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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　レジンマトリックスモノマー、
　有機質充填材、および、
　無機質充填材として、平均粒径が０．０５～５０μｍの雲母微粒子を含有する歯科用組
成物であって、
　前記レジンマトリックスモノマー１００重量部に対し、前記有機質充填材２０～１８０
重量部、前記雲母微粒子１～２０重量部であることを特徴とする歯科用組成物。
【請求項２】
　前記有機質充填材が、メチルメタクリレート、エチルメタクリレート、２－エチルヘキ
シルメタクリレート、ｎ－ブチルメタクリレート、ｉ－ブチルメタクリレート、ｔ－ブチ
ルメタクリレート、アルキルメタクリレート、メトキシエチルメタクリレート、２－ヒド
ロキシブチルメタクリレート、ベンジルメタクリレート、フェニルメタクリレート、フェ
ノキシエチルメタクリレート、ヒドロキシエチルメタクリレート、または、これらのアク
リレートのホモポリマー、または、これらのコポリマー、または、これらのホモポリマー
とコポリマーとの混合物であることを特徴とする請求項１記載の歯科用組成物。
【請求項３】
　さらに、重合開始剤を含有していることを特徴とする請求項１または２記載の歯科用組
成物。
【請求項４】
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　さらに、無機質充填材として、バリウムガラス、アルミナガラス、カリウムガラス、シ
リカ、合成ゼオライト、リン酸カルシウム、長石、ケイ酸アルミニウム、ケイ酸カルシウ
ム、炭酸マグネシウム、石英、無孔質のアトマイズド法のコロイダルシリカ、無孔質のコ
ロイダルアルミナ、無孔質のコロイダルチタニア、無孔質の湿式法のコロイダルシリカの
群から選択された１種または２種以上の無機質粉末を含有することを特徴とする請求項１
、２または３記載の歯科用組成物。
【請求項５】
　さらに、有機無機複合充填材を含有することを特徴とする請求項１、２、３または４記
載の歯科用組成物。
【請求項６】
　前記歯科用組成物が、人工歯、歯科修復材、歯冠用組成物であることを特徴とする請求
項１、２、３、４または５記載の歯科用組成物。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　この発明は、歯科用組成物に関するものである。さらに詳しくは、この発明は、コンポ
ジットレジンからなる人工歯、歯科修復材、歯冠、歯科用床等の歯科修復物に使用される
歯科用組成物に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　人工歯、歯科修復材、歯冠、歯科用床等に使用される材料は、生体偽害性がなく、生体
親和性があり、表面硬度、耐摩耗性、曲げ強度、曲げ弾性率といった物理的性質に加え、
色調、光沢性、半透明性といった審美性を満足することが必要である。こういった要件を
単一の材料が満足することは困難なことから、各種の材料を複合化することで、前記要件
を満足するものを開発する試みがなされている。このような試みとしてレジンに無機系の
充填材を混入し、レジンをマトリックスとするコンポジットレジンが開発され、使用され
ている。コンポジットレジンの機械的強度、物理的性質を向上させるためには、レジン中
に無機物を均一に分散させるとともに充填率を高めることが必要である。
【０００３】
　本出願人は、コンポジットレジンからなる人工歯、歯科修復材、歯冠、歯科用床等にと
って必要な表面硬度、耐摩耗性、曲げ強度等といった物理的性質において要求される要件
を満足することのできる歯科用充填材料について、特許文献１として出願している。
　これは、概略、アトマイズド法のコロイダルシリカ、コロイダルアルミナ、コロイダル
チタニア、湿式法のコロイダルシリカ等からなる０．００５～０．０５μｍの超微粒子充
填材に少なくともレジンマトリックスモノマーの無水でのキャピラリー状態のコーティン
グが施されてなるものである。
【０００４】
　この歯科用充填材料は、キャピラリー状態のレジンマトリックスモノマーを重合させた
後、必要に応じボールミル等によって粉砕し、所望する粒径の粉末とし、コンポジットレ
ジンからなる人工歯、歯科修復材、歯冠、歯科用床等の充填材として使用される。すなわ
ち、この歯科用充填材料をマトリックスとなるレジンモノマー等と混合して、レジンモノ
マーを重合させることで、必要な表面硬度、耐摩耗性、曲げ強度等といった物理的性質に
おいて要求される要件を満足することができる人工歯、歯科修復材、歯冠、歯科用床等を
得ることができる。
【特許文献１】特開平１０－２５８０６８号公報（第１頁）
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　しかしながら、特許文献１に記載の歯科用充填材料を歯科用コンポジットレジンの充填
材として使用した場合、歯科用充填材料において使用した超微粒子充填材の粒径が小さい
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ことから、入射光を拡散させる能力が低い。そのため、例えば、特許文献１に記載の歯科
用充填材料をコンポジットレジンからなる人工歯の充填材として使用しても、天然歯のよ
うな半透明性を得ることができなかった。特許文献１に記載の歯科用充填材料とともに、
二酸化チタン等の白色顔料を多量に配合することで、半透明性を確保するようにしている
が、これでは、天然歯とはやや色調が異なるものしか得られない。
【０００６】
　そこで、例えば、コンポジットレジンからなる人工歯を製造するため、マトリックスと
なるレジンモノマーに、特許文献１に記載の歯科用充填材料と、粒径が０．１～１０μｍ
程度のバリウムガラス、アルミナガラス、カリウムガラス等の各種ガラス、シリカ、合成
ゼオライト、リン酸カルシウム、長石、ケイ酸アルミニウム、ケイ酸カルシウム、炭酸マ
グネシウム、石英といった無機質充填材、ポリメチルメタクリレート（ＰＭＭＡ）のよう
なポリマー粒子とを混合して、餅状の歯科用組成物とし、金型等に填入し、所定の形状に
成形した後、レジンモノマーを重合させる。これにより、コンポジットレジンからなる人
工歯の表面硬度が増加し、耐摩耗性等が向上するとともに、前記した粒径０．１～１０μ
ｍ程度の無機質充填材の光の拡散により天然歯に近似した半透明性を得ることが可能とな
った。
【０００７】
　このようにして得られたコンポジットレジンの人工歯を口腔内で使用した場合、粒径０
．１～１０μｍ程度の無機質充填材が使用されており、コンポジットレジンの表面が粗い
ことから、咬耗や歯ブラシ摩耗等によりレジンの表面部から無機物が欠落すると、欠落部
に歯垢等がたまり、それが着色したりして審美性が低下することにもなる。なお、このよ
うにして得られたコンポジットレジンの人工歯においては、前記した粒径０．１～１０μ
ｍ程度の無機質充填材を多量に配合することが、天然歯に近似した半透明性を得るために
必要であるが、配合量を多くすればするほど人工歯が脆くなる傾向を示す。こういったこ
とは、歯科修復材、歯冠においても同様である。
【０００８】
　この発明は、上記のような実情に鑑み鋭意研究の結果創案されたものであり、コンポジ
ットレジンからなる人工歯、歯科修復材、歯冠、歯科用床等に必要とされる半透明性とい
った審美性において要求される要件を満足させことのできる歯科用組成物を提供すること
を目的としている。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　上記課題を解決するために、この発明は、（１）レジンマトリックスモノマー、有機質
充填材、および、無機質充填材として、平均粒径が０．０５～５０μｍの雲母微粒子を含
有する歯科用組成物であって、前記レジンマトリックスモノマー１００重量部に対し、前
記有機質充填材２０～１８０重量部、前記雲母微粒子１～２０重量部であることを特徴と
する。
　（２）前記有機質充填材が、メチルメタクリレート、エチルメタクリレート、２－エチ
ルヘキシルメタクリレート、ｎ－ブチルメタクリレート、ｉ－ブチルメタクリレート、ｔ
－ブチルメタクリレート、アルキルメタクリレート、メトキシエチルメタクリレート、２
－ヒドロキシブチルメタクリレート、ベンジルメタクリレート、フェニルメタクリレート
、フェノキシエチルメタクリレート、ヒドロキシエチルメタクリレート、または、これら
のアクリレートのホモポリマー、または、これらのコポリマー、または、これらのホモポ
リマーとコポリマーとの混合物であることが好ましい。
　（３）さらに、重合開始剤を含有してもよい。
　（４）さらに、無機質充填材として、バリウムガラス、アルミナガラス、カリウムガラ
ス、シリカ、合成ゼオライト、リン酸カルシウム、長石、ケイ酸アルミニウム、ケイ酸カ
ルシウム、炭酸マグネシウム、石英、無孔質のアトマイズド法のコロイダルシリカ、無孔
質のコロイダルアルミナ、無孔質のコロイダルチタニア、無孔質の湿式法のコロイダルシ
リカの群から選択された１種または２種以上の無機質粉末を含有してもよい。
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　（５）さらに、有機無機複合充填材を含有してもよい。
　（６）前記歯科用組成物が、人工歯、歯科修復材、歯冠用組成物であることが好ましい
。
【発明の効果】
【００１０】
　この発明は、以上詳しく説明したように構成されているので、以下に記載されるような
効果を奏する。
　すなわち、この発明の歯科用組成物は、餅状またはペースト状として使用でき、通法に
従い、成形用型内において、該歯科用組成物を人工歯等所定の形状に成形し、レジンマト
リックスモノマーを重合硬化させることで、雲母（マイカ）微粒子の配合割合が低くても
、半透明性といった審美性において要求される要件を満足させことのできるコンポジット
レジンからなる人工歯、歯科修復材、歯冠、歯科用床等を得ることができる。
【００１１】
　ここにおいて、雲母微粒子の配合割合が低くても、人工歯等に必要とされる半透明性と
いった審美性において要求される要件が発現するのは、雲母がガラスに代表される無機質
充填材よりも白色度が高く、二酸化チタンのような白色顔料よりも光の透過性が高いこと
によるものと考えられる。
　しかも、このような性質を備えた人工歯等とするために使用される雲母微粒子の量は少
なくて十分であることから、この発明の歯科用組成物を用いた人工歯等を安価に製造する
ことができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１２】
　以下、発明を実施するための最良の形態を示し、さらに詳しくこの発明について説明す
る。もちろん、この発明は、以下の説明によって限定されるものではない。
【００１３】
　この発明の歯科用組成物において使用されるレジンマトリックスモノマーとしては、一
つの不飽和二重結合を有する（メタ）アクリレート、または、２つ以上の不飽和二重結合
を有する（メタ）アクリレートを使用すればよい。
【００１４】
　１つの不飽和二重結合を有する（メタ）アクリレートとしては、メチルメタクリレート
、エチルメタクリレート、イソプロピルメタクリレート、２－ヒドロキシエチルメタクリ
レート、３－ヒドロキシプロピルメタクリレート、ｎ－ブチルメタクリレート、イソブチ
ルメタクリレート、ヒドロキシプロピルメタクリレート、テトラヒドロフルフリルメタク
リレート、グリシジルメタクリレート、２－メトキシエチルメタクリレート、２－エチル
ヘキシルメタクリレート、ベンジルメタクリレートが例示できる。
【００１５】
　２つ以上の不飽和二重結合を有する（メタ）アクリレートとしては、２－ヒドロキシ－
１，３－ジメタクリロキシプロパン、２，２－ビス（メタクリロキシフェニル）プロパン
、２，２－ビス［４－（２－ヒドロキシ－３－メタクリロキシプロポキシ）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－メタクリロキシポリエトキシフェニル）プロパン、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、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、トリメチロールプロパントリメタクリ
レート、トリメチロールエタントリメタクリレート、ペンタエリスリトールトリメタクリ
レート、トリメチロールメタントリメタクリレート、ペンタエリスリトールテトラメタク
リレート、ジ－２－メタクリロキシエチル－２，２，４－トリメチルヘキサメチレンジカ
ルバメート及びこれらのアクリレート、また分子中にウレタン結合を有するメタクリレー
ト及びアクリレートが例示できる。
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【００１６】
　レジンマトリックスモノマーとしては、一種類の一つの不飽和二重結合を有する（メタ
）アクリレートであってもよく、または、２種以上を併用してもよい。また、一つの不飽
和二重結合を有する（メタ）アクリレートと、２つ以上の不飽和二重結合を有する（メタ
）アクリレートを併用してもよい。この場合、一種類の一つの不飽和二重結合を有する（
メタ）アクリレートと、一種類の２つ以上の不飽和二重結合を有する（メタ）アクリレー
トの組合せ、二種以上の一つの不飽和二重結合を有する（メタ）アクリレートと、一種類
の２つ以上の不飽和二重結合を有する（メタ）アクリレートの組合せ、二種以上の一つの
不飽和二重結合を有する（メタ）アクリレートと、二種以上の２つ以上の不飽和二重結合
を有する（メタ）アクリレートの組合せが採用できる。その組合せは、歯科用組成物の用
途、すなわち、人工歯、歯科修復材、歯冠、歯科用床等に応じ適宜決定される。
【００１７】
　レジンマトリックスモノマーには、予め重合開始剤を添加することが好ましい。
　重合開始剤としては、加熱重合型開始剤、化学重合型開始剤、光重合型開始剤が使用で
きる。
【００１８】
　加熱重合型開始剤としては、主に有機過酸化物や、アゾ化合物等が用いられる。有機過
酸化物としては、芳香族を有するジアシルパーオキシド類や過安息香酸のエステルと見な
されるようなパーオキシエステル類が好ましく、ベンゾイルパーオキサイド、２，４－ジ
クロルベンゾイルパーオキシド、ｍ－トリルパーオキサイド、ｔ－ブチルパーオキシベン
ゾエート、ジ－ｔ－ブチルパーオキシイソフタレート、２，５－ジメチル－２，５ジ（ベ
ンゾイルパーオキシ）ヘキサン、２，５－ジメチル－２，５－ジ｛（ｏ－ベンゾイル）ベ
ンゾイルパーオキシ｝ヘキサンが例示できる。また、アゾ化合物としては、アゾビスイソ
ブチロニトリル等、他にもトリブチルホウ素等のような有機金属化合物等が使用できる。
【００１９】
　化学重合型開始剤としては、有機過酸化物と第３級アミンの組み合わせが挙げられる。
有機過酸化物としては、芳香族を有するジアシルパーオキシド類や過安息香酸のエステル
と見なされるようなパーオキシエステル類が好ましく、ベンゾイルパーオキサイド、２，
４－ジクロルベンゾイルパーオキシド、ｍ－トリルパーオキサイド、ｔ－ブチルパーオキ
シベンゾエート、ジ－ｔ－ブチルパーオキシイソフタレート、２，５－ジメチル－２，５
ジ（ベンゾイルパーオキシ）ヘキサン、２，５－ジメチル－２，５－ジ｛（ｏ－ベンゾイ
ル）ベンゾイルパーオキシ｝ヘキサンが例示できる。第３級アミンとしては、芳香族基に
直接窒素原子が置換した第３級アミンが好ましく、Ｎ，Ｎ－ジメチル－ｐ－トルイジン、
Ｎ，Ｎ－ジメチルアニリン、Ｎ－メチル－Ｎ－β－ヒドロキシアニリン、Ｎ，Ｎ－ジ（β
－ヒドロキシエチル）－アニリン、Ｎ，Ｎ－ジ（β－ヒドロキシエチル）－ｐ－トルイジ
ン、Ｎ，Ｎ－ジ（β－ヒドロキプロピル）－アニリン、Ｎ，Ｎ－ジ（β－ヒドロキシプロ
ピル）－ｐ－トルイジン、Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノ安息香酸エチル、Ｎ，Ｎ－ジメチルア
ミノ安息香酸イソアミルが例示できる。
【００２０】
　光重合型開始剤としては、増感剤と還元剤の組合わせが一般に用いられる。
　増感剤としては、カンファーキノン、ベンジル、ジアセチル、ベンジルジメチルケター
ル、ベンジルジエチルケタール、ベンジルジ（２－メトキシエチル）ケタール、４，４′
－ジメチルベンジル－ジメチルケタール、アントラキノン、１－クロロアントラキノン、
２－クロロアントラキノン、１，２－ベンズアントラキノン、１－ヒドロキシアントラキ
ノン、１－メチルアントラキノン、２－エチルアントラキノン、１－ブロモアントラキノ
ン、チオキサントン、２－イソプロピルチオキサントン、２－ニトロチオキサントン、２
－メチルチオキサントン、２，４－ジメチルチオキサントン、２，４－ジエチルチオキサ
ントン、２，４－ジイソプロピルチオキサントン、２－クロロ－７－トリフルオロメチル
チオキサントン、チオキサントン－１０，１０－ジオキシド、チオキサントン－１０－オ
キサイド、ベンゾインメチルエーテル、ベンゾインエチルエーテル、イソプロピルエーテ
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ル、ベンゾインイソブチルエーテル、ベンゾフェノン、ビス（４－ジメチルアミノフェニ
ル）ケトン、４，４′－ビスジエチルアミノベンゾフェノン、アシルフォスフィンオキサ
イドの誘導体、アジド基を含む化合物等が例示でき、これらは、単独もしくは混合して使
用される。
【００２１】
　還元剤としては、第３級アミンが一般に使用される。第３級アミンとしては、Ｎ，Ｎ－
ジメチル－ｐ－トルイジン、Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノエチルメタクリレート、トリエタノ
ールアミン、４－ジメチルアミノ安息香酸メチル、４－ジメチルアミノ安息香酸エチル、
４－ジメチルアミノ安息香酸イソアミルが例示できる。また、他の還元剤として、ベンゾ
イルパーオキサイド、スルフィン酸ソーダ誘導体、有機金属化合物等が挙げられる。
　光重合型開始剤は、紫外線または可視光線などの活性光線を照射することにより重合反
応が達せられる。光源としては超高圧、高圧、中圧および低圧の各種水銀灯、ケミカルラ
ンプ、カーボンアーク灯、メタルハライドランプ、蛍光ランプ、タングステンランプ、キ
セノンランプ、アルゴンイオンレーザー等が使用される。
【００２２】
　この他に必要に応じ着色剤、重合禁止剤、酸化安定剤、紫外線吸収剤、顔料（例えば、
二酸化チタン）、染料をレジンマトリックスモノマーに添加することができる。
【００２３】
　この発明において使用される有機質充填材としては、メチルメタクリレート、エチルメ
タクリレート、２－エチルヘキシルメタクリレート、ｎ－ブチルメタクリレート、ｉ－ブ
チルメタクリレート、ｔ－ブチルメタクリレート、アルキルメタクリレート、メトキシエ
チルメタクリレート、２－ヒドロキシブチルメタクリレート、ベンジルメタクリレート、
フェニルメタクリレート、フェノキシエチルメタクリレート、ヒドロキシエチルメタクリ
レート、または、これらのアクリレートのホモポリマー、または、これらのコポリマー、
または、これらのホモポリマーとコポリマーとの混合物が採用できる。これらの有機質充
填材は、懸濁重合（パール重合）することで得ることができる。有機質充填材は、一般に
平均粒径１００μｍ以下の粒状または粉末状のものを使用することが好ましい。平均粒径
が１００μｍ以下であると、この発明の歯科用組成物中のレジンマトリックスモノマーが
重合硬化したものの審美性が良好となり、１００μｍを超えると、重合硬化したものの表
面に有機質充填材がパール状になって現れ、審美性が損なわれることになるとともに硬化
体が脆くなる。
【００２４】
　この発明の歯科用組成物においては、レジンマトリックスモノマー１００重量部に対し
、有機質充填材が２０～１８０重量部であることが好ましい。有機質充填材は、レジンマ
トリックスモノマーによって膨潤し、歯科用組成物を餅状またはペースト状にする。有機
質充填材が２０重量部未満では、餅状またはペースト状の歯科用組成物が得られず、作業
性が劣り、成形が困難となり好ましくない。また、有機質充填材が１８０重量部を超える
と、粉成分が過剰で、バサつき，成形性や作業性が悪くなり好ましくなく、レジンマトリ
ックスモノマーが重合硬化したものの耐摩耗性が劣ることになり好ましくない。
【００２５】
　この発明において使用される雲母微粒子は、平均粒径が０．０５～５０μｍであること
が好ましい。平均粒径が０．０５μｍ未満では、粒径が小さすぎて人工歯等としたときに
半透明性をほとんど発現できないことから好ましくない。一方、平均粒径が５０μｍを超
えると粒径が大きすぎて人工歯等としたときに表面に白点として視認できて、審美性が損
なわれることになり好ましくない。
　平均粒径が０．０５～５０μｍの雲母微粒子としては、天然の雲母も使用できるが、合
成雲母が不純物が少なく、品質が安定していること等から好ましく、とりわけ、非膨潤性
のＫ－フッ素雲母が好ましい。
【００２６】
　この発明の歯科用組成物においては、レジンマトリックスモノマー１００重量部に対し



(7) JP 4717397 B2 2011.7.6

10

20

30

40

50

、前記雲母微粒子が１～２０重量部であることが好ましい。該雲母微粒子が１重量部未満
では、レジンマトリックスモノマーが重合硬化したものの透明性が高すぎることから好ま
しくない。一方、雲母微粒子が２０重量部を超えると、レジンマトリックスモノマーが重
合硬化したものの半透明性が劣ることになり好ましくない。
【００２７】
　この発明の歯科用組成物における前記雲母微粒子は、カップリング処理されたものであ
ることが好ましい。
　カップリング処理剤としては、オルガノファンクショナルシランカップリング剤、チタ
ネート系カップリング剤、ジルコアルミネート系カップリング剤が使用できる。
【００２８】
　オルガノファンクショナルシランカップリング剤としては、γ―メタクリロキシプロピ
ルトリメトキシシラン、γ―グリシドキシプロピルトリメトキシシラン、ビニルトリクロ
ルシラン、ビニルトリエトキシシラン、Ｎ―β（アミノエチル）γ―アミノプロピルトリ
メトキシシラン、Ｎ―β（アミノエチル）γ―アミノプロピルメチルジメトキシシラン、
γ―クロロプロピルトリメトキシシラン、γ―アミノプロピルトリエトキシシラン等が採
用できる。
【００２９】
　チタネート系カップリング剤としては、イソプロピルトリイソステアロイルチタネート
、イソプロピルトリドデシルベンゼンスルホニルチタネート、イソプロピルトリス（ジオ
クチルパイロホスフェート）チタネート、テトライソピルビス（ジオクチルフォスフェー
ト）チタネート、テトラオクチルビス（ジトリデシルフォスフェート）チタネート、テト
ラ（２，２－ジアリルオキシメチルー１－ブチル）ビス（ジートリデシル）ホスファイト
チタネート、ビス（ジオクチルパイロホスフェート）オキシアセテートチタネート、ビス
（ジオクチルパイロホスフェート）エチレンチタネート、イソプロピルトリオクナノイル
チタネート、イソプロピルジメタクリルイソステアロイルチタネート、イソプロピルイソ
ステアロイルジアクリルチタネート、イソプロピルトリ（ジオクチルフォスフェート）チ
タネート、イソプロピルトリクミルフェニルチタネート、イソプロピルトリ（Ｎ－ジアミ
ノエチル）チタネート、ジクミルフェニルオキシアセテートチタネート、ジイソステアロ
イルエチレンチタネート等を採用することができる。
【００３０】
　ジアルコアルミネート系カップリング剤としては、アルコール系キャブコモド、グリコ
ール系キャブコモド等を採用することができる。
【００３１】
　これらのカップリング剤の添加量が、前記雲母微粒子１００重量部に対し、０．１～２
５重量部であることが好ましい。カップリング剤の添加量が、０．１重量部未満では、カ
ップリング剤としての効果がなく、雲母微粒子とレジンマトリックスモノマーとの接着が
不十分であり、コンポジットレジンからなる人工歯等とした時に、その物理的性質等が劣
り好ましくない。また、カップリング剤の添加量が２５重量部を超えると、過剰のカップ
リング剤が、可塑剤や欠陥として機能することになり、コンポジットレジンからなる人工
歯等とした時に、その物理的性質等が劣り好ましくない。
　前記雲母微粒子をカップリング剤で処理するには、雲母微粒子とカップリング剤とを適
宜混合すればよい。
【００３２】
　この発明の歯科用組成物においては、無機質充填材として、前記した雲母微粒子だけに
限られるものではなく、必要に応じ、バリウムガラス、アルミナガラス、カリウムガラス
等の各種ガラス、シリカ、合成ゼオライト、リン酸カルシウム、長石、ケイ酸アルミニウ
ム、ケイ酸カルシウム、炭酸マグネシウム、石英、無孔質のアトマイズド法のコロイダル
シリカ、無孔質のコロイダルアルミナ、無孔質のコロイダルチタニア、無孔質の湿式法の
コロイダルシリカの群から選択された１種または２種以上の無機質粉末を前記雲母微粒子
と併用してもよい。これら無機質粉末は、通常は平均粒径２０μｍ以下のものが用いられ
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るが、粒子の小さいものとしては平均粒径が５０ｎｍ以下の微粒子状のものも用いること
ができる。平均粒径が２０μｍを超えると、この発明の歯科用組成物のレジンマトリック
スモノマーが重合硬化したものにおいて、粘膜面との接触感が悪くなり好ましくない。
【００３３】
　前記無機質粉末は、予めカップリング剤を用いて表面処理したものを用いることが好ま
しい。カップリング剤としては、前記したオルガノファンクショナルシランカップリング
剤、チタネート系カップリング剤、ジルコアルミネート系カップリング剤が使用できる。
前記無機質粉末のカップリング処理は、前記雲母微粒子のカップリング処理と同様にして
、前記無機質粉末とカップリング剤と適宜混合すればよい。
【００３４】
　この発明の歯科用組成物においては、必要に応じ、有機無機複合充填材が使用できる。
有機無機複合充填材として、バリウムガラス、アルミナガラス、カリウムガラス等の各種
ガラス、シリカ、合成ゼオライト、リン酸カルシウム、長石、ケイ酸アルミニウム、ケイ
酸カルシウム、炭酸マグネシウム、石英、無孔質のアトマイズド法のコロイダルシリカ、
無孔質のコロイダルアルミナ、無孔質のコロイダルチタニア、無孔質の湿式法のコロイダ
ルシリカ等の無機質粉末を、この発明において使用するとして説明した前記のレジンマト
リックスモノマーから選択された少なくとも１種のモノマーとを混合し、重合させ、次い
で、粉砕したものが例示できる。
【００３５】
　有機無機複合充填材に用いる無機質粉末は、通常は平均粒径２０μｍ以下のものが用い
られるが、粒子の小さいものとしては平均粒径が５０ｎｍ以下の微粒子状のものも用いる
ことができる。平均粒径が２０μｍを超えると、この発明の歯科用組成物のレジンマトリ
ックスモノマーが重合硬化したものにおいて、粘膜面との接触感が悪くなり好ましくない
。
　前記有機無機複合充填材に用いる無機質粉末は、予めカップリング剤を用いて表面処理
したものを用いることが好ましい。カップリング剤としては、前記したオルガノファンク
ショナルシランカップリング剤、チタネート系カップリング剤、ジルコアルミネート系カ
ップリング剤が使用できる。前記無機質粉末のカップリング処理は、前記雲母微粒子のカ
ップリング処理と同様にして、前記無機質粉末とカップリング剤と適宜混合すればよい。
【００３６】
　有機無機複合充填材の製造は、より具体的には、前記の無機質粉末、前記のモノマー、
加熱重合開始剤、例えば、ベンゾイルパーオキサイド等の過酸化物、アゾビスイソブチロ
ニトリル等のアゾ化合物、更に必要に応じ前記したカップリング剤、着色剤、酸化安定剤
、紫外線吸収剤、顔料等を適宜添加し、攪拌混合し、そして、８０～１２０℃で重合させ
、ボールミルなどで平均粒径１～５０μｍ程度に粉砕することで得られたものを採用する
ことができる。平均粒径が１μｍ未満では、比表面積が大きくなり、歯科用組成物とする
際、他の成分との均一な混合に長時間を要する上に、硬くなりやすく、作業性が劣ること
になり好ましくない。平均粒径が５０μｍを超えると、例えば、人工歯等としたとき、粘
膜面との接触感が悪くなり好ましくない。
【００３７】
　この発明の歯科用組成物においては、レジンマトリックスモノマー１００重量部に対し
、有機無機複合充填材が５～１００重量部であることが好ましい。有機無機複合充填材が
５重量部未満では、歯科用組成物のレジンマトリックスモノマーが重合硬化したものが脆
くなりやすい。また、有機無機複合充填材が１００重量部を超えると、成形性や作業性が
悪くなり好ましくなく、レジンマトリックスモノマーが重合硬化したものの耐摩耗性が劣
ることになり好ましくない。
【００３８】
　この発明の歯科用組成物を用いたコンポジットレジンからなる人工歯、歯科修復材、歯
冠、歯科用床等は、対象物、暫定か永続か等といった使用目的、使用箇所等に必要とする
物理的性質に応じ適宜の製造方法が採用でき、また、各製造方法においても、各種の材料



(9) JP 4717397 B2 2011.7.6

10

20

30

40

50

が使用できる。
　例えば、この発明の歯科用組成物を用いて、人工歯を製造するには、先ず、レジンマト
リックスモノマー、有機質充填材、平均粒径が０．０５～５０μｍの雲母微粒子を所定割
合になるように秤量し、必要に応じ重合開始剤、着色剤等を加え、均一になるように混合
し、所定時間経過させて餅状の生地（歯科用組成物）を作製する。次いで、該生地を、人
工歯金型に填入し、加圧成形する。そして、生地を金型中で加圧したまま、重合成形する
。重合開始剤として加熱重合開始剤を用いると、金型を加熱することで重合を行わせるこ
とができる。重合が完了したら、金型から成形された人工歯を取り出せばよい。
　歯冠、歯科用床の成形も所定の型を用いて同様にして行うことができる。
【実施例】
【００３９】
　次に、実施例を比較例とともに示しさらに詳しく説明する。もちろんこの発明は、以下
の実施例等によって限定されるものではない。
【００４０】
（実施例１）
　レジンマトリックスモノマーとして、メチルメタクリレート（ＭＭＡ）、エチレングリ
コールジメタクリレート（ＥＤＭＡ）、有機質充填材として、ポリメチルメタクリレート
（ＰＭＭＡ）、重合触媒として、ベンゾイルパーオキサイド（ＢＰＯ）、平均粒径６．３
μｍの非膨潤性Ｋ－フッ素雲母微粒子、白色顔料として二酸化チタンを表１の実施例１に
示す重量部秤量して均一になるように攪拌混合し、所定時間経過させて餅状の歯科用組成
物を得た。
　ここにおいて、ＰＭＭＡは、平均分子量５００，０００、平均粒径２０μｍの粉末を用
いた。なお、ＰＭＭＡの平均粒径は、島津製作所（株）のレーザー粒度分布計ＳＡＬＤ－
２０００Ａによって測定した。
　前記雲母微粒子は、前もって、γ－メタクリロキシプロピルトリメトキシシランでシラ
ンカップリング処理したものである。シランカップリング処理は、雲母微粒子１００重量
部に対しカップリング剤１重量部を使用した。
【００４１】
　得られた餅状の歯科用組成物を金型リング（φ１５ｍｍ×１ｍｍ）内に填入し、８０℃
、３００ＭＰａで１０分間加熱重合させて試料を得た。
　得られた試料を＃１０００の耐水研磨紙にて両面を研磨して試験体（φ１５ｍｍ×０．
５ｍｍ）を作製し、半透明性の評価のため、濁度・全透過率・拡散透過率・平行透過率を
以下に示す試験方法により測定した。
　結果は、表１の実施例１に示すとおりである。
【００４２】
＜濁度・全透過率・拡散透過率・平行透過率の試験方法＞
　試験体（φ１５ｍｍ×０．５ｍｍ）の表面をサンドペーパー＃１０００にて表面研磨し
、バフ研磨によって鏡面仕上げをしたものを濁度試験に供し、濁度・全透過率・拡散透過
率・平行透過率を求めた。濁度試験は、濁度計（ＮＤＨ－３００Ａ、（株）日本電色工業
製）を用いＪＩＳ　Ｋ７１３６に従い、温度２３℃、湿度５０％の恒温恒湿室で行った。
【００４３】
（実施例２）
　実施例１で使用したと同一のＭＭＡ、ＥＤＭＡ、ＰＭＭＡ、ＢＰＯ、平均粒径６．３μ
ｍの雲母微粒子、二酸化チタンを表１の実施例２に示す重量部秤量して均一になるように
攪拌混合し、所定時間経過させて餅状の歯科用組成物を得た。
　得られた餅状の歯科用組成物を金型リング内に填入し、実施例１と同一条件で加熱重合
させて試料を得た。
　得られた試料を用いて試験体（φ１５ｍｍ×０．５ｍｍ）を作製し、濁度・全透過率・
拡散透過率・平行透過率を、実施例１と同一の試験方法により測定した。
　結果は、表１の実施例２に示すとおりである。
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【００４４】
（比較例１）
　実施例１で使用したと同一のＭＭＡ、ＥＤＭＡ、ＰＭＭＡ、ＢＰＯを表１の比較例１に
示す重量部秤量して均一になるように攪拌混合し、所定時間経過させて餅状の歯科用組成
物を得た。
　得られた餅状の歯科用組成物を金型リング内に填入し、実施例１と同一条件で加熱重合
させて試料を得た。
　得られた試料を用いて試験体（φ１５ｍｍ×０．５ｍｍ）を作製し、濁度・全透過率・
拡散透過率・平行透過率を、実施例１と同一の試験方法により測定した。
　結果は、表１の比較例１に示すとおりである。
【００４５】
（比較例２）
　実施例１で使用したと同一のＭＭＡ、ＥＤＭＡ、ＰＭＭＡ、ＢＰＯ、二酸化チタンを表
１の比較例２に示す重量部秤量して均一になるように攪拌混合し、所定時間経過させて餅
状の歯科用組成物を得た。
　得られた餅状の歯科用組成物を金型リング内に填入し、実施例１と同一条件で加熱重合
させて試料を得た。
　得られた試料を用いて試験体（φ１５ｍｍ×０．５ｍｍ）を作製し、濁度・全透過率・
拡散透過率・平行透過率を、実施例１と同一の試験方法により測定した。
　結果は、表１の比較例２に示すとおりである。
【００４６】
（比較例３）
　比較例２で使用したと同一のＭＭＡ、ＥＤＭＡ、ＰＭＭＡ、ＢＰＯ、二酸化チタンを表
１の比較例３に示す重量部秤量して均一になるように攪拌混合し、所定時間経過させて餅
状の歯科用組成物を得た。
　得られた餅状の歯科用組成物を金型リング内に填入し、実施例１と同一条件で加熱重合
させて試料を得た。
　得られた試料を用いて試験体（φ１５ｍｍ×０．５ｍｍ）を作製し、濁度・全透過率・
拡散透過率・平行透過率を、実施例１と同一の試験方法により測定した。
　結果は、表１の比較例３に示すとおりである。
【００４７】
（比較例４）
　比較例２で使用したと同一のＭＭＡ、ＥＤＭＡ、ＰＭＭＡ、ＢＰＯ、二酸化チタンを表
１の比較例４に示す重量部秤量して均一になるように攪拌混合し、所定時間経過させて餅
状の歯科用組成物を得た。
　得られた餅状の歯科用組成物を金型リング内に填入し、実施例１と同一条件で加熱重合
させて試料を得た。
　得られた試料を用いて試験体（φ１５ｍｍ×０．５ｍｍ）を作製し、濁度・全透過率・
拡散透過率・平行透過率を、実施例１と同一の試験方法により測定した。
　結果は、表１の比較例４に示すとおりである。
【００４８】
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