－１，１－ジカルボン酸、１３－（メタ）アクリロイルオキシトリデカン－１，
１－ジカルボン酸、１１－（メタ）アクリルアミドウンデカン－１，１－ジカルボン酸、
２－（メタ）アクリロイルオキシエチルジハイドロジェンフォスフェート、２－（メタ）
アクリロイルオキシエチルフェニルハイドロジェンフォスフェート、１０－（メタ）アク
リロイルオキシデシルジハイドロジェンフォスフェート、６－（メタ）アクリロイルオキ
シヘキシルジハイドロジェンフォスフェート、２－（メタ）アクリロイルオキシエチル－
２－ブロモエチルハイドロジェンフォスフェート、２－（メタ）アクリルアミドエチルジ
ハイドロジェンフォスフェート、２－（メタ）アクリルアミド－２－メチルプロパンスル
ホン酸、１０－スルホデシル（メタ）アクリレート、３－（メタ）アクリロキシプロピル
－３－ホスホノプロピオネート、３－（メタ）アクリロキシプロピルホスホノアセテート
、４－（メタ）アクリロキシブチル－３－ホスホノプロピオネート、４－（メタ）アクリ
ロキシブチルホスホノアセテート、５－（メタ）アクリロキシペンチル－３－ホスホノプ
ロピオネート、５－（メタ）アクリロキシペンチルホスホノアセテート、６－（メタ）ア
クリロキシヘキシル－３－ホスホノプロピオネート、６－（メタ）アクリロキシヘキシル
ホスホノアセテート、１０－（メタ）アクリロキシデシル－３－ホスホノプロピオネート
、１０－（メタ）アクリロキシデシルホスホノアセテート、２－（メタ）アクリロキシエ
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チル－フェニルホスホネート、２－（メタ）アクリロイルオキシエチルホスホン酸、１０
－（メタ）アクリロイルオキシデシルホスホン酸、Ｎ－（メタ）アクリロイル－ω－アミ
ノプロピルホスホン酸、２－（メタ）アクリロイルオキシエチルフェニルハイドロジェン
ホスフェート、２－（メタ）アクリロイルオキシエチル－２’－ブロモエチルハイドロジ
ェンホスフェート、２－（メタ）アクリロイルオキシエチルフェニルホスホネートなど、
水酸基を有する単官能重合性単量体としては、２－ヒドロキシエチル（メタ）アクリレー
ト、３－ヒドロキシプロピル（メタ）アクリレート、４－ヒドロキシブチル（メタ）アク
リレート、６－ヒドロキシヘキシル（メタ）アクリレート、１０－ヒドロキシデシル（メ
タ）アクリレート、プロピレングリコールモノ（メタ）アクリレート、グリセロールモノ
（メタ）アクリレート、エリスリトールモノ（メタ）アクリレート、Ｎ－メチロール（メ
タ）アクリルアミド、Ｎ－ヒドロキシエチル（メタ）アクリルアミド、Ｎ、Ｎ－（ジヒド
ロキシエチル）（メタ）アクリルアミドなどを挙げることができる。
（Ａ２）二官能ラジカル重合性単量体
２，２－ビス（メタクリロイルオキシフェニル）プロパン、２，２－ビス（４－メタクリ
ロイルオキシエトキシフェニル）プロパン、２，２－ビス〔４－（３－メタクリロイルオ
キシ）－２－ヒドロキシプロポキシフェニル〕プロパン、２，２－ビス（４－メタクリロ
イルオキシフェニル）プロパン、２，２－ビス（４－メタクリロイルオキシポリエトキシ
フェニル）プロパン、２，２－ビス（４－メタクリロイルオキシジエトキシフェニル）プ
ロパン、２，２－ビス（４－メタクリロイルオキシテトラエトキシフェニル）プロパン、
２，２－ビス（４－メタクリロイルオキシペンタエトキシフェニル）プロパン、２，２－
ビス（４－メタクリロイルオキシジプロポキシフェニル）プロパン、２（４－メタクリロ
イルオキシジエトキシフェニル）－２（４－メタクリロイルオキシジエトキシフェニル）
プロパン、２（４－メタクリロイルオキシジエトキシフェニル）－２（４－メタクリロイ
ルオキシジトリエトキシフェニル）プロパン、２（４－メタクリロイルオキシジプロポキ
シフェニル）－２－（４－メタクリロイルオキシトリエトキシフェニル）プロパン、２，
２－ビス（４－メタクリロイルオキシプロポキシフェニル）プロパン、２，２－ビス（４
－メタクリロイルオキシイソプロポキシフェニル）プロパン、およびこれらのメタクリレ
ートに対応するアクリレート；２－ヒドロキシエチルメタクリレート、２－ヒドロキシプ
ロピルメタクリレート、３－クロロ－２－ヒドロキシプロピルメタクリレート等のメタク
リレート、あるいはこれらのメタクリレートに対応するアクリレートのような－ＯＨ基を
有するビニルモノマーと、ジイソシアネートメチルベンゼン、４，４‘－ジフェニルメタ
ンジイソシアネートのような芳香族基を有するジイソシアネート化合物との付加から得ら
れるジアダクトなど、エチレングリコールジメタクリレート、ジエチレングリコールジメ
タクリレート、トリエチレングリコールジメタクリレート、ブチレングリコールジメタク
リレート、ネオペンチルグリコールジメタクリレート、プロピレングリコールジメタクリ
レート、１，３－ブタンジオールジメタクリレート、１，４－ブタンジオールジメタクリ
レート、１，６－ヘキサンジオールジメタクリレート、およびこれらのメタクリレートに
対応するアクリレート；２－ヒドロキシエチルメタクリレート、２－ヒドロキシプロピル
メタクリレート、３－クロロ－２－ヒドロキシプロピルメタクリレートなどのメタクリレ
ートあるいはこれらのメタクリレートに対応するアクリレートのような－ＯＨ基を有する
ビニルモノマーと、ヘキサメチレンジイソシアネート、トリメチルヘキサメチレンジイソ
シアネート、ジイソシアネートメチルシクロヘキサン、イソフォロンジイソシアネート、
メチレンビス（４－シクロヘキシルイソシアネート）のようなジイソシアネート化合物と
の付加から得られるジアダクト、たとえば、１，６－ビス（メタクリルエチルオキシカル
ボニルアミノ）－２，２－４－トリメチルヘキサン；酸性基を含むものとして、無水アク
リル酸、無水メタクリル酸、１，２－ビス（３－メタクリロイルオキシ－２－ヒドロキシ
プロポキシ）エチル、ジ（２－メタクリロイルオキシプロピル）フォスフェート、ジ〔２
－（メタ）アクリロイルオキシエチル〕ハイドロジェンホスフェート、ジ〔４－（メタ）
アクリロイルオキシブチル〕ハイドロジェンホスフェート、ジ〔６－（メタ）アクリロイ
ルオキシヘキシル〕ハイドロジェンホスフェート、ジ〔８－（メタ）アクリロイルオキシ
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オクチル〕ハイドロジェンホスフェート、ジ〔９－（メタ）アクリロイルオキシノニル〕
ハイドロジェンホスフェート、ジ〔１０－（メタ）アクリロイルオキシデシル〕ハイドロ
ジェンホスフェート、１，３－ジ（メタ）アクリロイルオキシプロピル－２－ジハイドロ
ジェンホスフェートなどを挙げることができる。
（Ａ３）三官能ラジカル重合性単量体
トリメチロールプロパーントリ（メタ）アクリレート、トリメチロールエタントリ（メタ
）アクリレート、ペンタエリスリトールトリ（メタ）アクリレート、ジペンタエリスリト
ールトリ（メタ）アクリレート、エトキシ化トリメチロールプロパーントリ（メタ）アク
リレート、プロポキシ化トリメチロールプロパーントリ（メタ）アクリレート、トリス（
２－（メタ）アクリロキシエチルイソシアヌレート）などを挙げることができる。
（Ａ４）四官能ラジカル重合性単量体
ペンタエリスリトールテトラ（メタ）アクリレート、エトキシ化ペンタエリスリトールテ
トラ（メタ）アクリレート、プロポキシ化ペンタエリスリトールテトラ（メタ）アクリレ
ート、エトキシ化ジトリメチロールプロパーンテトラ（メタ）アクリレートなどのテトラ
（メタ）アクリレート化合物、ヘキサメチルジイソシアネート、トリメチルヘキサメチレ
ンジイソシアネート、ジイソシアネートメチルシクロヘキサンのようなジイソシナネート
の間に脂肪族を有するジイソシアネート化合物などを好適に用いることができる。
【００４１】
　なお、上記のラジカル重合性単量体は、すべて単独で、もしくは組み合わせて使用する
ことができる。
【００４２】
　また、重合性単量体を重合硬化させるためには、重合触媒を用いるのが好ましい。硬化
性組成物の重合方法には、紫外線、可視光線等の光エネルギーによる反応（以下、光重合
という）、過酸化物と促進剤との化学反応によるもの、加熱によるもの等があり、採用す
る重合方法に応じて下記に示す各種重合開始剤を適宜選択して使用すればよい。
【００４３】
　例えば、光重合開始剤としては、ベンゾインメチルエーテル、ベンゾインエチルエーテ
ル、ベンゾインイソプロピルエーテルなどのベンゾインアルキルエーテル類、ベンジルジ
メチルケタール、ベンジルジエチルケタールなどのベンジルケタール類、ベンゾフェノン
、４，４’－ジメチルベンゾフェノン、４－メタクリロキシベンゾフェノンなどのベンゾ
フェノン類、ジアセチル、２，３－ペンタジオンベンジル、カンファーキノン、９，１０
－フェナントラキノン、９，１０－アントラキノンなどのα－ジケトン類、２，４－ジエ
トキシチオキサンソン、２－クロロチオキサンソン、メチルチオキサンソン等のチオキサ
ンソン化合物、ビス－（２，６－ジクロロベンゾイル）フェニルホスフィンオキサイド、
ビス－（２，６－ジクロロベンゾイル）－２，５－ジメチルフェニルホスフィンオキサイ
ド、ビス－（２，６－ジクロロベンゾイル）－４－プロピルフェニルホスフィンオキサイ
ド、ビス－（２，６－ジクロロベンゾイル）－１－ナフチルホスフィンオキサイド、２，
４，６－トリメチルベンゾイルジフェニルホスフィンオキサイド、ビス（２，４，６－ト
リメチルベンゾイル）―フェニルホスフィンオキサイドなどのアシルホスフィンオキサイ
ド類等を使用することができる。
【００４４】
　なお、光重合開始剤には、しばしば還元剤が添加されるが、その例としては、２－（ジ
メチルアミノ）エチルメタクリレート、４－ジメチルアミノ安息香酸エチル、Ｎ－メチル
ジエタノールアミンなどの第３級アミン類、ラウリルアルデヒド、ジメチルアミノベンズ
アルデヒド、テレフタルアルデヒドなどのアルデヒド類、２－メルカプトベンゾオキサゾ
ール、１－デカンチオール、チオサルチル酸、チオ安息香酸などの含イオウ化合物などを
挙げることができる。
【００４５】
　また、熱重合開始剤としては、例えば、ベンゾイルパーオキサイド、ｐ－クロロベンゾ
イルパーオキサイド、ｔｅｒｔ－ブチルパーオキシ－２－エチルヘキサノエート、ｔｅｒ
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ｔ－ブチルパーオキシジカーボネート、ジイソプロピルパーオキシジカーボネート等の過
酸化物、アゾビスイソブチロニトリル等のアゾ化合物、トリブチルボラン、トリブチルボ
ラン部分酸化物、テトラフェニルホウ酸ナトリウム、テトラキス（ｐ－フロルオロフェニ
ル）ホウ酸ナトリウム、テトラフェニルホウ酸トリエタノールアミン塩等のホウ素化合物
、５－ブチルバルビツール酸、１－ベンジル－５－フェニルバルビツール酸等のバルビツ
ール酸類、ベンゼンスルフィン酸ナトリウム、ｐ－トルエンスルフィン酸ナトリウム等の
スルフィン酸塩類等が挙げられる。
【００４６】
　これら重合開始剤は、単独で用いても、２種以上を混合して使用してもよい。重合開始
剤の配合量は、樹脂マトリックス１００質量部に対して０．０１～５質量部であることが
好ましい。
【００４７】
　本発明の象牙質修復用レジン層としては、光拡散性粒子と樹脂マトリックスのほかに、
任意の成分を含有する事ができる。例えば、充填材、重合開始剤、重合禁止剤、蛍光剤、
紫外線吸収剤、酸化防止剤、顔料、抗菌剤、Ｘ線造影剤などが挙げられる。
【００４８】
　充填材は、本発明のブロックにおける機械的強度の向上、耐磨耗性の向上、熱膨張係数
の低減、吸水性、溶解性の低減などの観点から配合される。
【００４９】
　該充填材としては、光拡散性を有しないものであれば、公知の充填材が制限なく使用で
き、無機粒子および有機粒子、有機無機複合粒子のいずれを用いてもよいが、通常は無機
充填材が用いられる。こうした無機充填材としては、具体的には、非晶質シリカ、シリカ
ージルコニア、シリカーチタニア、シリカーチタニア酸化バリウム、シリカーチタニアー
ジルコニア、石英、アルミナ、ガラスなどの球形状粒子あるいは不定形状粒子を挙げるこ
とができる。このうち、シリカとジルコニア、シリカとチタニア、またはシリカと酸化バ
リウムとを主な構成成分とする複合酸化物が、高いＸ線造影性を有するため好ましく使用
される。また、充填材の形状は、球形状であるのが、耐摩耗性、表面滑沢性、光沢持続性
に特に優れた可視光硬化性組成物の硬化体が得られることから、特に好適に用いられる。
該充填材の平均粒子径は、０．００１～１ミクロンであることが好ましく、０．０１～０
．５ミクロンであることが、耐摩耗性、表面滑沢性、光沢持続性の観点からより好ましい
。
【００５０】
　該充填材として特に好適なものは、下記に示すようなシリカ系金属酸化物粒子の特定の
配合比からなる混合フィラーである。
１）平均一次粒子径０．３～０．６μｍ、より好ましくは０．４５～０．５８μｍである
、有機ケイ素化合物により表面処理されてなる、球形状または略球形状のシリカ系金属酸
化物粒子Ｉ　４０～８０質量％
２）平均一次粒子径が１）シリカ系金属酸化物粒子Ｉの平均一次粒子径の１／８～１／４
、より好ましくは１／５．５～１／４．５である、有機ケイ素化合物により表面処理され
てなる、球形状または略球形状のシリカ系金属酸化物粒子ＩＩ　１５～５５質量％
３）平均一次粒子径が５～３０ｎｍであるシリカ系金属酸化物微粒子ＩＩＩ　０～５質量
％
　ここで、本発明において、１）～３）からなる各シリカ系複合酸化物粒子の一次粒子径
は、走査型や透過型の電子顕微鏡の撮影像から、円相当径（対象粒子の面積と同じ面積を
持つ円の直径）を画像解析により測定したものをいう。測定に用いる電子顕微鏡撮影像と
しては、明暗が明瞭で粒子の輪郭を判別できるものを使用し、画像解析の方法としては、
少なくとも粒子の面積、粒子の最大長、最小幅の計測が可能な画像解析ソフトを用いて行
う。また、これら一次粒子の平均粒子径、変動係数、平均均斉度は、上記によって計測し
た一次粒子径より、下記式によって算出する。
【００５１】
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【数１】

【００５２】

【数２】

【００５３】
　ここに、粒子の数（ｎ）、粒子の最大長を長径（Ｌｉ）、この長径に直交す方向の径を
最小幅（Ｂｉ）である。
【００５４】
　これらの値を算出する場合、測定精度を保つためには少なくとも４０個以上の粒子を測
定する必要があり、１００個以上の粒子について測定することが望ましい。
【００５５】
　このシリカ系金属酸化物粒子混合フィラーにおいて、１）シリカ系金属酸化物粒子Ｉと
２）シリカ系金属酸化物粒子ＩＩとを組合せて使用させることによって、フィラーの充填
率を大きく増加させることができる。すなわち、平均一次粒子径０．３～０．６μｍの比
較的大きい粒子径の１）シリカ系複合酸化物粒子Ｉと、その平均一次粒子径の１／８～１
／４の大きさの２）シリカ系複合酸化物粒子ＩＩを併用することにより、前者の大粒子同
士の間隙を、後者の小粒子が充填し、結果的に最密充填に近づくため、その充填率を著し
く高くすることができる。これにより、得られる歯科用硬化性組成物は、硬化体の機械的
強度が大きく向上し、低い吸水溶解性、小さい熱膨張率や重合収縮率といった歯科用硬化
性組成物としての優れた基本物性を有するものになる。しかも、１）シリカ系複合酸化物
粒子Ｉを前記粒子径の範囲で使用していることにより、硬化体は、表面滑沢性にも優れ、
短時間で容易に仕上げ研磨が行える、良好な研磨性を備えたものにすることができる。
【００５６】
　この１）シリカ系金属酸化物粒子Ｉと２）シリカ系金属酸化物粒子ＩＩとを併用した混
合フィラーに、３）微細（平均一次粒子径５～３０ｎｍ）なシリカ系金属酸化物微粒子Ｉ
ＩＩを流動調整を目的として配合してもよい。
ここで、１）シリカ系金属酸化物粒子Ｉにおいて、平均一次粒子径が０．６μｍを超える
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場合は、表面滑沢性が低下する傾向にあり、この平均一次粒子径が０．３μｍ未満の場合
は、機械的強度が低下する傾向になる。なお、上記１）シリカ系金属酸化物粒子Ｉの一次
粒子のバラツキはできるだけ小さいものが好ましく、一次粒子径の変動係数が３０％以下
のものが好ましい。さらに、一次粒子径の変動係数は、好ましくは２０％以下であり、最
も好ましくは１０％以下のものが好適である。
【００５７】
　本発明における１）シリカ系金属酸化物粒子Ｉは、シリカもしくはシリカを主成分とす
る金属酸化物であり、結晶質のものも使用可能であるが、非晶質のものが好ましい。具体
的に例示するとシリカ、シリカ－チタニア、シリカ－ジルコニア、シリカ－バリウムオキ
サイド、シリカ－アルミナ、シリカ－カルシア、シリカ－ストロンチウムオキサイド、シ
リカ－マグネシア、シリカ－チタニア－ナトリウムオキサイド、シリカ－チタニア－カリ
ウムオキサイド、シリカ－ジルコニア－ナトリウムオキサイド、シリカ－ジルコニア－カ
リウムオキサイド、シリカ－アルミナ－ナトリウムオキサイド、またはシリカ－アルミナ
－カリウムオキサイド等が挙げられる。
【００５８】
　上記の１）シリカ系金属酸化物粒子Ｉの形状は、球形状または略球形状である。なお、
ここでいう略球形状とは、前記走査型や透過型の電子顕微鏡の撮影像の画像解析において
求められる平均均斉度が０．６以上であることを意味する。平均均斉度は０．７以上であ
ることがより好ましく、０．８以上であることが更に好ましい。
【００５９】
　上記１）として使用する性状のシリカ系金属酸化物粒子の製造方法は特に限定されず、
液相反応、気相反応いずれの方法も可能であるが、前記一次粒子径の変動係数が小さく球
形状の粒子を得ることが容易であることから、加水分解可能な有機ケイ素化合物を含んだ
溶液、あるいは更に周期律表第Ｉ、ＩＩ、ＩＩＩ、及び第ＩＶ族の金属よりなる群から選
ばれる少なくとも１種の金属を含む加水分解可能な有機化合物を含んだ混合溶液を、これ
ら原料は溶解するが反応生成物は実質的に溶解しないアルカリ性溶媒中に添加し、加水分
解を行って反応生成物を析出させる、所謂ゾルゲル法が好適に採用される。
【００６０】
　なお、このような方法で製造されたシリカ系金属酸化物粒子は、その表面安定性を保持
するために乾燥後５００～１０００℃の温度で焼成するのが好ましい。また焼成時に粒子
が凝集するので、ジェットミル、振動ボールミル等を用いて凝集粒子を解きほぐし、粒度
を調整してから使用するのが好ましい。このような操作を行なっても凝集粒子を完全に凝
集前の状態にするのは困難であり、上記のような熱処理を行なった場合には、シリカ系複
合酸化物の一次粒子とその凝集体とが混合したものが得られる場合があるが、大粒子径の
独立粒子を添加した場合と異なり、多少の凝集体が含まれていても重合硬化後の滑沢性や
耐摩耗性に対して実質的に悪影響がなければ差し支えない。
【００６１】
　本発明において、上記１）シリカ系金属酸化物粒子Ｉは、樹脂マトリックスとのなじみ
を良くし、硬化体の機械的強度、ペーストの流動性を良好にする観点から、有機ケイ素化
合物により表面処理して用いられる。この表面処理は、有機ケイ素化合物からなる公知の
表面処理剤ならびにこれらを用いた公知の表面処理方法が好適に採用できる。好適な表面
処理剤を例示すれば、メチルトリメトキシシラン、γ－メタクリロイロキシプロピルトリ
メトキシシラン等のアルコキシシラン系のシランカップリング剤やその加水分解物、トリ
メチルシラノール等の一官能シラン化合物、ヘキサメチルジシラザン等のシラザン、シリ
コーンオイル等が挙げられる。これら表面処理剤の処理量は、粒子の表面を被覆するため
に必要な量あれば良い。一般に、表面処理剤は、シリカ系金属酸化物Ｉの１００質量部に
対して０．１～３０質量部の範囲で使用される。
【００６２】
　シリカ系金属酸化物粒子混合フィラーにおいて、２）シリカ系金属酸化物粒子ＩＩは、
上述の１）シリカ系金属酸化物粒子Ｉの平均一次粒子径の１／８～１／４のものである。
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この平均一次粒子径が、上記値より小さい場合または大きい場合には、フィラーの充填率
が低下するため、本発明のブロックの基本物性が低下する傾向にある。
【００６３】
　また、２）シリカ系金属酸化物粒子ＩＩにおいても、一次粒子径の変動係数は、通常、
３０％以下のものが使用され、２０％以下がより好ましく、１０％以下が最も好ましい。
形状も、１）シリカ系金属酸化物粒子Ｉと同様に、球形状または略球形状であり、略球形
状の場合の平均均斉度は０．６以上であり、０．７以上であることがより好ましく、０．
８以上であることが更に好ましい。
【００６４】
　金属酸化物の種類も、１）シリカ系金属酸化物粒子Ｉで説明したものと同じであり、そ
こで例示したようなシリカもしくはシリカを主成分とする金属酸化物が制限なく使用でき
る。この際、該１）シリカ系金属酸化物粒子Ｉと同一の材質であっても異なる材質であっ
てもよい。
【００６５】
　さらに、２）シリカ系金属酸化物粒子ＩＩの製造方法も、１）シリカ系金属酸化物粒子
Ｉで説明したものと同様の方法が制限なく採用でき、前記１）シリカ系金属酸化物粒子Ｉ
の平均一次粒子径の１／８～１／４のものとして適宜に製造すればよい。
【００６６】
　この２）シリカ系金属酸化物粒子ＩＩも、樹脂マトリックスとのなじみを良くし、硬化
体の機械的強度、ペーストの操作性を良好にする観点から、有機ケイ素化合物により表面
処理されて用いられ、その表面処理剤や表面処理方法も、前記した１）シリカ系金属酸化
物粒子Ｉの場合と同様である。
【００６７】
　３）シリカ系金属酸化物微粒子ＩＩＩのより好適な平均一次粒子径の範囲は、１０～２
８ｎｍの範囲である。なお、これら粒子は、一次粒子が凝集してサブミクロン程度の二次
凝集粒子を形成していてもよい。
【００６８】
　本発明において、３）シリカ系金属酸化物微粒子ＩＩＩは、前記１）シリカ系金属酸化
物粒子Ｉで例示した材質のものから、適宜に採択して使用すれば良い。この際、１）シリ
カ系金属酸化物粒子Ｉや２）シリカ系金属酸化物粒子ＩＩと同一の材質であっても異なる
材質であってもよい。粒子表面のシラノール基の数が少なく分散性が良好であり、透明性
が高く、さらに、ペーストのべたつきを抑える効果も特に良好に発揮されることから、気
相反応により得られたシリカ系金属酸化物が好ましく、中でもヒュームドシリカが最も好
ましい。
こうした３）シリカ系金属酸化物微粒子ＩＩＩは、そのまま使用しても良いが、１）シリ
カ系金属酸化物粒子Ｉや２）シリカ系金属酸化物粒子ＩＩと同様に、有機ケイ素化合物に
より表面処理して用いるのが、（Ａ）重合性単量体とのなじみを良くし、分散性を良くし
て前記した配合効果をより良好に発揮させる観点から好ましい。この際の使用する表面処
理剤や表面処理方法は、上記１）シリカ系金属酸化物粒子Ｉや２）シリカ系金属酸化物粒
子ＩＩでの表面処理と同様に実施すればよい。
【００６９】
　本発明において、上記各組成からなるシリカ系金属酸化物粒子混合フィラーの配合量は
、樹脂マトリックス１００質量部に対して２００～７００質量部である。また、更に好適
な配合比は３００～６００質量部である。シリカ系金属酸化物粒子混合フィラーの配合量
が２００質量部未満の場合、歯科用硬化性組成物の硬化体の機械的物性が劣り、さらに、
ペーストのべたつきの抑制効果も十分でなくなる。他方、シリカ系金属酸化物粒子混合フ
ィラーの配合量が７００質量部を超えると、（Ａ）重合性単量体との均一な混合が困難に
なり、ペースト状態にすることが難しくなる。
【００７０】
　また、本発明のブロックの透明性を高くする事ができるという観点から、該充填材と樹
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脂マトリックスの屈折率差は小さいほど好ましく、ΔｎＤが０．０２以下、より好ましく
は０．０１以下である事が好ましい。有機無機複合粒子全体の屈折率は、液浸法により最
も高い透明性が得られる屈折率によって求める事ができる。
【００７１】
　上記無機粒子は、樹脂マトリックスとのなじみをよくし機械的強度や耐水性を向上させ
るために、シランカップリング剤に代表される表面処理剤で処理されていることが望まし
い。表面処理の方法は公知の方法で行えばよく、シランカップリング剤としては、メチル
トリメトキシシラン、メチルトリエトキシシラン、メチルトリクロロシラン、ジメチルジ
クロロシラン、トリメチルクロロシラン、ビニルトリメトキシシラン、ビニルトリエトキ
シシラン、ビニルトリクロロシラン、ビニルトリアセトキシシラン、ビニルトリス（２－
メトキシエトキシ）シラン、３－メタクリロイルオキシプロピルトリメトキシシラン、３
－メタクリロイルオキシプロピルトリス（２－メトキシエトキシ）シラン、３－クロロプ
ロピルトリメトキシシラン、３－クロロプロピルメチルジメトキシシランなどが好適に用
いられる。上記シランカップリング剤は、樹脂マトリックスに合わせて、適時選択すれば
よく、１種類あるいは２種類以上を合わせて用いることができる。
【００７２】
　本発明の実施の形態において、充填材の配合量は、目的に応じて選択すればよいが、樹
脂マトリックス１００質量部に対して通常１０～１０００質量部の割合であり、より好ま
しくは１００～５００質量部の割合で使用される。
【００７３】
　本発明のエナメル質修復用レジン層としては特に制限が無く、本発明の象牙質修復用レ
ジン層と同様のものが使用可能である。
【００７４】
　本発明の歯科ＣＡＤ／ＣＡＭ用ブロックの製造方法に特に制限はなく、使用する材料に
よって適宜製造方法を使い分ければよい。例えば、樹脂マトリックスが熱可塑性樹脂の場
合、予め調整された象牙質修復用レジン層とエナメル質修復用レジン層を計量、加熱溶融
し、金型内部に逐次射出成形する方法や、同様に金型内部に逐次プレス成形する方法をと
ることができる。樹脂マトリックスの原料となる重合性単量体に光拡散性粒子を配合させ
ておき、これを重合硬化することによって各成分を得る場合、予め、重合開始剤を含有さ
せておいた重合性単量体を含む象牙質修復用レジン層とエナメル質修復用レジン層を準備
し、まず象牙質修復用レジン層を金型内に計量、充填、付形、脱泡操作等を行い、必要に
応じて加熱や光による仮重合を行う。ついで、エナメル質修復用レジン層を計量、充填、
付形、脱泡操作等を行い、必要に応じて加熱や光による仮重合を行い、加熱、あるいは光
による最終重合を行うことでブロック体を作製する。上記においては、象牙質修復用レジ
ン層とエナメル質修復用レジン層の順番は逆でも良い。また、必要に応じて、得られたブ
ロック体の研磨、熱処理などの処理を行うこともできる。
【００７５】
　ブロック内部での象牙質修復用レジン層、エナメル質修復用レジン層の界面は、任意に
設定する事が可能である。例えば、ＸＹＺの各軸より構成される直方体形状のブロックに
おいてそれぞれの軸の長さがＸ＜Ｙ＜Ｚの関係にあった場合、ＹＺ軸平面に平行となる境
界面、ＸＹ軸平面に並行となる境界面、ＸＺ軸平面に並行となる境界面を設定する事がで
きる。このような境界面を設定した場合、ブロックの側面に境界線が露出するが、本発明
の効果は、この境界線の明瞭さの影響を最小限にとどめる事ができる。また、歯の形状に
近い円弧を描いた界面形状である事がより好ましく、例えば特表２０１１－５２８２９７
に示されるような、曲線からなる曲面をブロック内部に配置された構造を有するものや、
天然歯の解剖学的構造を再現しやすいという観点から好適である。
【００７６】
　このようにして作製されたブロックは、必要に応じて、ＣＡＤ／ＣＡＭ装置に保持する
ためのチャック構造を接合し、ＣＡＤ／ＣＡＭ用ブロックとして供する事ができる。これ
をＣＡＤ／ＣＡＭ装置に接続して、設計に基づいて切削を行うことで、歯冠修復物を得る



(19) JP 6251482 B2 2017.12.20

10

20

30

40

50

事ができる。ブロック切削後の歯冠修復物における象牙質修復用レジン層とエナメル質修
復用レジン層の体積比は、象牙質修復用レジン層は、エナメル質修復用レジン層よりも大
きな体積比を有している事が、天然歯との外観の調和が得られるという点で好ましい。象
牙質修復用レジン層が５１～９０％であることが好ましく、６１～８０％であることがよ
り好ましい。歯冠修復物の体積比は、切削加工の設計を行う際に、ブロックにおける切削
位置を調整することで制御する事ができる。
【実施例】
【００７７】
　以下、本発明を実施例により更に詳細に説明するが、本発明はこれらの実施例に限定さ
れるものではない。実施例において用いられる材料、試験方法等を以下に示す。
（光拡散性粒子）
Ｄ－１：　架橋ポリメチルメタクリレートＳＳＸ１０５（屈折率１．４９、平均粒子径５
ミクロン、変動係数９％）積水化学
Ｄ－２：　有機無機複合フィラー（屈折率１．５２、平均粒子径１２ミクロン、変動係数
６１％）
Ｄ－３：　凝集シリカフィラー（屈折率１．４６、平均粒径２ミクロン、変動係数１３３
％）
（樹脂マトリックス）
Ｍ－１：　２，２－ビス［（３－メタクロイルオキシ－２－ヒドロキシプロピルオキシ）
フェニル］プロパン（以下ｂｉｓ－ＧＭＡと略す。）／トリエチレングリコールジメタク
リレート（以下ＴＥＧＤＭＡと略す。）（重量比６０／４０）の重合体（硬化体）；　硬
化体の屈折率１．５４６
（重合触媒）
Ｉ－１：　アゾイソブチロニトリル
（充填材）
Ｆ－１：　平均粒径０．４ミクロン、屈折率１．５４２の球状シリカジルコニア７０質量
部と平均粒径０．０７ミクロン、屈折率１．５４２の球状シリカジルコニア３０質量部混
合物のγメタクリロイロキシプロピルトリメトキシシラン表面処理物
（彩度差）
　象牙質修復用レジン層およびエナメル質修復用レジン層をそれぞれ直径３０ｍｍ×厚さ
０．３０±０．０１ｍｍの形状に成形し、色差計（東京電色製、ＴＣ－１８００ＭＫＩＩ
）を用いて、背景色白でａ＊、ｂ＊の測定を行い、下記式に基づいてΔＳを算出した。
Ｓ１＝√（ａ＊１　２＋ｂ＊１　２）、Ｓ２＝√（ａ＊２　２＋ｂ＊２　２）
ΔＳ＝Ｓ１－Ｓ２
ａ＊１、ｂ＊１：象牙質修復用レジン層のａ＊ｂ＊値、ａ＊２、ｂ＊２：エナメル質修復
用レジン層のａ＊ｂ＊値である。
（コントラスト比）
　象牙質修復用レジン層あるいはエナメル質修復用レジン層を直径３０ｍｍ×厚さ０．３
０±０．０１ｍｍの形状に成形し、色差計（東京電色製、ＴＣ－１８００ＭＫＩＩ）を用
いて、三刺激値のＹ値を背景色黒及び白で測定した。下記式に基づいてコントラスト比を
計算した。
コントラスト比＝背景色黒の場合のＹ値／背景色白の場合のＹ値
（屈折率）
　２５℃における屈折率ｎＤ２５を、アッベ屈折計（アタゴ社製）を用いて測定した。各
無機フィラーの屈折率は液浸法によって測定した。すなわち、無機フィラーをエタノール
中に分散させ、このスラリーに対し１－ブロモナフタリンを徐々に滴下し、無機フィラー
と液体の境界が目視で確認できなくなったところの分散液の屈折率を無機フィラーの屈折
率とした。また、有機無機複合粒子の屈折率は、無機フィラーと重合性単量体の硬化体の
屈折率から、加成性が成り立つとして計算により算出した。
（拡散比）
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　象牙質修復用レジン層あるいはエナメル質修復用レジン層を直径３０ｍｍ×厚さ０．３
０±０．０１ｍｍの形状に成形し、この試料片について、ゴニオフォトメーター（村上色
彩技術研究所、ＧＰ－２０００）を用いて、透過光の光度分布を測定した。拡散比Ｄ’は
以下の式に従って計算した。
Ｄ’＝［｛（Ｉ２０／ｃｏｓ２０°）＋（Ｉ７０／ｃｏｓ７０°）｝／（２×Ｉ０×Ｃ）
］×１００
ここで、Ｉは試料を透過した光の光度を表し、Ｉｏ、Ｉ２０、Ｉ７０は光の入射方向に対
してそれぞれ、０度、２０度、７０度方向の光の強さを表す。三角関数は光度を測定した
方向の余弦を示し、角度の単位は度であり、Ｃはコントラスト比である）。
（外観試験Ａ）
　象牙質修復用レジン層とエナメル質修復用レジン層の境界部分の移行度合いを目視評価
し、境界部分が移行的で審美的に優れているものを◎、境界部分がやや移行的であるもの
を○、境界部分が明瞭に識別可能であり人工物様となっているものを×とした。
（外観試験Ｂ）
　下顎義歯床上に人工陶歯として松風社製ベラシアＳＡ／Ｓ３２（色調Ａ３）を配列し、
第一大臼歯部分に、ブロックを切削して作製した歯冠修復物を配列した。これを目視評価
したとき、色調適合性に特に優れるものを◎、色調適合性が良好なものを○、やや違和感
を覚えるが許容であるものを△、色調適合性が低いものを×とした。
（外観試験Ｃ）
　人工陶歯として松風社製ベラシアＳＡ／Ｓ３２（色調Ａ３）を用い、その下顎第一大臼
歯部分に幅３ｍｍ、深さ３ｍｍのＭＯＤ窩洞を形成し、デジタル印象を採得し、コンピュ
ータ上で修復物の設計を行った。このデータに基づいてＣＡＤ／ＣＡＭ切削を行いインレ
ー形状の修復物を得た。これを試適用セメントで窩洞に装着し、目視にてとの色調の調和
について観察を行い、下記三段階評価を行った。◎：修復物の色調が陶歯と良く適合して
いる。○：修復物の色調が陶歯と類似しているが適合性は良好でない。×：修復物と陶歯
との違いが明確である。
［製造例１］　
　樹脂マトリックスＭ－１の１００質量部に、重合開始剤Ｉ－１を１質量部混合溶解した
。この樹脂マトリックス１００質量部に対し、光拡散性粒子としてＤ－１を３０質量部、
充填材としてＦ－１を３７０質量部添加し、プラネタリーミキサーを用いてよく分散させ
ることで硬化性組成物を得た。これに、ピグメントスカーレット３Ｂ、フタロシアニンブ
ルー、キノリンイエロー、酸化チタン、カーボンブラックの各種顔料を添加し、配合量を
調整することでパールエステ（トクヤマデンタル製）のＤＡ３相当色に調色した。これを
真空脱泡したものを組成物１とした。この硬化体のコントラスト比は０．３３、拡散比は
４４であった。
［製造例２］
　製造例１で用いた硬化性組成物に、各種顔料を添加することでパールエステ（トクヤマ
デンタル製）のＣＥ相当色に調色した。これを真空脱泡したものを組成物２とした。この
硬化体のコントラスト比は０．１５、拡散比は５９であった。
［製造例３］
　製造例１で用いた硬化性組成物に、各種顔料を添加することでパールエステ（トクヤマ
デンタル製）のＤＡ１相当色に調色した。これを真空脱泡したものを組成物３とした。こ
の硬化体のコントラスト比は０．３３、拡散比は４３であった。
［製造例４］
　製造例１で用いた硬化性組成物に、各種顔料を添加することでパールエステ（トクヤマ
デンタル製）のＣＤ３相当色に調色した。これを真空脱泡したものを組成物４とした。こ
の硬化体のコントラスト比は０．２３、拡散比は４６であった。
［製造例５］
　樹脂マトリックスＭ－１の１００質量部に、重合開始剤Ｉ－１を１質量部混合溶解した
。この樹脂マトリックス１００質量部に対し、光拡散性粒子としてＤ－２を８０質量部、
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充填材としてＦ－１を３２０質量部添加し、プラネタリーミキサーを用いてよく分散させ
ることで硬化性組成物を得た。これに各種顔料を添加することでパールエステ（トクヤマ
デンタル製）のＤＡ３相当色に調色した。これを真空脱泡したものを組成物５とした。こ
の硬化体のコントラスト比は０．３３、拡散比は１１３であった。
［製造例６］
　製造例５で用いた硬化性組成物に、各種顔料を添加することでパールエステ（トクヤマ
デンタル製）のＣＥ相当色に調色した。これを真空脱泡したものを組成物６とした。この
硬化体のコントラスト比は０．１５、拡散比は１２４であった。
［製造例７］
　樹脂マトリックスＭ－１の１００質量部に、重合開始剤Ｉ－１を１質量部混合溶解した
。この樹脂マトリックス１００質量部に対し、光拡散性粒子としてＤ－３を１２５質量部
、充填材としてＦ－１を２７５質量部添加し、プラネタリーミキサーを用いてよく分散さ
せることで硬化性組成物を得た。これに各種顔料を添加することでパールエステ（トクヤ
マデンタル製）のＤＡ３相当色に調色した。これを真空脱泡したものを組成物７とした。
この硬化体のコントラスト比は０．３３、拡散比は３３であった。
［製造例８］
　製造例７で用いた硬化性組成物に、各種顔料を添加することでパールエステ（トクヤマ
デンタル製）のＣＥ相当色に調色した。これを真空脱泡したものを組成物８とした。この
硬化体のコントラスト比は０．１５、拡散比は３６であった。
［製造例９］
　樹脂マトリックスＭ－１の１００質量部に、重合開始剤Ｉ－１を１質量部混合溶解した
。この樹脂マトリックス１００質量部に対し、充填材としてＦ－１を４００質量部添加し
、プラネタリーミキサーを用いてよく分散させることで硬化性組成物を得た。これに各種
顔料を添加することでパールエステ（トクヤマデンタル製）のＤＡ３相当色に調色した。
これを真空脱泡したものを組成物９とした。この硬化体のコントラスト比は０．３３、拡
散比は１であった。
［製造例１０］
　製造例９で用いた硬化性組成物に、各種顔料を添加することでパールエステ（トクヤマ
デンタル製）のＣＥ相当色に調色した。これを真空脱泡したものを組成物１０とした。こ
の硬化体のコントラスト比は０．１５、拡散比は３であった。
［製造例１１］
　製造例９で用いた硬化性組成物に、各種顔料を添加することでパールエステ（トクヤマ
デンタル製）のＯＤＡ３相当色に調色した。これを真空脱泡したものを組成物１１とした
。この硬化体のコントラスト比は０．１５、拡散比は１であった。
［実施例１］
　象牙質修復用レジン層として組成物１を、エナメル質修復用レジン層として組成物２を
選択した。これら二成分の色差ΔＥ＊は２４．５であった。組成物１を１０×１０ｍｍの
金型へ気泡を巻き込まないように１５ｍｍの高さまで填入し、上面を平滑化した後、加熱
加圧重合機を用いて、圧力４ｋｇｆ／ｃｍ２、１２０度３０分の条件で加熱加圧重合を行
った。金型を取り出し、組成物１の平滑化した表面に組成物２を気泡を巻き込まないよう
にさらに１０ｍｍの高さまで填入し、上面を平滑化した後、加熱加圧重合機を用いて、圧
力４ｋｇｆ／ｃｍ２、１２０度３０分の条件で加熱加圧重合を行った。金型からブロック
を取り出し、更に１２０度１時間熱処理を行った。このブロックを専用の固定具に接着し
、歯科用切削装置を用いて下顎第一大臼歯形態に切削した。このとき、象牙質修復用レジ
ン層とエナメル質修復用レジン層の体積比が、７５対２５の比となるように設計し水平方
向に切削を行った。切削体をダイヤモンドペーストとバフで研磨し、歯冠修復物を得た。
外観試験Ａ、Ｂ、Ｃの結果を表１にまとめた。
［実施例２～４］
　表１に示した組成物を用いた以外は実施例１と同様の方法によって歯冠修復物を作製し
た。外観試験Ａ、Ｂ、Ｃの結果を表１にまとめた。
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［比較例１～５］
　表１に示した組成物を用いた以外は実施例１と同様の方法によって歯冠修復物を作製し
た。外観試験Ａ、Ｂ、Ｃの結果を表１にまとめた。

【００７８】
【表１】
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