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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　主結晶相が二ケイ酸リチウムであり、副結晶相がシリケートである結晶質を含み、その
残りはガラス質であり、
　深さ方向に結晶質サイズの勾配を有し、結晶質サイズの勾配値の変化点に界面が存在し
ない傾斜機能材料であり、
　結晶質サイズの勾配は、平均粒径が５ｎｍ～５．５μｍの範囲のものであり、
　深さ方向に光透過率の勾配を有し、光透過率の勾配は、５５０ｎｍの基準波長で２０～
８０％の範囲のものであり、
　深さ方向に屈曲強度の勾配を有し、屈曲強度の勾配は、２５０ＭＰａ～６２５ＭＰａの
範囲のものであり、
　ＳｉＯ２６０～８３重量％、Ｌｉ２Ｏ１０～１５重量％、Ｐ２Ｏ５２～６重量％、Ａｌ

２Ｏ３１～５重量％、ＳｒＯ０．１～３重量％、ＺｎＯ０．１～２重量％、着色剤（ｃｏ
ｌｏｒａｎｔ）１～５重量％、およびＮａ２ＯとＫ２Ｏとの混合物２．５～６重量％を含
むガラス組成物から製造されたものである
　ことを特徴とする歯科切削加工用バルクブロック。
【請求項２】
　結晶質サイズの勾配は、平均粒径が５ｎｍ～２，０００ｎｍの範囲のものである
　請求項１に記載の歯科切削加工用バルクブロック。
【請求項３】
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　結晶質サイズの勾配は、平均粒径が３０ｎｍ～５００ｎｍの範囲のものである
　請求項１に記載の歯科切削加工用バルクブロック。
【請求項４】
　結晶質サイズの勾配は、平均粒径が３００ｎｍ～５００ｎｍの範囲のものである
　請求項１に記載の歯科切削加工用バルクブロック。
【請求項５】
　ＳｉＯ２６０～８３重量％、Ｌｉ２Ｏ１０～１５重量％、Ｐ２Ｏ５２～６重量％、Ａｌ

２Ｏ３１～５重量％、ＳｒＯ０．１～３重量％、ＺｎＯ０．１～２重量％、着色剤（ｃｏ
ｌｏｒａｎｔ）１～５重量％、およびＮａ２ＯとＫ２Ｏとの混合物２．５～６重量％を含
むガラス組成物から所定形状のブロックを作製するステップと、
　前記ブロックを温度４００～８５０℃の範囲で熱処理するが、ブロックの深さ方向に温
度勾配を与えて熱処理するステップと、を含む歯科切削加工用バルクブロックの製造方法
であって、
　前記歯科切削加工用バルクブロックは、
　主結晶相が二ケイ酸リチウムであり、副結晶相がシリケートである結晶質を含み、その
残りはガラス質であり、
　深さ方向に結晶質サイズの勾配を有し、結晶質サイズの勾配値の変化点に界面が存在し
ない傾斜機能材料であり、
　結晶質サイズの勾配は、平均粒径が５ｎｍ～５．５μｍの範囲のものであり、
　深さ方向に光透過率の勾配を有し、光透過率の勾配は、５５０ｎｍの基準波長で２０～
８０％の範囲のものであり、
　深さ方向に屈曲強度の勾配を有し、屈曲強度の勾配は、２５０ＭＰａ～６２５ＭＰａの
範囲内にある
　ことを特徴とする歯科切削加工用バルクブロックの製造方法。
【請求項６】
　前記熱処理するステップは、温度勾配熱処理炉で作動温度４００～１０００℃下で行わ
れる
　請求項５に記載の歯科切削加工用バルクブロックの製造方法。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
 本発明は、天然歯の構造特性と類似した人工歯の素材を製造するのに有用な歯科切削加
工用バルクブロック及びその製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
 クラウン材料とは、損傷した歯牙の象牙質とエナメル質に該当する部分を修復する補綴
材料のことであって、適用部位によってインレー、アンレー、ベニア、クラウンなどに区
分できる。クラウン材料で修復される位置は歯牙の表面であるため審美的特性が大きく求
められ、対合歯との摩耗やチッピング（ｃｈｉｐｐｉｎｇ）等の破折のため高い強度が求
められる。従来、クラウン材料に使用される素材としては、リューサイト質ガラスセラミ
ックス（ｌｅｕｃｉｔｅ ｇｌａｓｓ－ｃｅｒａｍｉｃｓ）、強化ポーセリン、又はフッ
素燐灰石（ｆｌｕｏｒａｐａｔｉｔｅ、Ｃａ５（ＰＯ４）３Ｆ）結晶化ガラスが挙げられ
、これらは、優れた審美的特性があるものの強度が８０～１２０ＭＰａと低いため、破折
の可能性が高いという短所がある。そのため、現在、様々な素材の高強度クラウン素材を
開発するための研究が進められている。
【０００３】
 ケイ酸リチウム結晶化ガラスは、非特許文献１によって紹介された。
【０００４】
 Ｌｉ２Ｏ－Ａｌ２Ｏ３－ＳｉＯ２－Ｌｉ２Ｏ－Ｋ２Ｏ－Ｂ２Ｏ３－Ｐ２Ｏ５系ガラスを
用いて多様な結晶核の形成と成長熱処理条件ごとの結晶相及び強度について研究した。低
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温のリチウムメタシリケートから高温の二ケイ酸リチウム結晶相を示す時は、３０～３５
ＫＰＳ（ｋｉｌｏｇｒａｍ  ｐｅｒ  ｓｑｕａｒｅ  ｃｅｎｔｉｍｅｔｅｒ；ｋｇ／ｃｍ
２）の強度を示し、これは、ホストガラス、母ガラス、Ｌｉ２ＳｉＯ５、Ｌｉ２ＳｉＯ３

相の熱膨張係数の差に起因する残留応力によるものであった。
【０００５】
 二ケイ酸リチウム結晶を含むガラスを用いて人工歯牙を作製する素材及び方法（ｍｏｎ
ｏｌｉｔｈｉｃ　ｄｅｎｔａｌ　ｃｒｏｗｎ）は、既に多くの特許によって公知となって
いる。しかしながら、公知の技術は、結晶相サイズが粗大なのでそのまま機械加工を行う
のは困難であり、加工のためには１次的にリチウムメタシリケート結晶相（ｍａｃｈｉｎ
ａｂｌｅ　ｃｒｙｓｔａｌｌｉｎｅ）を形成して加工をした後、２次的に熱処理を実施し
て高強度の二ケイ酸リチウム結晶相を形成させる方法であり、熱処理工程による収縮のゆ
えに寸法の精度が落ち、熱処理工程が追加されるという手間がかかる。一般に、ＣＡＤ／
ＣＡＭ加工は、病院で直接加工して患者に最大限迅速に適用しなければならないので（ｏ
ｎｅ－ｄａｙ　ａｐｐｏｉｎｔｍｅｎｔ）、熱処理工程による時間遅延は、患者及び使用
者に経済的困難をもたらす。
【０００６】
　また、従来の二ケイ酸リチウム結晶化ガラス素材は、粗大な結晶相のため、天然歯と類
似した高い光透過率や乳白性（ｏｐａｌｅｓｃｅｎｃｅ）を具現するのに限界がある。
【０００７】
　特に、従来の二ケイ酸リチウム結晶化ガラス素材は、加工のために１次的に加工性の良
いリチウムメタシリケート（ｌｉｔｈｉｕｍ　ｍｅｔａｓｉｌｉｃａｔｅ）結晶化ガラス
を作り、加工した後は、２次結晶化熱処理によって二ケイ酸リチウムを形成させて強度を
増大させるが、この時の結晶相サイズは約３μｍ以上で、この状態では加工性が顕著に劣
化し、強度のみの実現に留まっていた。
【０００８】
　かかる問題を解決するために、本出願人は、１次熱処理温度の変化により結晶質サイズ
を調節して加工性に優れた二ケイ酸リチウム結晶相とシリケート結晶相およびシリカ結晶
相を含む結晶化ガラスの製造方法を提案して特許を取得した（下記特許文献１）。具体的
に、ここでは、ガラス組成物が、ＳｉＯ２６０～８３重量％、Ｌｉ２Ｏ１０～１５重量％
、核形成剤の役割を行うＰ２Ｏ５２～６重量％、ガラス転移温度と軟化点を増加させ、ガ
ラスの化学的耐久性を向上させるＡｌ２Ｏ３１～５重量％、ガラスの軟化点を増加させる
ＳｒＯ０．１～３重量％、ＺｎＯ０．１～２重量％、着色剤（ｃｏｌｏｒａｎｔ）１～５
重量％、およびガラスの熱膨張係数を増加させるアルカリ金属酸化物であるＮａ２Ｏ＋Ｋ

２Ｏ２．５～６重量％を含み、前記ガラス組成物に、４００～８５０℃で１次熱処理を行
うステップと、前記１次熱処理の後、７８０～８８０℃で２次熱処理を行うステップと、
を含み、前記１次熱処理によって５ｎｍ～２０００ｎｍの二ケイ酸リチウム結晶相及びシ
リカ結晶相が生成され、２次熱処理の温度によって透光性が調節されることを特徴とする
シリカ結晶相を含む歯用結晶化ガラスの製造方法が開示された。
【０００９】
　一方、人間の生活水準が向上するに伴い、歯科分野にも審美の要求が増加しつつあり、
患者の審美的欲求の高まりから、様々な材料を用いた審美補綴修復に関する多くの研究が
なされている。
【００１０】
　現在、主に用いられている審美修復材料として陶材修復物の審美性に影響を与える要素
としては、歯の外形、表面状態、透明度、色調などがあり、この中で、特に透明度は、成
功的な修復物作製のための重要な要素であるといえる。このような審美補綴のための陶磁
器材料の機械的、物理的特性については多くの研究と発展があったが、色調の調和につい
ては、まだ多くの問題を内包しており、臨床的、技術的な面で修復物の色調の選択、特に
透明度に関しては、多くの困難がある。
【００１１】
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　審美補綴学において、歯の修復時に審美性に影響を与える要因としては、色調（Ｃｏｌ
ｏｒ）、歯の形や大きさ、歯の配列状態と比率関係、光線、透過性、修復物のデザイン（
Ｄｅｓｉｇｎ）などがあり、実際に人の目が敏感に反応するのは、色と形状であるといえ
る。
【００１２】
　天然歯は歯の首部から切縁まで色が同じところが一箇所もない。
【００１３】
　このような点を反映して、近年では、いわゆるビルドアップ方式を用いて、天然歯の色
を自然な形で模倣できる人工歯を製造する方法も行われている。
【００１４】
　ビルドアップ（Ｂｕｉｌｄ－Ｕｐ）方式は、ポーセリンやジルコニアなどのパウダーを
幾重にも重ねて色調を与えた人工歯を成形した後、これを熱処理して、天然歯と類似した
色を幾重にも具現する方法であって、たとえ天然歯と非常に類似した色を模倣することは
できるが、全的に歯科技工士の熟練した技術によって人工歯の審美感が決定される方式な
ので再現性に乏しく、即時的な方法による製造が不可能なので患者に有利ではなく、ＣＡ
Ｄ／ＣＡＭなどの切削加工方法としては具現できないという問題がある。
【００１５】
　一方、従来のバルクブロックを用いてＣＡＤ／ＣＡＭなどの切削加工法に基づいて人工
歯を作製する場合、バルクブロック自体が均一な物性を示す物質から構成されているので
、得られた人工歯は天然歯とは異なり、単一の色調を呈する形を取らざるを得ない。特に
、このような方法による人工歯の場合、前歯などに適用する際には、審美的に異質感を与
えて自然感に乏しいという問題が発生せざるを得ない。
【００１６】
　前述の、本出願人による下記特許文献１に記載の結晶化ガラスの製造方法によれば、た
とえ２次熱処理工程を経て透明性及び加工性を調節することができるが、得られた結晶化
ガラスは、一つのブロック自体が同じ物性を有するものであって、それを用いて天然歯と
同様な自然感のある色を具現するためには、複数の結果物を組み合わせる方法を適用する
必要である。換言すると、バルクブロック自体をＣＡＤ／ＣＡＭなどの切削加工に直接適
用して自然な歯色を即時的に再現することは、容易ではなかった。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１７】
【特許文献１】韓国特許登録第１０－１９７５５４８号
【非特許文献１】Ｍａｒｃｕｓ　Ｐ．ＢｏｒｏｍとＡｎｎａ　Ｍ.　Ｔｕｒｋａｌｏ（Ｔ
ｈｅ　Ｐａｃｉｆｉｃ　Ｃｏａｓｔ　Ｒｅｇｉｏｎａｌ　Ｍｅｅｔｉｎｇ、Ｔｈｅ　Ａｍ
ｅｒｉｃａｎ　Ｃｅｒａｍｉｃ　Ｓｏｃｉｅｔｙ、Ｓａｎ　Ｆｒａｎｃｉｓｃｏ、ＣＡ、
Ｏｃｔｏｂｅｒ　３１、１９７３（Ｇｌａｓｓ　ｄｉｖｉｓｉｏｎ，Ｎｏ．３－Ｇ－７３
Ｐ））
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１８】
　本発明は、ＣＡＤ／ＣＡＭなどの切削加工を行うことにより、他の工程を追加しなくて
も繰り返し再現性を得るために、天然歯と類似したマルチグラデーション（Ｍｕｌｔｉ－
ｇｒａｄａｔｉｏｎ）透過性および物性を発現する人工歯修復材料の製造に使用すること
ができる、歯科切削加工用バルクブロックを提供することを目的とする。
【００１９】
　本発明は、人工歯補綴物を作製する時間と工程を短縮でき、且つ、機械的物性の傾斜機
能化により、パワーの分散の観点から、構造的な安定性の向上を図ることができる、歯科
切削加工用バルクブロックを提供することを他の目的とする。
　本発明は、天然歯と類似したマルチグラデーション（Ｍｕｌｔｉ－ｇｒａｄａｔｉｏｎ
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）透過性及び物性を発現する人工歯修復材料の製造に使用できる歯科切削加工用バルクブ
ロックを簡易に製造することができる方法を提供することをまた他の目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００２０】
　本発明の一実施形態では、主結晶相が二ケイ酸リチウムであり、副結晶相がシリケート
である結晶質を含み、その残りはガラス質であり、深さ方向に結晶質サイズの勾配を有し
、結晶質サイズの勾配値の変化点に界面が存在しない傾斜機能材料である、歯科切削加工
用バルクブロックを提供する。
【００２１】
　本発明の一実施形態による歯科用バルクブロックにおいて、結晶質サイズの勾配は、平
均粒径が５ｎｍ～５．５μｍの範囲のものであってもよい。
【００２２】
　本発明の一実施形態による歯科用バルクブロックにおいて、結晶質サイズの勾配は、平
均粒径が５ｎｍ～２，０００ｎｍの範囲のものであってもよい。
【００２３】
　本発明の好ましい一実施形態による歯科用バルクブロックにおいて、結晶質サイズの勾
配は、平均粒径が３０ｎｍ～５００ｎｍの範囲のものであってもよい。
【００２４】
　本発明の好ましい一実施形態による歯科用バルクブロックにおいて、結晶質サイズの勾
配は、平均粒径が３００ｎｍ～５００ｎｍの範囲のものであってもよい。
【００２５】
　本発明の一実施形態による歯科用バルクブロックは、深さ方向に光透過率の勾配を有す
るものであってもよい。
【００２６】
　本発明の好ましい一実施形態による歯科用バルクブロックにおいて、光透過率の勾配は
、５５０ｎｍの基準波長で２０～８０％の範囲のものであってもよい。
【００２７】
　本発明の一実施形態による歯科用バルクブロックは、また、深さ方向に屈曲強度の勾配
を有するものであってもよい。
【００２８】
　本発明の好ましい一実施形態による歯科用ブロックにおいて、屈曲強度の勾配は、２５
０ＭＰａ～６２５ＭＰａの範囲のものであってもよい。
【００２９】
　本発明の一実施形態による歯科用ブロックは、同じガラス組成物から製造されてもよい
。
【００３０】
　本発明の一実施形態による歯科用ブロックにおいて、同じガラス組成物は、ＳｉＯ２６
０～８３重量％、Ｌｉ２Ｏ１０～１５重量％、Ｐ２Ｏ５２～６重量％、Ａｌ２Ｏ３１～５
重量％、ＳｒＯ０．１～３重量％、ＺｎＯ０．１～２重量％、着色剤（ｃｏｌｏｒａｎｔ
）１～５重量％、およびＮａ２ＯとＫ２Ｏとの混合物２．５～６重量％を含むガラス組成
物であってもよい。
【００３１】
　本発明の他の実施形態では、ＳｉＯ２６０～８３重量％、Ｌｉ２Ｏ１０～１５重量％、
Ｐ２Ｏ５２～６重量％、Ａｌ２Ｏ３１～５重量％、ＳｒＯ０．１～３重量％、ＺｎＯ０．
１～２重量％、着色剤（ｃｏｌｏｒａｎｔ）１～５重量％、およびＮａ２ＯとＫ２Ｏとの
混合物２．５～６重量％を含むガラス組成物から所定形状のブロックを作製するステップ
と、
【００３２】
　前記ブロックを温度４００～８５０℃の範囲で熱処理するが、ブロックの深さ方向に温
度勾配を与えて熱処理するステップと、を含む、歯科切削加工用バルクブロックの製造方
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法を提供する。
【００３３】
　本発明の他の実施形態による歯科用バルクブロックの製造方法において、前記熱処理す
るステップは、温度勾配熱処理炉（ｆｕｒｎａｃｅ）で作動温度４００～１０００℃下で
行われてもよい。
【発明の効果】
【００３４】
　本発明による歯科用バルクブロックは、ＣＡＤ／ＣＡＭなどの切削加工を行うことによ
り、他の工程を追加しなくても繰り返し再現性を得るために、天然歯と類似したマルチグ
ラデーション（Ｍｕｌｔｉ－ｇｒａｄａｔｉｏｎ）透光性および物性を有する人工歯修復
材料の製造に容易に使用することができ、且つ、人工歯補綴物を作製する時間と工程を短
縮することができ、しかも、機械的物性の傾斜機能化により、パワーの分散の観点から、
構造的な安定性の向上を図ることができ、なお、このような歯科用バルクブロックは、特
定の組成を有するガラス組成物を用いて勾配熱処理を行う簡易な方法で製造することがで
きるという利点がある。
【図面の簡単な説明】
【００３５】
【図１】本発明の歯科用バルクブロックを製造する方法の一例を示す模式図
【図２】熱処理温度による結晶サイズの変化結果グラフ（－■－）、および屈曲強度の変
化結果グラフ（－□－）
【図３】熱処理温度による光透過スペクトルの結果グラフであり、低透過率（ｌｏｗ　ｔ
ｒａｎｓｍｉｔｔａｎｃｅ）を示すグラフは、８７０℃で熱処理した結果であり、中透過
率（ｍｅｄｉｕｍ　ｔｒａｎｓｍｉｔｔａｎｃｅ）を示すグラフは、８２５℃で熱処理し
た結果であり、高透過率（ｈｉｇｈ　ｔｒａｎｓｍｉｔｔａｎｃｅ）を示すグラフは７８
０℃で熱処理した結果である。
【図４】本発明の一実施形態によって得られたバルクブロックの深さ別結晶質粒子サイズ
を示したグラフ
【図５】本発明の一実施形態によって得られたバルクブロックの深さ別透過率の変化を示
すグラフ
【図６】本発明の一実施形態によって得られたバルクブロックの深さ別屈曲強度の変化を
示すグラフ
【図７】本発明の一実施形態によって得られたバルクブロックの深さ別微細構造及び結晶
サイズを示す写真
【発明を実施するための最良の形態】
【００３６】
　前述した及び更なる本発明の様相などは、添付図面に基づいて説明する好ましい実施例
を通じてさらに明らかになるであろう。以下、本発明のこのような実施例を通じて当業者
が容易に理解して再現できるように詳しく説明する。
【００３７】
　本発明の歯科切削加工用バルクブロックは、主結晶相が二ケイ酸リチウムであり、副結
晶相あシリケートである結晶質を含み、その残りはガラス質であり、深さ方向に結晶質サ
イズの勾配を有し、結晶質サイズの勾配値の変化点に界面が存在しない傾斜機能材料であ
る。
【００３８】
　上記及び以下の記載において、用語「主結晶相」は、全結晶質の少なくとも５０重量％
を占める結晶相として定義され、用語「副結晶相」は、全結晶質の中で主となる結晶相で
ない、残りの結晶相として定義されるものである。
【００３９】
　また、「深さ方向に結晶質サイズの勾配を有する」とは、バルクブロックの深さによる
結晶質サイズをグラフ化した場合、結晶質サイズの変化勾配が存在することを意味する。
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すなわち、バルクブロックの深さ方向に結晶質サイズがグラデーション（ｇｒａｄａｔｉ
ｏｎ）の形で表されることを意味する。
【００４０】
　また、「結晶質サイズの勾配値の変化点」とは、バルクブロックの深さによる結晶質サ
イズをグラフ化した場合、結晶質サイズの変化勾配値が実質的に変動する箇所を意味する
。ここで、「実質的に変動」というのは、単一の数値としての変化を意味することができ
るが、その値の分布に照らして実質的な変化があるものまでを含むことができることはも
ちろんである。
【００４１】
　また、「結晶質サイズの勾配値の変化点に界面が存在しない」という意味では、結晶質
サイズの勾配値の変化を示すバルクブロックの深さのポイントにおいて層間分離を示す有
意な境界面が存在しないものと解釈することができる。すなわち、バルクブロックは、深
さによる界面がなく連続した形で結晶質サイズの勾配を有することを意味する。
【００４２】
　一方、「傾斜機能材料（Ｆｕｎｃｔｉｏｎａｌｌｙ　Ｇｒａｄｉｅｎｔ　Ｍａｔｅｒｉ
ａｌｓ、ＦＧＭｓ）」とは、通常、ある面から他の面へ構成材料の性質が連続的に変化す
る材料のことであり、本発明では、実質的に界面が存在しないものの構成材料の性質が連
続的に変化する面から傾斜機能材料という表現を借用したものである。
【００４３】
　このようなバルクブロックは、主結晶相が二ケイ酸リチウムであり、副結晶相がシリケ
ートであって、これらから微結晶を形成でき、これが温度に応じて様々なサイズ及びサイ
ズ分布を示すとともに、機械的物性と光透過性を多様に実現できるという特性を有する。
また、深さ方向に結晶質サイズの勾配を有するため、バルクブロックは、深さ方向にグラ
デーションされた透光性及び機械的物性を実現することができる。さらに、結晶質サイズ
の勾配値の変化点に界面が存在しないので、層間接合による加工が不要であり、また、切
削加工途中で層分離が起こるという問題を解消することができる。さらに、かかる傾斜機
能化により、パワーの分散の観点から構造的安定性が向上した人工歯補綴物を提供するこ
とができる。
【００４４】
 このような本発明のバルクブロックにおいて、結晶質サイズの勾配は、平均粒径５ｎｍ
～５．５μｍの範囲で実現できるが、好ましくは５ｎｍ～２，０００ｎｍの範囲で実現で
きる。
【００４５】
 本発明のバルクブロックは、傾斜機能材料であって、このような傾斜機能材料が同じ加
工条件により切削加工、例えば、ＣＡＤ／ＣＡＭ加工などに適用されるに際して、機械加
工性を考慮すべきなので、この観点から、結晶質サイズの勾配は、平均粒径３０ｎｍ～５
００ｎｍの範囲のものが好ましい。
【００４６】
　また、人工歯修復材料など臨床で使用可能な透光性を発現することができる観点から、
結晶質サイズの勾配は、平均粒径０．３～５．５μｍの範囲のものが好ましい。
【００４７】
 加工性および透光性の観点からみると、結晶質サイズの勾配は、平均粒径３００ｎｍ～
５００ｎｍの範囲のものが最も好ましい。
【００４８】
 本発明の歯科用バルクブロックは、上記のように結晶質サイズの勾配を有するため、深
さ方向に光透過率の勾配を持つ。
【００４９】
 特に、上述した結晶質サイズの勾配における平均粒径の範囲を考慮すると、光透過率の
勾配は、５５０ｎｍの基準波長で２０～８０％の範囲のものであってもい。
【００５０】
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 また、本発明の歯科用バルクブロックは、深さ方向に屈曲強度の勾配を持つ。特に、上
述した結晶質サイズの勾配における平均粒径の範囲を考慮すると、屈曲強度の勾配は、２
５０ＭＰａ～６２５ＭＰａの範囲のものであってもよい。
【００５１】
 このような本発明の歯科用バルクブロックは、同じガラス組成物から製造されるもので
、主結晶相が二ケイ酸リチウムであり、副結晶相がシリケートである結晶質を含み、その
残りはガラス質であり、深さ方向に結晶質サイズの勾配を有し、結晶質サイズの勾配値の
変化点に界面が存在しない傾斜機能材料として得られるものであり、具体的には、ガラス
組成物は、ＳｉＯ２６０～８３重量％、Ｌｉ２Ｏ１０～１５重量％、Ｐ２Ｏ５２～６重量
％、Ａｌ２Ｏ３１～５重量％、ＳｒＯ０．１～３重量％、ＺｎＯ０．１～２重量％、着色
剤（ｃｏｌｏｒａｎｔ）１～５重量％、およびＮａ２ＯとＫ２Ｏとの混合物２．５～６重
量％を含むガラス組成物であってもよい。
【００５２】
 このようなガラス組成物は、本出願人による上記特許文献１に開示された組成物であり
、この開示によれば、１次熱処理によって二ケイ酸リチウム結晶相及びシリケート結晶相
が生成され、特に、１次熱処理は、加工切削力を高めるために４８０～８００℃で行われ
、この際に生成される結晶相サイズは、３０～５００ｎｍとなる。このように１次熱処理
の後、２次熱処理条件下で実際に臨床で使用可能な加工性及び透光性が調整された結晶化
ガラスを製造することができる。
【００５３】
 本発明は、このようなガラス組成物が発現する特性に着目してなされたもので、このガ
ラスは、結晶化のために結晶核生成および結晶成長熱処理が行われるが、この場合、ガラ
ス状態から結晶核生成および結晶成長が行われる温度は、４００℃～８８０℃である。す
なわち、最小４００℃から結晶核が形成され始め、昇温しながら結晶成長が行われ、この
結晶成長の場合、最大８５０℃で人工歯として使用する上で最低限の光透過性を示す。つ
まり、結晶が成長し始める温度から最大８５０℃まで透光性が漸次低くなるので、このよ
うな結晶成長に着目して、これを一つのバルクブロックに具現化できるとしたら、これは
天然歯のマルチグラデーション（ｍｕｌｔｉ－ｇｒａｄａｔｉｏｎ）を模倣することがで
きる技術と言える。
【００５４】
 天然歯は、一つの歯そのものだけでなくすべての歯が様々な透光性を有しており、この
ような熱処理温度による透光性の変化を、一つのバルクブロックに具現化できるとしたら
、天然歯のマルチグラデーションを十分実現することができる。
【００５５】
 このような観点から、本発明は、ＳｉＯ２６０～８３重量％、Ｌｉ２Ｏ１０～１５重量
％、Ｐ２Ｏ５２～６重量％、Ａｌ２Ｏ３１～５重量％、ＳｒＯ０．１～３重量％、ＺｎＯ
０．１～２重量％、着色剤（ｃｏｌｏｒａｎｔ）１～５重量％、およびＮａ２ＯとＫ２Ｏ
との混合物２．５～６重量％を含むガラス組成物から所定形状のブロックを作製するステ
ップと、前記ブロックを温度４００～８５０℃の範囲で熱処理するが、ブロックの深さ方
向に温度勾配を与えて熱処理するステップと、を含む、歯科切削加工用バルクブロックの
製造方法を提供する。
【００５６】
 上述したように、本出願人による上記特許文献１に開示された組成物は、熱処理温度に
応じて材料の光透光性が変わる特性を発現できるもので、ブロック全体に亘って一定温度
下で熱処理が行われると、一定の透光性を示すが、温度勾配を与えてブロックを熱処理す
ると、一つのブロックにおいて物性や透光性のマルチグラデーション（ｍｕｌｔｉ　ｇｒ
ａｄａｔｉｏｎ）を発現することができる。
【００５７】
 バルク状のブロックの場合は、ＣＡＤ／ＣＡＭ加工用ワークピース（ｗｏｒｋｐｉｅｃ
ｅ）として使用されるが、本発明の製造方法によれば、このブロックを熱処理する際に、
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深さ方向に温度勾配を与えて熱を加えることにより、透光性と強度がマルチグラデーショ
ン（ｍｕｌｔｉ－ｇｒａｄａｔｉｏｎ）されたバルクブロックを製造することができる。
【００５８】
 従来の結晶化ガラスは、一般に結晶サイズが粗大なので透光性の調節が容易ではなく、
さらに強度が高いので加工が難しいのに対して、本発明で採用されたガラス組成物は、微
結晶が形成でき、これが温度に応じて様々なサイズ及びサイズ分布を表し、それぞれ多様
な物性及び光透光性を示すことができ、このような利点を活かして、一つのガラス組成物
からブロックを作製した後、これに温度勾配を与えて熱処理することにより、一つのバル
クブロックに、機械的物性及び光透過性のマルチグラデーション化を図ることができる。
【００５９】
 このとき、「ブロックの深さ方向に温度勾配を与えて熱処理するステップ」とは、ブロ
ックの深さ方向に、すなわち、下部から上部に至るまで順次上昇する温度勾配を与えるこ
とはもとより、一部に温度の差を与える方式の温度勾配をも適用できるということである
。この温度勾配方式の採択は、人工歯の補綴物を必要とする患者の天然歯の特性によって
決定でき、その補綴物を必要とする歯の部位の固有の特性によって決定できるのは言うま
でもない。
【００６０】
 しかしながら、通常の天然歯を考慮すると、これら熱処理温度勾配のうちで、ブロック
の深さ方向に下部から上部にかけて徐々に温度が上昇する温度勾配を与えて熱処理する方
式を採用したほうが好ましい。
【００６１】
 上述したガラス組成物を用いて本発明による熱処理方法を利用する場合、歯頸側（ｃｅ
ｒｖｉｃａｌ）の透光性が低く、切縁（ｉｎｃｉｓａｌ　ｅｄｇｅ）に向うほど透光性が
漸次高くなる、天然歯の特徴を模倣することができる。これにより、従来の方式と異なり
、補綴物作製の際に別途にキャラクタライズする（ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚｉｎｇ）必要
がないので、非常に優れた経済性を発揮することができる。
【００６２】
 また、天然歯の物性では、表面層であるエナメル質は高い屈曲強度を有し、その内部の
象牙質は低い強度を有するが故に外部の力を吸収したり分散させたりする役割をするが、
これに対し、本発明では、熱処理深さによる微細構造の違いで機械的物性、特に屈曲強度
の勾配を有する傾斜機能材料が可能なので、天然歯の物性に極めて類似した物性を再現す
ることができる。
【００６３】
 本発明の具体的な一実施例では、まず、ＳｉＯ２６０～８３重量％、Ｌｉ２Ｏ１０～１
５重量％、核形成剤の役割を行うＰ２Ｏ５２～６重量％、ガラス転移温度と軟化点を増加
させ、ガラスの化学的耐久性を向上させるＡｌ２Ｏ３１～５重量％、ガラスの軟化点を増
加させるＳｒＯ０．１～３重量％、ＺｎＯ０．１～２重量％、着色剤（ｃｏｌｏｒａｎｔ
）１～５重量％、およびガラスの熱膨張係数を増加させるＮａ２ＯとＫ２Ｏとの混合物２
．５～６重量％を含むガラス組成物を秤量して混合する。このとき、Ｌｉ２Ｏの代わりに
Ｌｉ２ＣＯ３を添加してもよく、Ｌｉ２ＣＯ３の炭素（Ｃ）成分である二酸化炭素（ＣＯ

２）は、ガラスの溶融工程中にガスとして排出される。また、アルカリ酸化物として、Ｋ

２Ｏ及びＮａ２Ｏの代わりにそれぞれＫ２ＣＯ３、Ｎａ２ＣＯ３を添加してもよく、Ｋ２

ＣＯ３、Ｎａ２ＣＯ３の炭素（Ｃ）成分である二酸化炭素（ＣＯ２）は、ガラスの溶融工
程中にガスに排出される。
【００６４】
 混合工程としては乾式混合工程を利用し、乾式混合工程としてはボールミル（ｂａｌｌ
　ｍｉｌｌｉｎｇ）工程などを使用することができる。具体的に、ボールミル工程では、
出発原料をボールミル機（ｂａｌｌ　ｍｉｌｌｉｎｇ　ｍａｃｈｉｎｅ）に投入し、ボー
ルミル機を一定速度で回転させて出発原料を機械的に粉砕し、均一に混合する。ボールミ
ル機に使用されるボールとしては、ジルコニアやアルミナなどのセラミック材料からなる
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ボールを使用でき、ボールの大きさの場合、すべて同等か、少なくとも２種以上の大きさ
のボールを使用できる。所望する粒子の大きさを考慮して、ボールの大きさ、ミリング時
間、ボールミル機の毎分回転数などを調整する。例えば、粒子の大きさを考慮して、ボー
ルの大きさを１ｍｍ～３０ｍｍの範囲と設定し、ボールミル機の回転速度（回転数）を５
０～５００ｒｐｍの範囲と設定してもよい。ボールミル工程は、所望の粒子の大きさなど
を考慮して、１～４８時間実施することが好ましい。ボールミル工程により、出発原料を
均一な微細粒子に粉砕し、同時に均一に混合する。
【００６５】
 混合された出発原料を溶融炉に入れ、出発原料が入った溶融炉を加熱して出発原料を溶
融する。ここで、溶融とは、出発原料が固体状態ではなく液体状態の粘性を有する物質状
態に変化されることを意味する。溶融炉は、高融点、高強度、ガラス溶融物が貼りつくト
ラブルを抑制するために低い接触角を有する物質からなることが好ましく、そのために白
金（Ｐｔ）、ＤＬＣ（ｄｉａｍｏｎｄ－ｌｉｋｅ－ｃａｒｂｏｎ）、シャモット（ｃｈａ
ｍｏｔｔｅ）などの物質からなるか、白金（Ｐｔ）又はＤＬＣ（ｄｉａｍｏｎｄ－ｌｉｋ
ｅ－ｃａｒｂｏｎ）などの物質で表面がコートされたものが好ましい。
【００６６】
 溶融は、好ましくは、１，４００～２，０００℃で常圧で１～１２時間行われる。溶融
温度が１４００℃未満であれば、出発原料が溶融し切れない可能性があり、前記溶融温度
が２，０００℃を超えると、過剰なエネルギーを消費する必要が生じ経済性に劣るため、
上述した温度範囲で溶融することが好ましい。また、溶融時間が短すぎると、出発原料が
十分に溶融しないおそれがあり、溶融時間が長すぎると、過剰なエネルギーを消費する必
要が生じ経済性に劣る。さらに、溶融炉の昇温速度は、好ましくは５～５０℃／ｍｉｎ程
度であるが、溶融炉の昇温速度が遅すぎると、時間が長くかかり生産性が低下し、一方、
溶融炉の昇温速度が速すぎると、急激な温度上昇が原因で出発原料の揮発量が多くなり、
そのため結晶化ガラスの物性が劣る可能性があるので、上述した昇温速度の範囲で溶融炉
の温度を上げることが好ましい。溶融は、酸素（Ｏ２）、空気（ａｉｒ）などの酸化雰囲
気下で行うことが好ましい。
【００６７】
溶融物を、所望の形状及びサイズの歯用結晶化ガラスを得るために、所定の成形金型（ｍ
ｏｌｄｉｎｇ　ｍｏｌｄ）に入れる。成形金型は、好ましくは、高融点、高強度、ガラス
溶融物が貼りつくトラブルを抑制するために低い接触角を有する物質からなり、そのため
に黒鉛（ｇｒａｐｈｉｔｅ）、カーボン（ｃａｒｂｏｎ）などの物質からなり、熱衝撃を
防止するために２００～３００℃で予熱して溶融物を成形金型に入れたほうがよい。
【００６８】
 成形金型に入っている溶融物が冷却されて６０～１００℃に至ると、それを結晶化熱処
理焼成炉に移し、ガラスを核形成及び結晶成長させて結晶化ガラスを製造する。
【００６９】
 図１は、本発明により温度勾配を与えて結晶化熱処理を行う方法を模式化して示すもの
である。ここで、ブロックタイプ又はインゴットタイプのバルクブロックを結晶化熱処理
するにあたり、深さ方向に温度勾配を与えて、上部には高温熱処理（Ｈｉｇｈ　ｔｅｍｐ
ｅｒａｔｕｒｅ）を行い、下部には低温熱処理（Ｌｏｗ　ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ）を行
う。
【００７０】
 上記及び以下の記載において、温度勾配を与えて熱処理するステップは、特定の装置お
及び方法により限定されるものではないが、例えば、熱処理を温度勾配熱処理炉で行い、
熱処理温度を考慮して、作動温度４００～１０００℃下で行ったほうがよい。
【００７１】
 このように温度勾配を与えて熱処理を行うことにより、高温部から低温部に沿って、光
透過率は高透過率（ｈｉｇｈ　ｔｒａｎｓｍｉｔｔａｎｃｅ）への勾配を有し、屈曲強度
は低強度（ｌｏｗ　ｆｌｅｘｕｒａｌ　ｓｔｒｅｎｇｈ）への勾配を有する傾向を示す。
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これは、結晶化ガラスの結晶サイズが温度に応じて調節することができるからである。温
度勾配を有する熱処理後に生成される結晶相としては、二ケイ酸リチウム結晶相とシリケ
ート結晶相があり、４００～８５０℃の温度勾配で５ｎｍ～２，０００ｎｍの結晶相サイ
ズの勾配を有するように生成され得る。
【００７２】
 図２は、熱処理温度による二ケイ酸リチウム結晶相の平均粒径の変化グラフ（－■－）
、および熱処理温度によるブロックの屈曲強度の変化グラフ（－□－）を示す。
【００７３】
 図２によれば、結晶相サイズの勾配が５ｎｍ～２，０００ｎｍの範囲にあるとき、屈曲
強度は２５０～６２５ＭＰａの勾配を有することが確認できる。
【００７４】
 一方、臨床では様々な透光性製品が必要とされ、この場合の光透過率は、５５０ｎｍの
基準波長で２０～５５％の光透過率に該当するものである。７８０～９００℃での熱処理
時には５５～１８％の透過率（５５０ｎｍの波長で）を示し、８８０℃以後では光透過率
が減少した。その結果、臨床に適用可能な透過率を示す温度区間は、７８０～８８０℃で
あると分析され、このときの結晶相（二ケイ酸リチウムまたはシリカ）サイズは、０．３
～５．０μｍに該当するものであった。
【００７５】
 図３は、また、熱処理温度による光透過スペクトルの結果を示すグラフであり、低透過
率（ｌｏｗ　ｔｒａｎｓｍｉｔｔａｎｃｅ）を示すグラフは、８７０℃で熱処理した結果
であり、中透過率（ｍｅｄｉｕｍ　ｔｒａｎｓｍｉｔｔａｎｃｅ）を示すグラフは、８２
５℃で熱処理した結果であり、高透過率（ｈｉｇｈ　ｔｒａｎｓｍｉｔｔａｎｃｅ）を示
すグラフは、７８０℃で熱処理した結果である。
【００７６】
 このような一例から、上述したガラス組成物を用いたガラスバルク形状（ブロック又は
インゴット）から熱処理により結晶化ガラス状態となるように製造するにあたり、温度勾
配を与えて熱処理を行うことにより、一つのブロックにおいて透光性及び物性のマルチグ
ラデーションを実現できるように製造することができると予測できる。
【００７７】
 すなわち、熱処理温度に応じて結晶サイズ、分布、密度が変わる特徴を有するガラス組
成物を採用し、温度勾配を与えて熱処理を行うことにより、天然歯と類似した傾斜機能材
料であるバルクブロックを得ることができるので、これを利用して人工歯を作製する場合
、人為的にキャラクタライズする（ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚｉｎｇ）ことなく、光透過性
及び物性の観点から、天然歯のそれと類似した特性を容易に実現することができる。
【００７８】
 一方、本発明により得られたバルクブロックについて、深さによる結晶質粒子サイズを
分析して、それを図４に示した。
【００７９】
 また、本発明により得られたバルクブロックについて、深さによる透過率の変化を測定
して、それを図５に示した。
【００８０】
 また、本発明により得られたバルクブロックについて、深さによる屈曲強度の変化を測
定して、それを図６に示した。
【００８１】
 本発明を図に示す一実施例に基づいて説明したが、これは例示的なものに過ぎず、本技
術分野で通常の知識を有する者であれば、これより様々な変形及び均等な他の実施例が可
能である。
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