
(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　粒径１００μｍ以上のリン酸カルシウム系化合物多孔質顆粒の粒子同士が粒径１～４０
μｍの微小リン酸カルシウム系化合物粒子によって結合された焼結接合体から成り、その
接合体における多孔質顆粒状粒子がその形状を留めた状態で接合しており、多孔質顆粒同
士の結合強度が崩壊時に多孔質顆粒自体の形状を保持する程度であることを特徴とする骨
補填材。
【請求項２】
　粒径１００μｍ以上のリン酸カルシウム系化合物多孔質顆粒と粒径１～４０μｍの微小
リン酸カルシウム系化合物粒子とを重量比で１：０．１～１の割合で含む請求項１記載の
骨補填材。
【請求項３】
　焼結接合体が、粒径１００μｍ以上の未焼成リン酸カルシウム系化合物多孔質顆粒の粒
子同士が粒径１～４０μｍの未焼成微小リン酸カルシウム系化合物粒子によって結合され
たものである請求項１又は２記載の骨補填材。
【請求項４】
　粒径１００μｍ以上のリン酸カルシウム系化合物多孔質顆粒と粒径１～４０μｍの微小
リン酸カルシウム系化合物粒子とを混合し ８００～１２００
℃の温度で焼成 することを特徴とする骨補填材の製造
方法。

10

20

JP 3679570 B2 2005.8.3

、加圧することなく成形し、
して請求項１記載の骨補填材を製造



【請求項５】
　粒径１００μｍ以上のリン酸カルシウム系化合物多孔質顆粒と粒径１～４０μｍの微小
リン酸カルシウム系化合物粒子とを重量比で１：０．１～１の割合で混合する請求項４記
載の骨補填材の製造方法。
【請求項６】
　粒径１００μｍ以上の未焼成リン酸カルシウム系化合物多孔質顆粒と粒径１～４０μｍ
の未焼成微小リン酸カルシウム系化合物粒子とを混合する請求項４又は５記載の骨補填材
の製造方法。
【請求項７】
　粒径１００μｍ以上のリン酸カルシウム系化合物多孔質顆粒と粒径１～４０μｍの微小
リン酸カルシウム系化合物粒子とを混合し、さらに焼成時に消散する分散剤及び／又は結
合剤の水溶液を添加し、 成形・乾燥後、８００～１２００℃の温度で焼
成 することを特徴とする骨補填材の製造方法。
【請求項８】
　結合剤がセルロース誘導体、多糖類又は合成重合体である請求項７記載の骨補填材の製
造方法。
【請求項９】
　粒径１００μｍ以上の未焼成リン酸カルシウム系化合物多孔質顆粒と粒径１～４０μｍ
の未焼成微小リン酸カルシウム系化合物粒子とを混合する請求項７又は８記載の骨補填材
の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
【発明の属する技術分野】
本発明は、製品としてはブロック状形状であるが、手術時に骨欠損部に埋入する際には顆
粒状になしうる、成形加工が非常に容易な骨補填材及びその製造方法に関する。
【０００２】
【従来の技術】
従来、顆粒状のリン酸カルシウム系骨補填材が開発されているが、これらは顆粒の形で市
販されているため、実際に手術現場でこれらの顆粒状骨補填材を骨欠損部に埋入する際に
、不必要な部位に顆粒が飛散するといった問題がある。
一方、ブロック状の骨補填材は、手術現場で骨欠損部の形状に適合させる成形加工が煩雑
であるという問題がある。
【０００３】
【発明が解決しようとする課題】
本発明は、前記の従来技術の問題点を解消し、顆粒の形状を残した状態で顆粒同士が接合
しているリン酸カルシウム系骨補填材及びその製造方法を提供することを目的とする。
【０００４】
【課題を解決するための手段】
本発明は、顆粒状リン酸カルシウムをその顆粒の形状を留めた状態で互いに接合（焼結）
させ、ブロック状で取り扱いうるが、手術現場で埋入する際に手などでの押圧力で容易に
崩壊して顆粒状に戻すことを可能にすることによって上記目的を達成したものである。
すなわち、本発明の骨補填材は、粒径１００μｍ以上のリン酸カルシウム系化合物顆粒の
粒子同士が粒径１～４０μｍの微小リン酸カルシウム系化合物粒子によって結合された焼
結接合体から成り、その接合体における顆粒状粒子がその形状を留めた状態で接合してお
り、顆粒同士の結合強度が崩壊時に顆粒自体の形状を保持する程度であることを特徴とす
る。
また、本発明の骨補填材の製造方法は、粒径１００μｍ以上のリン酸カルシウム系化合物
顆粒と粒径１～４０μｍの微小リン酸カルシウム系化合物粒子とを混合し、８００～１２
００℃の温度で焼成することを特徴とする。
【０００５】
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【発明の実施の形態】
本発明の骨補填材は、上記のように、基本的には、粒径１００μｍ以上のリン酸カルシウ
ム系化合物顆粒の接合体から成り、その接合体において顆粒は、その形状をどどめた状態
で接合しており、人の指などでの押圧力で容易に崩壊し、崩壊時には顆粒自体の形状を保
持する程度の強度で結合している。この顆粒同士の結合は、粒径１～４０μｍの微小リン
酸カルシウム系化合物粒子によって補助されるものである。
リン酸カルシウム系化合物としては、Ｃａ／Ｐ比が１．０～２．０のリン酸カルシウム系
化合物、例えば、ハイドロキシアパタイト、フッ素アパタイト、リン酸水素カルシウム、
リン酸三カルシウム、リン酸四カルシウムなどから選ばれた１種又は２種以上を使用する
ことができる。これらのうちハイドロキシアパタイトを主成分とするものが最も好ましい
。
顆粒の粒径は、「顆粒状骨補填材」の範疇に属する程度のものであればよく、通常、１０
０μｍ以上である。
また、リン酸カルシウム系化合物顆粒は、緻密質であっても、多孔質であってもよく、公
知の任意の方法で製造することができるが、球状の形状を有するものが好ましい。
【０００６】
粒径１００μｍ以上のリン酸カルシウム系化合物顆粒だけを焼結によって粒子同士が単純
に接触した状態の顆粒接合体を得ることは困難であり、本発明においては、顆粒の結合を
補助する目的で微小リン酸カルシウム系化合物粒子を添加する。この微小粒子は、焼結過
程において、顆粒粒子よりも容易に焼結するため、これらの微小粒子同士が焼結する際に
大きな顆粒粒子同士の接合に寄与する。このような微小粒子は、１～４０μｍの粒径のも
のが好ましい。粒径がこの範囲外であると、顆粒の結合補助作用、すなわち、バインダー
効果が低くなる。
このような微小リン酸カルシウム系化合物粒子も、公知の任意の方法で製造することがで
きる。
また、本発明の骨補填材は、粒径１００μｍ以上のリン酸カルシウム系化合物顆粒と粒径
１～４０μｍの微小リン酸カルシウム系化合物粒子とを重量比で１：０．１～１の割合で
含むのが好ましい。微小粒子の割合が少ないと、バインダー効果が発揮されず、また、１
：１より多いと顆粒の焼結強度が強くなり、崩壊時に顆粒の形状を有しなくなる。
【０００７】
本発明の骨補填材は、粒径１００μｍ以上のリン酸カルシウム系化合物顆粒と粒径１～４
０μｍの微小リン酸カルシウム系化合物粒子とを混合し、８００～１２００℃の温度で焼
成することによって製造することができる。
本発明の方法において、顆粒とバインダーである微小粒子の混合は、乾燥した状態あるい
は水に懸濁した状態のいずれでも可能であるが、水に懸濁した状態で顆粒と微小粒子を混
合するほうが、顆粒に対して良好に微小粒子が付着するため、焼結後の接合性は良い。ま
た、水に懸濁した状態で混合する場合に、焼成時に消散する分散剤を添加することによっ
て顆粒及び微小粒子をより均一に分散することができ、したがって、より均一に接合した
骨補填材を得ることができる。分散剤としては、例えば、エタノール、イソプロピルアル
コール等の低級アルコールなどを使用することができる。
分散剤は、顆粒及び微小粒子の総重量の１．５倍以上添加するのが好ましい。
【０００８】
また、本発明の方法において、顆粒とバインダーである微小粒子とを、焼成時に消散する
結合剤の水溶液を添加して混合することもできる。このような結合剤を用いない場合には
、焼成前に型から取り出すことはできないが、結合剤を添加し、水に懸濁した状態にして
型に入れ、乾燥させると、顆粒同士の結合が強くなり、乾燥体に力学的強度を持たせるこ
とができるため、乾燥体を焼成前に型から取り出すことができ、成形性を向上させること
ができる。
焼成時に消散する結合剤としては、メチルセルロース等のセルロース誘導体、カードラン
等の多糖類、ポリビニルアルコール、ポリアクリル酸、ポリアクリルアミド、ポリビニル
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ピロリドン等の合成重合体などを使用することができる。
顆粒と微小粒子と結合剤の水溶液とを混合した後、型に入れて、通常、５０～１２０℃の
温度範囲で加熱乾燥するのが好ましい。
【０００９】
結合剤は、濃度が０．１～１０．０％のものを、顆粒及び微小粒子の総重量の１０～８０
％加えることが好ましい。結合剤の濃度が０．１％より低いとバインダー効果が得られず
、また、１０．０％より高いと粘度が高くなりすぎ、流動性が悪くなり、顆粒と微小粒子
を均一に混合し難くなり、好ましくない。また、結合剤の使用量が１０％より少ないとバ
インダーの効果が得られず、また、８０％より多いと顆粒が沈殿してしまい微小粒子と均
一に混合し難くなり、好ましくない。
また、本発明の方法において、必要に応じて、上記のような分散剤と結合剤の両方を添加
することもできる。
【００１０】
本発明において、接合体を作成するために用いるリン酸カルシウム系化合物顆粒は、未焼
成顆粒を用いる方法と、一度焼成した顆粒を用いる方法とがある。前者では、焼結に伴っ
て顆粒粒子自体の収縮が起こるが、後者ではこのような収縮は起こらないため、最終的焼
成前の段階での成形も可能である。しかし、未焼成顆粒を用いる場合には、焼成工程が一
度で済むという利点がある。
本発明の方法において、焼成温度が８００℃より低いと、焼結強度が弱すぎて崩れやすい
ので、骨補填材として取り扱い難く、また、焼結温度が１２００℃を超えると、焼結強度
が強すぎて手術時に骨欠損部に骨補填材を埋入しようとしたときに顆粒状に崩れないので
、骨欠損部の形状に適合させ難くなり、本発明の目的に合致しなくなる。
【００１１】
本発明の方法で得られた顆粒状リン酸カルシウム系化合物の接合体の構造は、顆粒粒子が
非常に大きいため、顆粒同士は点で接合しており、顆粒の形状を留めている。接合体の力
学的強度は非常に弱く、人の指などで押圧すれば容易に崩壊するが、崩壊時にも顆粒自体
の形状は保たれる程度である。
【００１２】
【実施例】
次に、実施例に基づいて本発明をさらに詳細に説明するが、本発明はこれによって制限さ
れるものではない。
【００１３】
実施例１
ハイドロキシアパタイト粉体を錠剤成型機により圧縮した後、乳鉢で粉砕し、さらに１０
０～４００μｍに粒度を整え、粒径１００～４００μｍのハイドロキシアパタイトの未焼
成顆粒を得た。この顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成ハイドロキシアパタイト粉体０．
５ｇを混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態
で接合していた。
【００１４】
実施例２
メチルセルロースの１％水溶液４００ｇをミキサーで泡立て、これに平均粒径１０μｍの
球状粉と平均粒径１μｍの微粉とからなるハイドロキシアパタイト粉体（以下、単にハイ
ドロキシアパタイト粉体と記す）２００ｇを加えて混合した。この混合物を８０℃で３６
時間乾燥させた。この乾燥体を乳鉢で粉砕し、さらに１００～４００μｍに粒度を整え、
粒径１００～４００μｍ、気孔率約２０％の多孔質未焼成ハイドロキシアパタイト顆粒を
得た。この顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成ハイドロキシアパタイト粉体０．５ｇを混
合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態で接合し
ていた。
【００１５】
実施例３
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メチルセルロースの１％水溶液４００ｇをミキサーで泡立て、これに平均粒径１０μｍの
球状粉と平均粒径１μｍの微粉とからなるリン酸三カルシウム粉体（以下、単にリン酸三
カルシウム粉体と記す）２００ｇを加えて混合した。この混合物を８０℃の乾燥機に入れ
て３６時間乾燥させた。この乾燥体を乳鉢で粉砕し、さらに１００～４００μｍに粒度を
整え、粒径１００～４００μｍ、気孔率約２０％の多孔質未焼成リン酸三カルシウム顆粒
を得た。この顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成リン酸三カルシウム粉体０．５ｇを混合
し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態で接合して
いた。
【００１６】
実施例４
ハイドロキシアパタイト粉体をデルリン型に充填し、油圧プレス機にかけて圧粉体を作製
した。この圧粉体をビニールに詰め替え、真空包装し、静水圧プレス機で２０００ｋｇ／
ｃｍ 2  の圧力をかけた。これを乳鉢で粉砕し、さらに１００～４００μｍに粒度を整え、
粒径１００～４００μｍの緻密質未焼成ハイドロキシアパタイト顆粒を得た。この顆粒１
ｇに平均粒径３μｍの未焼成ハイドロキシアパタイト粉体０．５ｇを混合し、１２００℃
で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態で接合していた。
【００１７】
実施例５
リン酸三カルシウム粉体をデルリン型に充填し、油圧プレス機にかけて圧粉体を作製した
。この圧粉体をビニールに詰め替え、真空包装し、静水圧プレス機で２０００ｋｇ／ｃｍ
2  の圧力をかけた。これを乳鉢で粉砕し、さらに１００～４００μｍに粒度を整え、粒径
１００～４００μｍの緻密質未焼成リン酸三カルシウム顆粒を得た。この顆粒１ｇに平均
粒径３μｍの未焼成リン酸三カルシウム粉体０．５ｇを混合し、１２００℃で４時間焼成
したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態で接合していた。
【００１８】
実施例６
粒径１００～４００μｍのハイドロキシアパタイトの未焼成顆粒を実施例１と同様にして
作成し、この顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成ハイドロキシアパタイト粉体１．０ｇを
混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態で接合
していた。この実施例で得られた接合体は、実施例１で得られたものより機械的強度が強
かった。
【００１９】
比較例１
粒径１００～４００μｍのハイドロキシアパタイトの未焼成顆粒を実施例１と同様にして
作成し、この顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成ハイドロキシアパタイト粉体１．５ｇを
混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子は接合していた。この実施例で
得られた接合体は、実施例２で得られたものより機械的強度が強く、微粉量が多いため、
得られた接合体を破壊して得られた顆粒状粒子は、微粉の焼結したものが融着しており、
顆粒粒子の形状は保持されなかった。
【００２０】
比較例２
粒径１００～４００μｍ、気孔率約２０％の多孔質未焼成ハイドロキシアパタイト顆粒を
実施例２と同様にして作製した。この顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成ハイドロキシア
パタイト粉体１．５ｇを混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子は接合
していた。この実施例で得られた接合体は、実施例２で得られたものより機械的強度が強
く、微粉量が多いため、得られた接合体を破壊して得られた顆粒状粒子は、微粉の焼結し
たものが融着しており、顆粒粒子の形状は保持されなかった。
【００２１】
比較例３
粒径１００～４００μｍ、気孔率約２０％の多孔質未焼成リン酸三カルシウム顆粒を実施
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例３と同様にして作製した。この顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成リン酸三カルシウム
粉体１．５ｇを混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子は接合していた
。この実施例で得られた接合体は、実施例２で得られたものより機械的強度が強く、微粉
量が多いため、得られた接合体を破壊して得られた顆粒状粒子は、微粉の焼結したものが
融着しており、顆粒粒子の形状は保持されなかった。
【００２２】
比較例４
粒径１００～４００μｍの緻密質未焼成ハイドロキシアパタイト顆粒を実施例４と同様に
して作製した。この顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成ハイドロキシアパタイト粉体１．
５ｇを混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子は接合していた。この実
施例で得られた接合体は、実施例２で得られたものより機械的強度が強く、微粉量が多い
ため、得られた接合体を破壊して得られた顆粒状粒子は、微粉の焼結したものが融着して
おり、顆粒粒子の形状は保持されなかった。
【００２３】
比較例５
粒径１００～４００μｍの緻密質未焼成リン酸三カルシウム顆粒を実施例５と同様にして
作製した。この顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成リン酸三カルシウム粉体１．５ｇを混
合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子は接合していた。この実施例で得
られた接合体は、実施例２で得られたものより機械的強度が強く、微粉量が多いため、得
られた接合体を破壊して得られた顆粒状粒子は、微粉の焼結したものが融着しており、顆
粒粒子の形状は保持されなかった。
【００２４】
実施例７
粒径１００～４００μｍのハイドロキシアパタイトの未焼成顆粒を実施例１と同様にして
作成し、この顆粒１ｇに平均粒径４０μｍの未焼成ハイドロキシアパタイト粉体０．５ｇ
を混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態で接
合していた。この実施例で得られた接合体は、実施例１で得られたものより機械的強度が
弱かった。
【００２５】
実施例８
粒径１００～４００μｍ、気孔率約２０％の多孔質未焼成ハイドロキシアパタイト顆粒を
実施例２と同様にして作製した。この顆粒１ｇに平均粒径４０μｍの未焼成ハイドロキシ
アパタイト粉体０．５ｇを混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はそ
の形状を留めた状態で接合していた。
【００２６】
実施例９
粒径１００～４００μｍ、気孔率約２０％の多孔質未焼成リン酸三カルシウム顆粒を実施
例３と同様にして作製した。この顆粒１ｇに平均粒径４０μｍの未焼成リン酸三カルシウ
ム粉体０．５ｇを混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を
留めた状態で接合していた。
【００２７】
実施例１０
粒径１００～４００μｍの緻密質未焼成ハイドロキシアパタイト顆粒を実施例４と同様に
して作製した。この顆粒１ｇに平均粒径４０μｍの未焼成ハイドロキシアパタイト粉体０
．５ｇを混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状
態で接合していた。
【００２８】
実施例１１
粒径１００～４００μｍの緻密質未焼成リン酸三カルシウム顆粒を実施例５と同様にして
作製した。この顆粒１ｇに平均粒径４０μｍの未焼成リン酸三カルシウム粉体０．５ｇを
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混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態で接合
していた。
【００２９】
実施例１２
ハイドロキシアパタイト粉体を錠剤成型機により圧縮した後、乳鉢で粉砕し、さらに１０
０～４００μｍに粒度を整え、得られた顆粒を互いに接触しないようにアルミナ製の皿に
広げ、１２００℃で３時間焼成し、焼成顆粒を得た。得られた焼成顆粒１ｇに平均粒径３
μｍの未焼成ハイドロキシアパタイト粉体０．５ｇを混合し、１２００℃で４時間焼成し
たところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態で接合していた。
この実施例では、予め焼成した顆粒を用いてさらにこれらを接合させたため、実施例１の
ものより焼結時の収縮が少なかった。
【００３０】
実施例１３
実施例１２と同様にして製造した粒径１００～４００μｍのハイドロキシアパタイト焼成
顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成ハイドロキシアパタイト粉体０．５ｇを混合し、さら
にこの混合物に２ｍｌの水を添加し、攪拌後、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒
状粒子はその形状を留めた状態で接合していた。
この実施例では、予め焼成した顆粒を用いてさらにこれらを接合させたため、実施例１の
ものより焼結時の収縮が少なかった。また、顆粒に対して微小粒子が均一に付着するため
、各顆粒粒子の接合状態も良好であった。
【００３１】
実施例１４
（１）粒径１００～４００μｍ、気孔率約２０％の多孔質未焼成ハイドロキシアパタイト
顆粒を実施例２と同様にして作製した。この未焼成顆粒を互いに接触しないようにアルミ
ナ製の皿に広げ、１２００℃で３時間焼成し、焼成顆粒を得た。
（２）上記（１）で得た焼成顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成ハイドロキシアパタイト
粉体０．５ｇを混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留
めた状態で接合していた。予め焼成した顆粒を用いたため焼結時の収縮は少なかった。
（３）上記（１）で得た焼成顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成ハイドロキシアパタイト
粉体０．５ｇを混合し、この混合物にさらに２ｍｌの水を添加し、攪拌後、１２００℃で
４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態で接合していた。焼結時の収
縮が少なく、また、顆粒に対して微小粒子が均一に付着するため、各顆粒粒子の接合状態
も良好であった。
【００３２】
実施例１５
（１）粒径１００～４００μｍ、気孔率約２０％の多孔質未焼成リン酸三カルシウム顆粒
を実施例３と同様にして作製した。この未焼成顆粒を互いに接触しないようにアルミナ製
の皿に広げ、１２００℃で３時間焼成し、焼成顆粒を得た。
（２）上記（１）で得た焼成顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成リン酸三カルシウム粉体
０．５ｇを混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた
状態で接合していた。予め焼成した顆粒を用いたため焼結時の収縮は少なかった。
（３）上記（１）で得た焼成顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成リン酸三カルシウム粉体
０．５ｇを混合し、この混合物にさらに２ｍｌの水を添加し、攪拌後、１２００℃で４時
間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態で接合していた。焼結時の収縮が
少なく、また、顆粒に対して微小粒子が均一に付着するため、各顆粒粒子の接合状態も良
好であった。
【００３３】
実施例１６
（１）粒径１００～４００μｍの緻密質未焼成ハイドロキシアパタイト顆粒を実施例４と
同様にして作製した。この未焼成顆粒を互いに接触しないようにアルミナ製の皿に広げ、
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１２００℃で３時間焼成し、焼成顆粒を得た。
（２）上記（１）で得た焼成顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成ハイドロキシアパタイト
粉体０．５ｇを混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留
めた状態で接合していた。予め焼成した顆粒を用いたため焼結時の収縮は少なかった。
（３）上記（１）で得た焼成顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成ハイドロキシアパタイト
粉体０．５ｇを混合し、この混合物にさらに２ｍｌの水を添加し、攪拌後、１２００℃で
４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態で接合していた。焼結時の収
縮が少なく、また、顆粒に対して微小粒子が均一に付着するため、各顆粒粒子の接合状態
も良好であった。
【００３４】
実施例１７
（１）粒径１００～４００μｍの緻密質未焼成リン酸三カルシウム顆粒を実施例５と同様
にして作製した。この未焼成顆粒を互いに接触しないようにアルミナ製の皿に広げ、１２
００℃で３時間焼成し、焼成顆粒を得た。
（２）上記（１）で得た焼成顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成リン酸三カルシウム粉体
０．５ｇを混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた
状態で接合していた。予め焼成した顆粒を用いたため焼結時の収縮は少なかった。
（３）上記（１）で得た焼成顆粒１ｇに平均粒径３μｍの未焼成リン酸三カルシウム粉体
０．５ｇを混合し、この混合物にさらに２ｍｌの水を添加し、攪拌後、１２００℃で４時
間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態で接合していた。焼結時の収縮が
少なく、また、顆粒に対して微小粒子が均一に付着するため、各顆粒粒子の接合状態も良
好であった。
【００３５】
比較例６
ハイドロキシアパタイト粉体を錠剤成型機により圧縮した後、乳鉢で粉砕し、さらに１０
０～４００μｍに粒度を整え、得られたハイドロキシアパタイトの未焼成顆粒１ｇをるつ
ぼに入れ、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子は互いに接合しなかった。
【００３６】
比較例７
比較例６で得たハイドロキシアパタイトの未焼成顆粒を互いに接触しないようにアルミナ
製の皿に広げ、１２００℃で３時間焼成した。得られた焼成顆粒１ｇをるつぼに入れ、１
２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子は互いに接合しなかった。
【００３７】
比較例８
粒径１００～４００μｍ、気孔率約２０％の多孔質未焼成ハイドロキシアパタイト顆粒を
実施例２と同様にして作製した。この未焼成顆粒を互いに接触しないようにアルミナ製の
皿に広げ、１２００℃で３時間焼成し、焼成顆粒を得た。この焼成顆粒１ｇをるつぼに入
れ、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子は互いに接合しなかった。
【００３８】
比較例９
粒径１００～４００μｍ、気孔率約２０％の多孔質未焼成リン酸三カルシウム顆粒を実施
例３と同様にして作製した。この未焼成顆粒を互いに接触しないようにアルミナ製の皿に
広げ、１２００℃で３時間焼成し、焼成顆粒を得た。この焼成顆粒１ｇをるつぼに入れ、
１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子は互いに接合しなかった。
【００３９】
比較例１０
粒径１００～４００μｍの緻密質未焼成ハイドロキシアパタイト顆粒を実施例４と同様に
して作製した。この未焼成顆粒を互いに接触しないようにアルミナ製の皿に広げ、１２０
０℃で３時間焼成し、焼成顆粒を得た。この焼成顆粒１ｇをるつぼに入れ、１２００℃で
４時間焼成したところ、顆粒状粒子は互いに接合しなかった。
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【００４０】
比較例１１
粒径１００～４００μｍの緻密質未焼成リン酸三カルシウム顆粒を実施例５と同様にして
作製した。この未焼成顆粒を互いに接触しないようにアルミナ製の皿に広げ、１２００℃
で３時間焼成し、焼成顆粒を得た。この焼成顆粒１ｇをるつぼに入れ、１２００℃で４時
間焼成したところ、顆粒状粒子は互いに接合しなかった。
【００４１】
実施例１８
粒径１００～４００μｍに粉砕したハイドロキシアパタイトの未焼成多孔質顆粒１ｇに平
均粒径３μｍのハイドロキシアパタイトの微粉０．２ｇ及び１％メチルセルロース水溶液
１ｇを混合し、容器に充填し、密封状態で８０℃で２４時間放置し、ゲル化させた後、開
放型内で８０℃で１２時間乾燥させ、容器から乾燥体を取り出し、さらに２４時間乾燥さ
せた。これを１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態で
接合していた。
【００４２】
実施例１９
粒径１００～４００μｍに粉砕したハイドロキシアパタイトの未焼成緻密質顆粒１ｇに平
均粒径３μｍのハイドロキシアパタイトの微粉０．２ｇ及び１％メチルセルロース水溶液
１ｇを混合し、容器に充填し、密封状態で８０℃で２４時間放置し、ゲル化させた後、開
放型内で８０℃で１２時間乾燥させ、容器から乾燥体を取り出し、さらに２４時間乾燥さ
せた。これを１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態で
接合していた。
【００４３】
比較例１２
粒径１００～４００μｍに粉砕したハイドロキシアパタイトの未焼成多孔質顆粒１ｇに平
均粒径３μｍのハイドロキシアパタイトの微粉０．２ｇ及び水１ｇを混合し、容器に充填
し、開放型内で８０℃で１２時間乾燥させた。この乾燥体は、水が蒸発し、原料の顆粒粒
子と微粉に戻っているため、型から取り出すことはできなかった。すなわち、成形に必要
な強度を持つためには、顆粒と微粉とをつなぐ結合剤が必要であることが分かる。
【００４４】
実施例２０
粒径１００～４００μｍに粉砕したリン酸三カルシウムの未焼成多孔質顆粒１ｇに平均粒
径３μｍのハイドロキシアパタイトの微粉０．２ｇ及び１％メチルセルロース水溶液１ｇ
を混合し、容器に充填し、密封状態で８０℃で２４時間放置し、ゲル化させた後、開放型
内で８０℃で１２時間乾燥させ、容器から乾燥体を取り出し、さらに２４時間乾燥させた
。これを１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子はその形状を留めた状態で接合
していた。
【００４５】
実施例２１
粒径６００～１０００μｍに粉砕したハイドロキシアパタイトの未焼成多孔質顆粒を１２
００℃で４時間焼成したもの１ｇに平均粒径３μｍのハイドロキシアパタイトの微粉０．
２ｇ及び１％メチルセルロース水溶液１ｇを混合し、容器に充填し、密封状態で８０℃で
２４時間放置し、ゲル化させた後、開放型内で８０℃で１２時間乾燥させ、容器から乾燥
体を取り出し、さらに２４時間乾燥させた。これを１２００℃で４時間焼成したところ、
顆粒状粒子はその形状を留めた状態で接合していた。
【００４６】
実施例２２
ハイドロキシアパタイト粉体を錠剤成型機により圧縮した後、乳鉢で粉砕し、さらに１０
０～４００μｍに粒度を整え、粒径１００～４００μｍのハイドロキシアパタイトの未焼
成顆粒を得た。この顆粒１ｇ及び平均粒径３μｍの未焼成ハイドロキシアパタイト粉体０
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．５ｇをエタノール５ｍｌと混合し、１２００℃で４時間焼成したところ、顆粒状粒子は
その形状を留めた状態で接合していた。
【００４７】
【発明の効果】
本発明の骨補填材は、顆粒状リン酸カルシウムをその顆粒の形状を残した状態で互いに接
合させた接合体から成り、ブロック状で取り扱いうるが、手術時に埋入する際に手などで
の押圧力で容易に崩壊して顆粒状に戻すことができるため、周囲への飛散のおそれがなく
、骨欠損部の形状に容易に適合させることができる。また、本発明の骨補填材の製造方法
において、顆粒状リン酸カルシウムとバインダーの作用をするリン酸カルシウムの微粉と
を、結合剤の水溶液と一緒に混合することによって、乾燥体の力学的強度が著しく増大し
、焼成前に乾燥体を型から取り出すことができ、成形性を著しく向上することができる。
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