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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記一般式（１）で表される化合物（Ｉ）。
【化１】

（式中、Ｒ1～Ｒ15は、それぞれ独立して水素原子、下記一般式（２）で表される基、又
は置換基を有してもよい炭素数１～７の炭化水素基もしくは炭素数１～７のアルコキシ基
を表し、Ｒ1～Ｒ15のうち少なくとも１つは、下記一般式（２）

【化２】
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（式中、Ｒ16は、水素原子、又は置換基を有してもよい炭素数１～２０の飽和もしくは不
飽和脂肪族炭化水素基を表し、Ｒ17は、水素原子；エーテル酸素、ケト基、水酸基、又は
これらの組み合わせとして酸素原子を含んでいてもよい炭素数１～１２の飽和炭化水素基
；又はアミノ窒素を含んでいてもよい炭素数１～１２の飽和炭化水素基を表し、Ｘは、酸
素原子、硫黄原子、－Ｃ（Ｒ18）（Ｒ19）－（Ｒ18及びＲ19は、それぞれ独立して水素原
子、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、イソプロピル基、又はフェニル基を表す。）
、又は－Ｎ（Ｒ20）－（Ｒ20は、水素原子、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、イソ
プロピル基、又はフェニル基を表す。）
で表される基である。）
【請求項２】
　Ｒ16が、水素原子である請求項１に記載の化合物（Ｉ）。
【請求項３】
　Ｘが、酸素原子、－Ｃ（Ｒ18）（Ｒ19）－（Ｒ18及びＲ19は、それぞれ独立して水素原
子、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、イソプロピル基、又はフェニル基を表す。）
、又は－Ｎ（Ｒ20）－（Ｒ20は、水素原子、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、イソ
プロピル基、又はフェニル基を表す。）である請求項１又は２に記載の化合物（Ｉ）。
【請求項４】
　Ｒ2及びＲ7が、一般式（２）で表される基である請求項１～３のいずれかに記載の化合
物（Ｉ）。
【請求項５】
　請求項１～４のいずれかに記載の化合物（Ｉ）、及び重合性単量体（II）を含み、前記
重合性単量体（II）が、（メタ）アクリレート化合物及び／又は（メタ）アクリルアミド
化合物である重合性組成物。
【請求項６】
　歯科用である請求項５に記載の重合性組成物。
【請求項７】
　請求項６に記載の重合性組成物を用いたプライマー。
【請求項８】
　請求項６に記載の重合性組成物を用いたボンディング材。
【請求項９】
　請求項６に記載の重合性組成物を用いたコンポジットレジン。
【請求項１０】
　請求項６に記載の重合性組成物を用いたセメント。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、特に歯科用材料に有用な、新規なビスアシルホスフィンオキサイド化合物、
及びそれを含む重合性組成物に関する。
【背景技術】
【０００２】
　歯の欠損部を修復物で充填又は被覆する際には、通常、歯科用接着剤が用いられる。歯
科用接着剤には、重合性単量体及び重合開始剤を配合した重合性組成物が用いられている
。該重合開始剤としては、アシルホスフィンオキサイド化合物が知られている。中でも、
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（以下、ＴＭＤＰＯ
と称する）は、歯質に対して優れた接着性を重合性組成物に付与することが知られており
、広く用いられている（非特許文献１参照）。重合性組成物を用いた歯科用接着剤の接着
性は、重合開始剤の種類によって影響を受ける。そこで、ＴＭＤＰＯよりも優れた重合開
始剤となるアシルホスフィンオキサイド化合物の検討が種々行われている。例えば、一般
に、象牙質に対する接着性の発現には、象牙質の成分であるコラーゲンに重合性単量体が
浸透し、その後、浸透した重合性単量体がコラーゲン内部で重合硬化して樹脂含浸層を形
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成することが重要とされている。重合性単量体のコラーゲン内部での重合硬化を促進する
ためには、重合開始剤もコラーゲン内部に浸透することが望ましく、コラーゲン内部への
浸透性を高めることを目的に、親水性を付与した水溶性アシルホスフィンオキサイド化合
物が提案されている（特許文献１参照）。また、ラジカル発生能が高められた重合開始剤
として、ビスアシルホスフィンオキサイド化合物が提案されている（特許文献２及び３参
照）。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００３】
【特許文献１】特開２０００－１５９６２１号公報
【特許文献２】特開２００９－１３７９６号公報
【特許文献３】特開２００７－３９４５３号公報
【非特許文献】
【０００４】
【非特許文献１】デンタルマテリアルズ（Ｄｅｎｔａｌ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ）２００５
年、第２１巻、ｐ．８９５～９１０
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　歯科用接着剤には、修復物の脱落を回避するという観点から、歯質に対して高い接着性
を示すと共に、接着操作間でのばらつきが小さいことが要求される。本発明者らの検討に
よると、特許文献１記載の水溶性アシルホスフィンオキサイド化合物を用いた重合性組成
物は、接着性は高いものの、接着操作間のばらつきが大きく、安定した接着性の発現に改
善の余地があることが明らかになった。また、特許文献２及び３記載のビスアシルホスフ
ィンオキサイド化合物を用いた重合性組成物は、接着性に改善の余地があることが明らか
になった。
【０００６】
　しかして、本発明の目的は、重合性単量体と組み合わせて組成物とした場合に、組成物
に、歯質に対する高い接着性を付与でき、また、接着操作間のばらつきが小さい安定した
接着性を付与できる新規なアシルホスフィンオキサイド化合物を提供することにある。本
発明の目的はまた、歯質に対する高い接着性を示すと共に、接着操作間のばらつきが小さ
い安定した接着性を発現する重合性組成物を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　本発明は、下記一般式（１）で表される化合物（Ｉ）である。
【０００８】
【化１】

【０００９】
（式中、Ｒ1～Ｒ15は、それぞれ独立して水素原子、下記一般式（２）で表される基、又
は置換基を有してもよい炭素数１～２０の有機基を表し、Ｒ1～Ｒ15のうち少なくとも１
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つは、下記一般式（２）で表される基である。）
【００１０】
【化２】

【００１１】
（式中、Ｒ16は、水素原子、又は置換基を有してもよい炭素数１～２０の有機基を表し、
Ｒ17は、水素原子、又は置換基を有してもよい炭素数１～２０の有機基を表し、Ｘは、酸
素原子、硫黄原子、－Ｃ（Ｒ18）（Ｒ19）－（Ｒ18及びＲ19は、それぞれ独立して水素原
子、又は置換基を有してもよい炭素数１～２０の有機基）、又は－Ｎ（Ｒ20）－（Ｒ20は
、水素原子、又は置換基を有してもよい炭素数１～２０の有機基）を表す。）
【００１２】
　一般式（２）において、Ｒ16が、水素原子であることが好ましい。また、Ｘが、酸素原
子、－Ｃ（Ｒ18）（Ｒ19）－（Ｒ18及びＲ19は、それぞれ独立して水素原子、又は置換基
を有してもよい炭素数１～２０の有機基）、又は－Ｎ（Ｒ20）－（Ｒ20は、水素原子、又
は置換基を有してもよい炭素数１～２０の有機基）であることが好ましい。
【００１３】
　本発明はまた、上記の化合物（Ｉ）、及び重合性単量体（II）を含む重合性組成物であ
る。
【００１４】
　前記重合性単量体（II）は、（メタ）アクリレート化合物及び／又は（メタ）アクリル
アミド化合物であることが好ましい。
【００１５】
　本発明の重合性組成物は、歯科用途に好適であり、歯科用プライマー、ボンディング材
、コンポジットレジン、又はセメントとして好適に用いることができる。
【発明の効果】
【００１６】
　本発明によれば、新規なビスアシルホスフィンオキサイド化合物（Ｉ）が提供され、当
該化合物（Ｉ）を含む重合性組成物は、歯質に対する高い接着性を有し、また、接着操作
間のばらつきが小さく、安定した接着性を有しており、特に、歯科用途（歯科用プライマ
ー、ボンディング材、コンポジットレジン、セメント等）に有用である。
【発明を実施するための形態】
【００１７】
　まず、本発明の化合物（Ｉ）について説明する。本発明の化合物（Ｉ）は、下記一般式
（１）で表される。
【００１８】
【化３】

【００１９】
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　化合物（Ｉ）は、ジベンゾイルフェニルホスフィンオキサイド骨格を有する。これによ
り、化合物（Ｉ）を重合性単量体と組み合わせて組成物とした場合に、組成物に、接着操
作間のばらつきの小さい安定した接着性が付与される。
【００２０】
　一般式（１）において、Ｒ1～Ｒ15は、それぞれ独立して水素原子、下記一般式（２）
で表される基、又は置換基を有してもよい炭素数１～２０の有機基を表し、Ｒ1～Ｒ15の
うち少なくとも１つは、下記一般式（２）で表される基である。化合物（Ｉ）が一般式（
２）で表される基を有することによって、コラーゲン内部への高い浸透性を有し、化合物
（Ｉ）を重合性単量体と組み合わせて組成物とした場合に、組成物に、歯質に対する高い
接着性を付与できる。
【００２１】
【化４】

【００２２】
　一般式（２）において、Ｒ16は、水素原子、又は置換基を有してもよい炭素数１～２０
の有機基を表し、Ｒ17は、水素原子、又は置換基を有してもよい炭素数１～２０の有機基
を表し、Ｘは、酸素原子、硫黄原子、－Ｃ（Ｒ18）（Ｒ19）－（Ｒ18及びＲ19は、それぞ
れ独立して水素原子、又は置換基を有してもよい炭素数１～２０の有機基）、又は－Ｎ（
Ｒ20）－（Ｒ20は、水素原子、又は置換基を有してもよい炭素数１～２０の有機基）を表
す。
【００２３】
　Ｒ1～Ｒ20で表される炭素数１～２０の有機基は、脂肪族であっても芳香族であっても
よく、また飽和又は不飽和であってよい。また、分岐構造を有していてもよく、環状構造
を有していてもよい。有機基は、炭化水素基に限られず、炭化水素基に、カルボニル炭素
、酸素原子、硫黄原子、窒素原子等が挿入された基であってもよい。炭化水素基の例とし
ては、アルキル基、アルケニル基、アルキニル基、アリール基、アルキルアリール基、ア
リールアルキル基、アルキルアリールアルキル基、アルケニルアリール基等が挙げられる
。
【００２４】
　アルキル基は、直鎖状、分岐状及び環状のいずれであってもよく、例としては、メチル
基、エチル基、ｎ－プロピル基、イソプロピル基、シクロプロピル基、ｎ－ブチル基、イ
ソブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、シクロブチル基、ｎ－ペンチル基
、イソペンチル基、ネオペンチル基、ｔｅｒｔ－ペンチル基、シクロペンチル基、ｎ－ヘ
キシル基、イソヘキシル基、シクロヘキシル基、ｎ－ヘプチル基、シクロヘプタニル基、
ｎ－オクチル基、２－エチルヘキシル基、シクロオクタニル基、ｎ－ノニル基、シクロノ
ナニル基、ｎ－デシル基等が挙げられる。
【００２５】
　アルケニル基は、直鎖状、分岐状及び環状のいずれであってもよく、例としては、ビニ
ル基、アリル基、メチルビニル基、プロペニル基、ブテニル基、ペンテニル基、ヘキセニ
ル基、シクロプロペニル基、シクロブテニル基、シクロペンテニル基、シクロヘキセニル
基等が挙げられる。
【００２６】
　アルキニル基は、直鎖状、分岐状及び環状のいずれであってもよく、例としては、エチ
ニル基、１－プロピニル基、２－プロピニル基、１－ブチニル基、１－メチル－２－プロ
ピニル基、２－ブチニル基、３－ブチニル基、１－ペンチニル基、１－エチル－２－プロ
ピニル基、２－ペンチニル基、３－ペンチニル基、１－メチル－２－ブチニル基、４－ペ
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ンチニル基、１－メチル－３－ブチニル基、２－メチル－３－ブチニル基、１－ヘキシニ
ル基、２－ヘキシニル基、１－エチル－２－ブチニル基、３－ヘキシニル基、１－メチル
－２－ペンチニル基、１－メチル－３－ペンチニル基、４－メチル－１－ペンチニル基、
３－メチル－１－ペンチニル基、５－ヘキシニル基、１－エチル－３－ブチニル基等が挙
げられる。
【００２７】
　アリール基の例としては、フェニル基、ナフチル基、アントリル基、フェナントリル基
等が挙げられる。
【００２８】
　アルキルアリール基の例としては、低級アルキル基（特に、炭素数１～６のアルキル基
）で置換されたアリール基が挙げられ、具体的には、メチルフェニル基、エチルフェニル
基、ブチルフェニル基、ジメチルフェニル基、ジブチルフェニル基、メチルナフチル基等
が挙げられる。
【００２９】
　アリールアルキル基の例としては、アリール基で置換された低級アルキル基（特に、炭
素数１～６のアルキル基）が挙げられ、具体的にはベンジル基等が挙げられる。
【００３０】
　アルキルアリールアルキル基の例としては、低級アルキル基（特に、炭素数１～６のア
ルキル基）で置換されたアリール基を置換基として有する低級アルキル基（特に、炭素数
１～６のアルキル基）が挙げられ、具体的には、メチルベンジル基等が挙げられる。
【００３１】
　アルケニルアリール基の例としては、低級アルケニル基（特に、炭素数１～６のアルケ
ニル基）で置換されたアリール基が挙げられ、具体的には、スチリル基、アリルフェニル
基等が挙げられる。
【００３２】
　Ｒ1～Ｒ20で表される有機基が有する置換基の数及び種類は、本発明の目的を阻害しな
い限り特に限定されず、置換基の例として、アミノ基、水酸基、アルコキシ基、アミド基
、ハロゲン原子、シアノ基、ニトロ基等が挙げられる。
【００３３】
　Ｒ1～Ｒ15で表される有機基は、重合性組成物にした際の硬化性の観点から、その炭素
数が１～１５であることが好ましく、１～１０であることがより好ましく、１～７である
ことがさらに好ましい。
【００３４】
　重合性組成物にした際の保存安定性及び硬化性の観点から、Ｒ1～Ｒ15として、一般式
（２）で表される基以外で好ましくは、水素原子、炭素数１～７の炭化水素基、及び炭素
数１～７のアルコキシ基であり、より好ましくは、水素原子、メチル基、エチル基、ｎ－
プロピル基、イソプロピル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、フェニル基、メトキシ基、及びエト
キシ基であり、さらに好ましくは、水素原子、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、イ
ソプロピル基、メトキシ基、及びエトキシ基であり、最も好ましくは、水素原子、メチル
基、エチル基、ｎ－プロピル基、及びイソプロピル基である。また、Ｒ1～Ｒ15のうち一
般式（２）で表される基の数は、１～５個が好ましく、１～２個がより好ましい。
【００３５】
　Ｒ16で表される有機基は、重合性組成物とした際の硬化性及び接着性の観点から、その
炭素数が１～１５であることが好ましく、１～１０であることがより好ましく、１～７で
あることがさらに好ましい。
【００３６】
　重合性組成物とした際の硬化性の観点から、Ｒ16として好ましくは、水素原子である。
【００３７】
　Ｒ17で表される有機基は、重合性組成物とした際の硬化性の観点から、その炭素数が１
～１５であることが好ましく、１～１２であることがより好ましく、１～９であることが
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さらに好ましい。
【００３８】
　重合性組成物とした際の硬化性の観点から、Ｒ17として好ましくは、エーテル酸素、ケ
ト基、水酸基、又はこれらの組み合わせとして酸素原子を含んでいてもよい炭素数１～１
２の炭化水素基、及びアミノ窒素を含んでいてもよい炭素数１～１２の炭化水素基である
。エーテル酸素、ケト基、水酸基、又はこれらの組み合わせとして酸素原子を含んでいて
もよい炭化水素基としては、アルキル基、水酸基を有するアルキル基、環状エーテル基、
鎖状エーテル基が好ましい。アミノ窒素を含んでいてもよい炭化水素基としては、アルキ
ル基、３級アミノ窒素を含むアルキル基（ジアルキルアミノ基を有するアルキル基）が好
ましい。
【００３９】
　Ｘは、酸素原子、硫黄原子、－Ｃ（Ｒ18）（Ｒ19）－（Ｒ18及びＲ19は、それぞれ独立
して水素原子、又は置換基を有してもよい炭素数１～２０の有機基）、又は－Ｎ（Ｒ20）
－（Ｒ20は、水素原子、又は置換基を有してもよい炭素数１～２０の有機基）を表す。Ｒ
18及びＲ19として好ましくは、水素原子、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、イソプ
ロピル基、及びフェニル基である。Ｒ20として好ましくは、水素原子、メチル基、エチル
基、ｎ－プロピル基、イソプロピル基、及びフェニル基である。重合性組成物とした際の
歯質への浸透性の観点から、Ｘとして好ましくは、酸素原子、－Ｃ（Ｒ18）（Ｒ19）－（
Ｒ18及びＲ19は、それぞれ独立して水素原子、又は置換基を有してもよい炭素数１～２０
の有機基）、及び－Ｎ（Ｒ20）－であり、より好ましくは、酸素原子、及び－ＣＨ2－で
ある。
【００４０】
　化合物（Ｉ）は、公知方法を組み合わせて製造することができる。
【００４１】
　例えば、ジベンゾイルフェニルホスフィンオキサイド骨格については、米国特許第４７
３７５９３号明細書、米国特許第４７９２６３２号明細書、特開平６－２９８８１８号公
報等に記載のように、下記の反応式（３）で表される反応により形成することができる。
【００４２】

【化５】

【００４３】
（式中、Ｚは、塩素原子又は臭素原子である。）
【００４４】
　また、フェニル基に種々の置換基を導入する方法も公知であり、このような公知方法を
組み合わせることによって、化合物（Ｉ）を製造することができる。
【００４５】
　より具体的には、一般式（２）において、Ｒ16が、水素原子である化合物（Ｉ）は、例
えば、以下の反応式（４）に示すように、まず、ニトロ基を有するジベンゾイルフェニル
ホスフィンオキサイドを合成してこれを出発物質とし、当該ニトロ基を還元してアミノ基
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に変換した後、当該アミノ基と、Ｚ’－Ｃ（＝Ｏ）－Ｘ－Ｒ17で表される化合物とを反応
させることによって製造することができる。ニトロ基を有するジベンゾイルフェニルホス
フィンオキサイドは、反応式（３）で表される反応を、ベンゼン環がニトロ基で置換され
た出発物質を用いて行うことによって合成することができる。ベンゼン環にニトロ基を導
入する方法、二トロ基をアミノ基に変換する方法、アミノ基とＺ’－Ｃ（＝Ｏ）－Ｘ－基
を反応させる方法はいずれも公知である。
【００４６】
【化６】

【００４７】
　反応式（４）において、Ｚ’は、塩素原子又は臭素原子を表し、Ｒ17は前記と同義であ
る。各フェニル基は、置換基を有してもよい炭素数１～２０の有機基で置換されていても
よい。
【００４８】
　一般式（２）において、Ｒ16が、置換基を有してもよい炭素数１～２０の有機基である
化合物（Ｉ）は、例えば、上記反応式（４）において、アミノ基を有するジベンゾイルフ
ェニルホスフィンオキサイドを、Ｒ16－Ｚ”で表される化合物（Ｒ16は前記と同義であり
、Ｚ”はハロゲン原子を示す）と公知方法に準じて反応させて、アミノ基を－ＮＨＲ16基
に変換した後に、－ＮＨＲ16基をＺ’－Ｃ（＝Ｏ）－Ｘ－Ｒ17で表される化合物（各記号
は前記と同義である）と反応させることによって製造することができる。
【００４９】
　なお、Ｚ’－Ｃ（＝Ｏ）－Ｘ－Ｒ17で表される化合物は、公知方法に準じて合成するこ
とができ、一部が市販品として入手可能である。例えば、Ｚ’－Ｃ（＝Ｏ）－Ｘ－Ｒ17で
表される化合物は、Ｒ17－ＯＨ又はＲ17－ＳＨで表されるアルコール化合物又はチオール
化合物をホスゲンと反応させる、Ｒ17－Ｃ（Ｒ18）（Ｒ19）－ＣＯＯＨで表されるカルボ
ン酸化合物を、塩化チオニル、臭化チオニル、オキサリルクロリド、オキサリルブロミド
などと反応させる等により、合成することができる（これらの化合物の各記号は前記と同
義である）。なお、Ｒ17－Ｃ（Ｒ18）（Ｒ19）－ＣＯＯＨで表される化合物は、そのまま
アミノ基を有するジベンゾイルフェニルホスフィンオキサイドとの反応に用いることもで
きる。
【００５０】
　本発明の化合物（Ｉ）を、化合物（Ｉ）によって重合が開始される重合性単量体と組み
合わせて重合性組成物とした場合には、当該重合性組成物は、歯質に対して高い接着性を
示し、また、接着操作間のばらつきが小さく、安定した接着性を示す。
【００５１】
　そこで、本発明はまた、上述の化合物（Ｉ）、及び重合性単量体（II）を含む重合性組
成物である。
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【００５２】
　重合性単量体（II）は、化合物（Ｉ）によりその重合が開始される限り特に制限はなく
、酸性基を有する重合性単量体（II－ａ）、酸性基を有さず、かつ１個の重合性基を有す
る重合性単量体（II－ｂ）、及び、酸性基を有さず、かつ２個以上の重合性基を有する重
合性単量体（II－ｃ）に大別される。重合性単量体（II）としては、反応性及び生体に対
する安全性の観点から、（メタ）アクリレート化合物及び（メタ）アクリルアミド化合物
が好ましく、（メタ）アクリレート化合物がより好ましい。
【００５３】
　酸性基を有する重合性単量体（II－ａ）としては、リン酸基、ピロリン酸基、チオリン
酸基、ホスホン酸基、スルホン酸基、カルボン酸基等の酸性基を少なくとも１個有し、且
つアクリロイル基、メタクリロイル基、ビニル基、スチレン基等の重合性基を少なくとも
１個有する重合性単量体が挙げられる。酸性基を有する重合性単量体（II－ａ）は、被着
体との親和性を有するとともに、歯質に対しては脱灰作用を有する。以下、酸性基を有す
る重合性単量体（II－ａ）の具体例を下記する。
【００５４】
　リン酸基含有重合性単量体としては、２－（メタ）アクリロイルオキシエチルジハイド
ロジェンホスフェート、３－（メタ）アクリロイルオキシプロピルジハイドロジェンホス
フェート、４－（メタ）アクリロイルオキシブチルジハイドロジェンホスフェート、５－
（メタ）アクリロイルオキシペンチルジハイドロジェンホスフェート、６－（メタ）アク
リロイルオキシヘキシルジハイドロジェンホスフェート、７－（メタ）アクリロイルオキ
シヘプチルジハイドロジェンホスフェート、８－（メタ）アクリロイルオキシオクチルジ
ハイドロジェンホスフェート、９－（メタ）アクリロイルオキシノニルジハイドロジェン
ホスフェート、１０－（メタ）アクリロイルオキシデシルジハイドロジェンホスフェート
、１１－（メタ）アクリロイルオキシウンデシルジハイドロジェンホスフェート、１２－
（メタ）アクリロイルオキシドデシルジハイドロジェンホスフェート、１６－（メタ）ア
クリロイルオキシヘキサデシルジハイドロジェンホスフェート、２０－（メタ）アクリロ
イルオキシイコシルジハイドロジェンホスフェート、ビス〔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、ビス〔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、ビス〔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、ビス〔８－（メタ）アクリロイルオキシオクチル〕ハイドロ
ジェンホスフェート、ビス〔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、ビス〔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ジ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、ビス〔
２－（メタ）アクリロイルオキシ－（１－ヒドロキシメチル）エチル〕ハイドロジェンホ
スフェート及びこれらの酸塩化物、アルカリ金属塩、アンモニウム塩が例示される。
【００５５】
　ピロリン酸基含有重合性単量体としては、ピロリン酸ビス〔２－（メタ）アクリロイル
オキシエチル〕、ピロリン酸ビス〔４－（メタ）アクリロイルオキシブチル〕、ピロリン
酸ビス〔６－（メタ）アクリロイルオキシヘキシル〕、ピロリン酸ビス〔８－（メタ）ア
クリロイルオキシオクチル〕、ピロリン酸ビス〔１０－（メタ）アクリロイルオキシデシ
ル〕及びこれらの酸塩化物、アルカリ金属塩、アンモニウム塩が例示される。
【００５６】
　チオリン酸基含有重合性単量体としては、２－（メタ）アクリロイルオキシエチルジハ
イドロジェンチオホスフェート、３－（メタ）アクリロイルオキシプロピルジハイドロジ
ェンチオホスフェート、４－（メタ）アクリロイルオキシブチルジハイドロジェンチオホ
スフェート、５－（メタ）アクリロイルオキシペンチルジハイドロジェンチオホスフェー
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チオホスフェート、７－
（メタ）アクリロイルオキシヘプチルジハイドロジェンチオホスフェート、８－（メタ）
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アクリロイルオキシオクチルジハイドロジェンチオホスフェート、９－（メタ）アクリロ
イルオキシノニルジハイドロジェンチオホスフェート、１０－（メタ）アクリロイルオキ
シデシルジハイドロジェンチオホスフェート、１１－（メタ）アクリロイルオキシウンデ
シルジハイドロジェンチオホスフェート、１２－（メタ）アクリロイルオキシドデシルジ
ハイドロジェンチオホスフェート、１６－（メタ）アクリロイルオキシヘキサデシルジハ
イドロジェンチオホスフェート、２０－（メタ）アクリロイルオキシイコシルジハイドロ
ジェンチオホスフェート及びこれらの酸塩化物、アルカリ金属塩、アンモニウム塩が例示
される。
【００５７】
　ホスホン酸基含有重合性単量体としては、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、５－（メタ）アクリロイルオキシペンチル－３－ホスホノプロピオネ
ート、６－（メタ）アクリロイルオキシヘキシル－３－ホスホノプロピオネート、１０－
（メタ）アクリロイルオキシデシル－３－ホスホノプロピオネート、６－（メタ）アクリ
ロイルオキシヘキシル－３－ホスホノアセテート、１０－（メタ）アクリロイルオキシデ
シル－３－ホスホノアセテート及びこれらの酸塩化物、アルカリ金属塩、アンモニウム塩
が例示される。
【００５８】
　スルホン酸基含有重合性単量体としては、２－（メタ）アクリルアミド－２－メチルプ
ロパンスルホン酸、スチレンスルホン酸、２－スルホエチル（メタ）アクリレートが例示
される。
【００５９】
　カルボン酸基含有重合性単量体としては、分子内に１つのカルボキシル基を有する重合
性単量体と、分子内に複数のカルボキシル基を有する重合性単量体とが挙げられる。
【００６０】
　分子内に１つのカルボキシル基を有する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、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、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及びこれらの酸ハロゲン化
物が例示される。
【００６１】
　分子内に複数のカルボキシル基を有する重合性単量体としては、６－（メタ）アクリロ
イルオキシヘキサン－１，１－ジカルボン酸、９－（メタ）アクリロイルオキシノナン－
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、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、１２－（メ
タ）アクリロイルオキシドデカン－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、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エチルトリメリテートアンハイドライド、
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、２
－（メタ）アクリロイルオキシエチル－３’－（メタ）アクリロイルオキシ－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及びこれらの酸無水物又は
酸ハロゲン化物が例示される。
【００６２】
　上記の酸性基を有する重合性単量体（II－ａ）は、一種類単独を用いてもよく、複数種
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類を併用してもよい。これらの酸性基を有する重合性単量体（II－ａ）の中でも、歯質と
の接着強度が大きい点で、１０－（メタ）アクリロイルオキシデシルジハイドロジェンホ
スフェート、１，３－ジ（メタ）アクリロイルオキシプロピルジ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ジハイドロジェンホスフェート、４－（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－（メタ）アクリロ
イルオキシエチルトリメリテート、２－（メタ）アクリルアミド－２－メチルプロパンス
ルホン酸、１１－（メタ）アクリロイルオキシウンデカン－１，１－ジカルボン酸が好ま
しい。
【００６３】
　酸性基を有さず、かつ１個の重合性基を有する重合性単量体（II－ｂ）は、重合性組成
物の成分の歯質への浸透を促進するとともに、自らも歯質に浸透して歯質中の有機成分（
コラーゲン）に接着する。
【００６４】
　酸性基を有さず、かつ１個の重合性基を有する重合性単量体（II－ｂ）は、単独で又は
２種以上適宜組み合わせて使用することができる。重合性単量体（II－ｂ）としては、例
えば、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
、Ｎ－アクリロイルモルホリン等が挙げられるが、これらの中でも、象牙質のコラーゲン
層への浸透性の改善の観点からは、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、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－アクリロイルモルホリンが好ましく、特に好
ましくは２－ヒドロキシエチルメタクリレートである。
【００６５】
　酸性基を有さず、かつ２個以上の重合性基を有する重合性単量体（II－ｃ）は、重合性
組成物の機械的強度、取り扱い性などを向上させる。
【００６６】
　酸性基を有さず、かつ２個以上の重合性基を有する重合性単量体（II－ｃ）は、単独で
又は２種以上適宜組み合わせて使用することができる。酸性基を有さず、かつ２個以上の
重合性基を有する重合性単量体（II－ｃ）としては、特に限定されないが、芳香族化合物
系の二官能性重合性単量体、脂肪族化合物系の二官能性重合性単量体、三官能性以上の重
合性単量体などが挙げられる。
【００６７】
　芳香族化合物系の二官能性重合性単量体の例としては、２，２－ビス（（メタ）アクリ
ロイルオキシフェニル）プロパン、２，２－ビス〔４－（３－（メタ）アクリロイルオキ
シ）－２－ヒドロキシプロポキシフェニル〕プロパン（通称「ＢｉｓＧＭＡ」）、２，２
－ビス（４－（メタ）ア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－（メタ）ア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）ア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）ア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
）ア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）
ア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）ア
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）アクリロイルオ
キシジエトキシフェニル）－２－（４－（メタ）アクリロイルオキシエトキシフェニル）
プロパン、２－（４－（メタ）アクリロイルオキシジエトキシフェニル）－２－（４－（
メタ）アクリロイルオキシトリエトキシフェニル）プロパン、２－（４－（メタ）アクリ
ロイルオキシジプロポキシフェニル）－２－（４－（メタ）アクリロイルオキシトリエト
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キシフェニル）プロパン、２，２－ビス（４－（メタ）ア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）アクリロイルオキシイソプロポキシフェ
ニル）プロパン、１，４－ビス（２－（メタ）アクリロイルオキシエチル）ピロメリテー
トなどが挙げられる。
【００６８】
　脂肪族化合物系の二官能性重合性単量体の例としては、エチレングリコールジ（メタ）
アクリレート、ジエチレングリコールジ（メタ）アクリレート、トリエチレングリコール
ジ（メタ）アクリレート、プロピレングリコールジ（メタ）アクリレート、ブチレングリ
コールジ（メタ）アクリレート、ネオペンチルグリコールジ（メタ）アクリレート、ポリ
エチレングリコールジ（メタ）アクリレート、グリセリンジ（メタ）アクリレート、ペン
タエリスリトールジ（メタ）アクリレート、１，３－ブタンジオールジ（メタ）アクリレ
ート、１，５－ペンタンジオールジ（メタ）アクリレート、１，６－ヘキサンジオールジ
（メタ）アクリレート、１，１０－デカンジオールジ（メタ）アクリレート、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）エタン及び２，２，４－ト
リメチルヘキサメチレンビス（２－カルバモイルオキシエチル）ジメタクリレート（通称
「ＵＤＭＡ」）等が挙げられる。
【００６９】
　三官能性以上の重合性単量体の例としては、トリメチロールプロパントリ（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、トリメチロールメタントリ
（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、ペンタエリス
リトールテトラ（メタ）アクリレート、ジペンタエリスリトールテトラ（メタ）アクリレ
ート、ジペンタエリスリトールペンタ（メタ）アクリレート、ジペンタエリスリトールヘ
キサ（メタ）アクリレート、Ｎ，Ｎ－（２，２，４－トリメチルヘキサメチレン）ビス〔
２－（アミノカルボキシ）プロパン－１，３－ジオール〕テトラメタクリレート、及び１
，７－ジアクリロイルオキシ－２，２，６，６－テトラアクリロイルオキシメチル－４－
オキシヘプタン等が挙げられる。
【００７０】
　次に、これらの重合性単量体の配合量について説明する。重合性単量体（II－ａ）の配
合量は、実施態様に応じて適宜決定すればよく、概して、重合性単量体（II）１００重量
部中において、０．５～９５重量部が好ましく、１～７０重量部がより好ましい。重合性
単量体（II－ａ）の配合量が０．５重量部より少ないと、脱灰効果を十分に得られず接着
強度が低下するおそれがある。一方、重合性単量体（II－ａ）の配合量が９５重量部より
多いと、十分な硬化性が得られずに接着強度が低下するおそれがある。
【００７１】
　重合性単量体（II－ｂ）の配合量は、実施態様に応じて適宜決定すればよく、概して、
重合性単量体（II）１００重量部中、１～９５重量部が好ましく、３～８０重量部がより
好ましい。重合性単量体（II－ｂ）の配合量が１重量部より少ないと、重合性単量体（II
－ｂ）による象牙質のコラーゲン層への浸透効果が十分に得られず接着強度が低下するお
それがある。一方、重合性単量体（II－ｂ）の配合量が９５重量部より多いと、十分な硬
化性が得られずに接着強度が低下するおそれがある。
【００７２】
　重合性単量体（II－ｃ）の配合量は、実施態様に応じて適宜決定すればよく、概して、
重合性単量体（II）１００重量部中、１～９５重量部が好ましく、３～９０重量部がより
好ましい。重合性単量体（II－ｃ）の配合量が１重量部より少ないと、重合性単量体（II
－ｃ）による接着強度向上効果を十分に得られないおそれがある。一方、重合性単量体（
II－ｃ）の配合量が９５重量部より多いと、組成物の象牙質のコラーゲン層への浸透が不
十分となり、高い接着強度が得られなくなるおそれがある。
【００７３】
　化合物（Ｉ）と重合性単量体（II）の配合量については、重合性組成物は、重合性単量
体（II）１００重量部に対し、化合物（Ｉ）０．０１～３０重量部を含有することが好ま
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しい。配合量が０．０１重量部より少ないと、重合が十分に進行せず高い接着強度が得ら
れなくなるおそれがある。一方、配合量が３０重量部を超える場合、組成物から析出する
おそれがある。
【００７４】
　本発明の重合性組成物は、その用途に応じて、重合促進剤（III）、フィラー（IV）、
溶媒（Ｖ）、化合物（Ｉ）以外の重合開始剤（VI）等を含有していてもよい。
【００７５】
重合促進剤（III）
　本発明の重合性組成物は、その重合硬化を促進するために、重合促進剤（III）を含ん
でいてもよい。本発明に用いられる重合促進剤（III）としては、アミン類、スルフィン
酸及びその塩、ボレート化合物、バルビツール酸誘導体、トリアジン化合物、銅化合物、
スズ化合物、バナジウム化合物、ハロゲン化合物、アルデヒド類、チオール化合物、亜硫
酸塩、亜硫酸水素塩、チオ尿素化合物などが挙げられる。
【００７６】
　重合促進剤（III）として用いられるアミン類は、脂肪族アミン及び芳香族アミンに分
けられる。脂肪族アミンとしては、例えば、ｎ－ブチルアミン、ｎ－ヘキシルアミン、ｎ
－オクチルアミン等の第１級脂肪族アミン；ジイソプロピルアミン、ジブチルアミン、Ｎ
－メチルエタノールアミン等の第２級脂肪族アミン；Ｎ－メチルジエタノールアミン、Ｎ
－エチルジエタノールアミン、Ｎ－ｎ－ブチルジエタノールアミン、Ｎ－ラウリルジエタ
ノールアミン、２－（ジメチルアミノ）エチルメタクリレート、Ｎ－メチルジエタノール
アミンジメタクリレート、Ｎ－エチルジエタノールアミンジメタクリレート、トリエタノ
ールアミンモノメタクリレート、トリエタノールアミンジメタクリレート、トリエタノー
ルアミントリメタクリレート、トリエタノールアミン、トリメチルアミン、トリエチルア
ミン、トリブチルアミン等の第３級脂肪族アミンなどが挙げられる。これらの中でも、組
成物の硬化性及び保存安定性の観点から、第３級脂肪族アミンが好ましく、その中でもＮ
－メチルジエタノールアミン及びトリエタノールアミンがより好ましく用いられる。
【００７７】
　また、芳香族アミンとしては、例えば、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－３，
５－ジメチルアニリン、Ｎ，Ｎ－ジ（２－ヒドロキシエチル）－ｐ－トルイジン、Ｎ，Ｎ
－ビス（２－ヒドロキシエチル）－３，４－ジメチルアニリン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒド
ロキシエチル）－４－エチルアニリン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－４－イ
ソプロピルアニリン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－４－ｔ－ブチルアニリン
、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－３，５－ジ－イソプロピルアニリン、Ｎ，Ｎ
－ビス（２－ヒドロキシエチル）－３，５－ジ－ｔ－ブチルアニリン、Ｎ，Ｎ－ジメチル
アニリン、Ｎ，Ｎ－ジメチル－ｐ－トルイジン、Ｎ，Ｎ－ジメチル－ｍ－トルイジン、Ｎ
，Ｎ－ジエチル－ｐ－トルイジン、Ｎ，Ｎ－ジメチル－３，５－ジメチルアニリン、Ｎ，
Ｎ－ジメチル－３，４－ジメチルアニリン、Ｎ，Ｎ－ジメチル－４－エチルアニリン、Ｎ
，Ｎ－ジメチル－４－イソプロピルアニリン、Ｎ，Ｎ－ジメチル－４－ｔ－ブチルアニリ
ン、Ｎ，Ｎ－ジメチル－３，５－ジ－ｔ－ブチルアニリン、４－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノ
安息香酸エチルエステル、４－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノ安息香酸メチルエステル、Ｎ，Ｎ
－ジメチルアミノ安息香酸ｎ－ブトキシエチルエステル、４－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノ安
息香酸２－（メタクリロイルオキシ）エチルエステル、４－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノベン
ゾフェノン、４－ジメチルアミノ安息香酸ブチル等が挙げられる。これらの中でも、組成
物に優れた硬化性を付与できる観点から、Ｎ，Ｎ－ジ（２－ヒドロキシエチル）－ｐ－ト
ルイジン、４－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノ安息香酸エチルエステル、Ｎ，Ｎ－ジメチルアミ
ノ安息香酸ｎ－ブトキシエチルエステル及び４－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノベンゾフェノン
からなる群から選択される少なくとも１種が好ましく用いられる。
【００７８】
　重合促進剤（III）として用いられるスルフィン酸及びその塩としては、例えば、ｐ－
トルエンスルフィン酸、ｐ－トルエンスルフィン酸ナトリウム、ｐ－トルエンスルフィン
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酸カリウム、ｐ－トルエンスルフィン酸リチウム、ｐ－トルエンスルフィン酸カルシウム
、ベンゼンスルフィン酸、ベンゼンスルフィン酸ナトリウム、ベンゼンスルフィン酸カリ
ウム、ベンゼンスルフィン酸リチウム、ベンゼンスルフィン酸カルシウム、２，４，６－
トリメチルベンゼンスルフィン酸、２，４，６－トリメチルベンゼンスルフィン酸ナトリ
ウム、２，４，６－トリメチルベンゼンスルフィン酸カリウム、２，４，６－トリメチル
ベンゼンスルフィン酸リチウム、２，４，６－トリメチルベンゼンスルフィン酸カルシウ
ム、２，４，６－トリエチルベンゼンスルフィン酸、２，４，６－トリエチルベンゼンス
ルフィン酸ナトリウム、２，４，６－トリエチルベンゼンスルフィン酸カリウム、２，４
，６－トリエチルベンゼンスルフィン酸リチウム、２，４，６－トリエチルベンゼンスル
フィン酸カルシウム、２，４，６－トリイソプロピルベンゼンスルフィン酸、２，４，６
－トリイソプロピルベンゼンスルフィン酸ナトリウム、２，４，６－トリイソプロピルベ
ンゼンスルフィン酸カリウム、２，４，６－トリイソプロピルベンゼンスルフィン酸リチ
ウム、２，４，６－トリイソプロピルベンゼンスルフィン酸カルシウム等が挙げられ、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、２，４，６－ト
リイソプロピルベンゼンスルフィン酸ナトリウムが特に好ましい。
【００７９】
　重合促進剤（III）として用いられるボレート化合物は、好ましくはアリールボレート
化合物である。好適に使用されるアリールボレート化合物を具体的に例示すると、１分子
中に１個のアリール基を有するボレート化合物として、トリアルキルフェニルホウ素、ト
リアルキル（ｐ－クロロフェニル）ホウ素、トリアルキル（ｐ－フロロフェニル）ホウ素
、トリアルキル（３，５－ビストリフロロメチル）フェニルホウ素、トリアルキル［３，
５－ビス（１，１，１，３，３，３－ヘキサフロロ－２－メトキシ－２－プロピル）フェ
ニル］ホウ素、トリアルキル（ｐ－ニトロフェニル）ホウ素、トリアルキル（ｍ－ニトロ
フェニル）ホウ素、トリアルキル（ｐ－ブチルフェニル）ホウ素、トリアルキル（ｍ－ブ
チルフェニル）ホウ素、トリアルキル（ｐ－ブチルオキシフェニル）ホウ素、トリアルキ
ル（ｍ－ブチルオキシフェニル）ホウ素、トリアルキル（ｐ－オクチルオキシフェニル）
ホウ素及びトリアルキル（ｍ－オクチルオキシフェニル）ホウ素（アルキル基はｎ－ブチ
ル基、ｎ－オクチル基及びｎ－ドデシル基等からなる群から選択される少なくとも１種で
ある）のナトリウム塩、リチウム塩、カリウム塩、マグネシウム塩、テトラブチルアンモ
ニウム塩、テトラメチルアンモニウム塩、テトラエチルアンモニウム塩、メチルピリジニ
ウム塩、エチルピリジニウム塩、ブチルピリジニウム塩、メチルキノリニウム塩、エチル
キノリニウム塩、ブチルキノリニウム塩等を挙げることができる。
【００８０】
　また、１分子中に２個のアリール基を有するボレート化合物としては、ジアルキルジフ
ェニルホウ素、ジアルキルジ（ｐ－クロロフェニル）ホウ素、ジアルキルジ（ｐ－フロロ
フェニル）ホウ素、ジアルキルジ（３，５－ビストリフロロメチル）フェニルホウ素、ジ
アルキルジ［３，５－ビス（１，１，１，３，３，３－ヘキサフロロ－２－メトキシ－２
－プロピル）フェニル］ホウ素、ジアルキルジ（ｐ－ニトロフェニル）ホウ素、ジアルキ
ルジ（ｍ－ニトロフェニル）ホウ素、ジアルキルジ（ｐ－ブチルフェニル）ホウ素、ジア
ルキルジ（ｍ－ブチルフェニル）ホウ素、ジアルキルジ（ｐ－ブチルオキシフェニル）ホ
ウ素、ジアルキルジ（ｍ－ブチルオキシフェニル）ホウ素、ジアルキルジ（ｐ－オクチル
オキシフェニル）ホウ素及びジアルキルジ（ｍ－オクチルオキシフェニル）ホウ素（アル
キル基はｎ－ブチル基、ｎ－オクチル基及びｎ－ドデシル基等からなる群から選択される
少なくとも１種である）のナトリウム塩、リチウム塩、カリウム塩、マグネシウム塩、テ
トラブチルアンモニウム塩、テトラメチルアンモニウム塩、テトラエチルアンモニウム塩
、メチルピリジニウム塩、エチルピリジニウム塩、ブチルピリジニウム塩、メチルキノリ
ニウム塩、エチルキノリニウム塩ブチルキノリニウム塩等が挙げられる。
【００８１】
　さらに、１分子中に３個のアリール基を有するボレート化合物としては、モノアルキル
トリフェニルホウ素、モノアルキルトリ（ｐ－クロロフェニル）ホウ素、モノアルキルト
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リ（ｐ－フロロフェニル）ホウ素、モノアルキルトリ（３，５－ビストリフロロメチル）
フェニルホウ素、モノアルキルトリ［３，５－ビス（１，１，１，３，３，３－ヘキサフ
ロロ－２－メトキシ－２－プロピル）フェニル］ホウ素、モノアルキルトリ（ｐ－ニトロ
フェニル）ホウ素、モノアルキルトリ（ｍ－ニトロフェニル）ホウ素、モノアルキルトリ
（ｐ－ブチルフェニル）ホウ素、モノアルキルトリ（ｍ－ブチルフェニル）ホウ素、モノ
アルキルトリ（ｐ－ブチルオキシフェニル）ホウ素、モノアルキルトリ（ｍ－ブチルオキ
シフェニル）ホウ素、モノアルキルトリ（ｐ－オクチルオキシフェニル）ホウ素及びモノ
アルキルトリ（ｍ－オクチルオキシフェニル）ホウ素（アルキル基はｎ－ブチル基、ｎ－
オクチル基又はｎ－ドデシル基等から選択される１種である）のナトリウム塩、リチウム
塩、カリウム塩、マグネシウム塩、テトラブチルアンモニウム塩、テトラメチルアンモニ
ウム塩、テトラエチルアンモニウム塩、メチルピリジニウム塩、エチルピリジニウム塩、
ブチルピリジニウム塩、メチルキノリニウム塩、エチルキノリニウム塩、ブチルキノリニ
ウム塩等が挙げられる。
【００８２】
　さらに１分子中に４個のアリール基を有するボレート化合物としては、テトラフェニル
ホウ素、テトラキス（ｐ－クロロフェニル）ホウ素、テトラキス（ｐ－フロロフェニル）
ホウ素、テトラキス（３，５－ビストリフロロメチル）フェニルホウ素、テトラキス［３
，５－ビス（１，１，１，３，３，３－ヘキサフロロ－２－メトキシ－２－プロピル）フ
ェニル］ホウ素、テトラキス（ｐ－ニトロフェニル）ホウ素、テトラキス（ｍ－ニトロフ
ェニル）ホウ素、テトラキス（ｐ－ブチルフェニル）ホウ素、テトラキス（ｍ－ブチルフ
ェニル）ホウ素、テトラキス（ｐ－ブチルオキシフェニル）ホウ素、テトラキス（ｍ－ブ
チルオキシフェニル）ホウ素、テトラキス（ｐ－オクチルオキシフェニル）ホウ素、テト
ラキス（ｍ－オクチルオキシフェニル）ホウ素、（ｐ－フロロフェニル）トリフェニルホ
ウ素、（３，５－ビストリフロロメチル）フェニルトリフェニルホウ素、（ｐ－ニトロフ
ェニル）トリフェニルホウ素、（ｍ－ブチルオキシフェニル）トリフェニルホウ素、（ｐ
－ブチルオキシフェニル）トリフェニルホウ素、（ｍ－オクチルオキシフェニル）トリフ
ェニルホウ素及び（ｐ－オクチルオキシフェニル）トリフェニルホウ素のナトリウム塩、
リチウム塩、カリウム塩、マグネシウム塩、テトラブチルアンモニウム塩、テトラメチル
アンモニウム塩、テトラエチルアンモニウム塩、メチルピリジニウム塩、エチルピリジニ
ウム塩、ブチルピリジニウム塩、メチルキノリニウム塩、エチルキノリニウム塩ブチルキ
ノリニウム塩等が挙げられる。
【００８３】
　これらアリールボレート化合物の中でも、保存安定性の観点から、１分子中に３個又は
４個のアリール基を有するボレート化合物を用いることがより好ましい。また、これらア
リールボレート化合物は１種又は２種以上を混合して用いることも可能である。
【００８４】
　重合促進剤（III）として用いられるバルビツール酸誘導体としては、バルビツール酸
、１，３－ジメチルバルビツール酸、１，３－ジフェニルバルビツール酸、１，５－ジメ
チルバルビツール酸、５－ブチルバルビツール酸、５－エチルバルビツール酸、５－イソ
プロピルバルビツール酸、５－シクロヘキシルバルビツール酸、１，３，５－トリメチル
バルビツール酸、１，３－ジメチル－５－エチルバルビツール酸、１，３－ジメチル－ｎ
－ブチルバルビツール酸、１，３－ジメチル－５－イソブチルバルビツール酸、１，３－
ジメチルバルビツール酸、１，３－ジメチル－５－シクロペンチルバルビツール酸、１，
３－ジメチル－５－シクロヘキシルバルビツール酸、１，３－ジメチル－５－フェニルバ
ルビツール酸、１－シクロヘキシル－１－エ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、５－メチルバルビツール酸、５－プロピルバルビツール酸、１，
５－ジエチルバルビツール酸、１－エチル－５－メチルバルビツール酸、１－エチル－５
－イソブチルバルビツール酸、１，３－ジエチル－５－ブチルバルビツール酸、１－シク
ロヘキシル－５－メチルバルビツール酸、１－シクロヘキシル－５－エチルバルビツール
酸、１－シクロヘキシル－５－オクチルバルビツール酸、１－シクロヘキシル－５－ヘキ
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シルバルビツール酸、５－ブチル－１－シクロヘキシルバルビツール酸、１－ベンジル－
５－フェニルバルビツール酸及びチオバルビツール酸類、ならびにこれらの塩（特にアル
カリ金属又はアルカリ土類金属類が好ましい）が挙げられ、これらバルビツール酸類の塩
としては、例えば、５－ブチルバルビツール酸ナトリウム、１，３，５－トリメチルバル
ビツール酸ナトリウム及び１－シクロヘキシル－５－エチルバルビツール酸ナトリウム等
が例示される。
【００８５】
　特に好適なバルビツール酸誘導体としては、５－ブチルバルビツール酸、１，３，５－
トリメチルバルビツール酸、１－シクロヘキシル－５－エ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、及びこれらバルビツール酸類のナトリウム塩が挙げ
られる。
【００８６】
　重合促進剤（III）として用いられるトリアジン化合物としては、例えば、２，４，６
－トリス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２，４，６－トリス（トリブロモメチ
ル）－ｓ－トリアジン、２－メチル－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジ
ン、２－メチル－４，６－ビス（トリブロモメチル）－ｓ－トリアジン、２－フェニル－
４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（ｐ－メトキシフェニル）－
４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（ｐ－メチルチオフェニル）
－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（ｐ－クロロフェニル）－
４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（２，４－ジクロロフェニル
）－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（ｐ－ブロモフェニル）
－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（ｐ－トリル）－４，６－
ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－ｎ－プロピル－４，６－ビス（トリク
ロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（α，α，β－トリクロロエチル）－４，６－ビス
（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－スチリル－４，６－ビス（トリクロロメチ
ル）－ｓ－トリアジン、２－［２－（ｐ－メトキシフェニル）エテニル］－４，６－ビス
（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－［２－（ｏ－メトキシフェニル）エテニル
］－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－［２－（ｐ－ブトキシフ
ェニル）エテニル］－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－［２－
（３，４－ジメトキシフェニル）エテニル］－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－
トリアジン、２－［２－（３，４，５－トリメトキシフェニル）エテニル］－４，６－ビ
ス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（１－ナフチル）－４，６－ビス（トリ
クロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（４－ビフェニリル）－４，６－ビス（トリクロ
ロメチル）－ｓ－トリアジン、２－［２－｛Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）アミ
ノ｝エトキシ］－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－［２－｛Ｎ
－ヒドロキシエチル－Ｎ－エチルアミノ｝エトキシ］－４，６－ビス（トリクロロメチル
）－ｓ－トリアジン、２－［２－｛Ｎ－ヒドロキシエチル－Ｎ－メチルアミノ｝エトキシ
］－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－［２－｛Ｎ，Ｎ－ジアリ
ルアミノ｝エトキシ］－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン等が例示さ
れる。
【００８７】
　上記で例示したトリアジン化合物の中で特に好ましいものは、重合活性の点で２，４，
６－トリス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジンであり、また保存安定性の点で、２－
フェニル－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（ｐ－クロロフェ
ニル）－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、及び２－（４－ビフェニ
リル）－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジンである。上記トリアジン化
合物は１種又は２種以上を混合して用いても構わない。
【００８８】
　重合促進剤（III）として用いられる銅化合物としては、例えば、アセチルアセトン銅
、酢酸第２銅、オレイン酸銅、塩化第２銅、臭化第２銅等が好適に用いられる。
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【００８９】
　重合促進剤（III）として用いられるスズ化合物としては、例えば、ジ－ｎ－ブチル錫
ジマレート、ジ－ｎ－オクチル錫ジマレート、ジ－ｎ－オクチル錫ジラウレート、ジ－ｎ
－ブチル錫ジラウレートなどが挙げられる。特に好適なスズ化合物は、ジ－ｎ－オクチル
錫ジラウレート及びジ－ｎ－ブチル錫ジラウレートである。
【００９０】
　重合促進剤（III）として用いられるバナジウム化合物は、好ましくはＩＶ価及び／又
はＶ価のバナジウム化合物類である。ＩＶ価及び／又はＶ価のバナジウム化合物類として
は、例えば、四酸化二バナジウム（ＩＶ）、酸化バナジウムアセチルアセトナート（ＩＶ
）、シュウ酸バナジル（ＩＶ）、硫酸バナジル（ＩＶ）、オキソビス（１－フェニル－１
，３－ブタンジオネート）バナジウム（ＩＶ）、ビス（マルトラート）オキソバナジウム
（ＩＶ）、五酸化バナジウム（Ｖ）、メタバナジン酸ナトリウム（Ｖ）、メタバナジン酸
アンモン（Ｖ）等の特開２００３－９６１２２号公報に記載されている化合物が挙げられ
る。
【００９１】
　重合促進剤（III）として用いられるハロゲン化合物としては、例えば、ジラウリルジ
メチルアンモニウムクロライド、ラウリルジメチルベンジルアンモニウムクロライド、ベ
ンジルトリメチルアンモニウムクロライド、テトラメチルアンモニウムクロライド、ベン
ジルジメチルセチルアンモニウムクロライド、ジラウリルジメチルアンモニウムブロマイ
ド等が好適に用いられる。
【００９２】
　重合促進剤（III）として用いられるアルデヒド類としては、例えば、テレフタルアル
デヒドやベンズアルデヒド誘導体などが挙げられる。ベンズアルデヒド誘導体としては、
ジメチルアミノベンズアルデヒド、ｐ－メチルオキシベンズアルデヒド、ｐ－エチルオキ
シベンズアルデヒド、ｐ－ｎ－オクチルオキシベンズアルデヒドなどが挙げられる。これ
らの中でも、硬化性の観点から、ｐ－ｎ－オクチルオキシベンズアルデヒドが好ましく用
いられる。
【００９３】
　重合促進剤（III）として用いられるチオール化合物としては、例えば、３－メルカプ
トプロピルトリメトキシシラン、２－メルカプトベンゾオキサゾール、デカンチオール、
チオ安息香酸等が挙げられる。
【００９４】
　重合促進剤（III）として用いられる亜硫酸塩としては、例えば、亜硫酸ナトリウム、
亜硫酸カリウム、亜硫酸カルシウム、亜硫酸アンモニウム等が挙げられる。
【００９５】
　重合促進剤（III）として用いられる亜硫酸水素塩としては、例えば、亜硫酸水素ナト
リウム、亜硫酸水素カリウム等が挙げられる。
【００９６】
　重合促進剤（III）として用いられるチオ尿素化合物としては、１－（２－ピリジル）
－２－チオ尿素、チオ尿素、メチルチオ尿素、エチルチオ尿素、Ｎ，Ｎ’－ジメチルチオ
尿素、Ｎ，Ｎ’－ジエチルチオ尿素、Ｎ，Ｎ’－ジ－ｎ－プロピルチオ尿素、Ｎ，Ｎ’－
ジシクロヘキシルチオ尿素、トリメチルチオ尿素、トリエチルチオ尿素、トリ－ｎ－プロ
ピルチオ尿素、トリシクロヘキシルチオ尿素、テトラメチルチオ尿素、テトラエチルチオ
尿素、テトラ－ｎ－プロピルチオ尿素、テトラシクロヘキシルチオ尿素等が挙げられる。
【００９７】
　本発明に用いられる重合促進剤（III）の配合量は特に限定されないが、得られる組成
物の硬化性等の観点からは、重合性単量体（II）１００重量部に対して、重合促進剤（II
I）を０．００１～３０重量部含有してなることが好ましい。重合促進剤（III）の配合量
が０．００１重量部未満の場合、重合が十分に進行せず、接着力の低下を招くおそれがあ
り、より好適には０．０５重量部以上である。一方、重合促進剤（III）の配合量が３０
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重量部を超える場合、重合開始剤自体の重合性能が低い場合には、十分な接着強度が得ら
れなくなるおそれがあり、さらには組成物からの析出を招くおそれがあるため、より好適
には２０重量部以下である。
【００９８】
フィラー（IV）
　本発明の重合性組成物に、実施態様に応じて、さらにフィラー（IV）を配合してもよい
。このようなフィラーは、通常、有機フィラー、無機フィラー及び有機－無機複合フィラ
ーに大別される。有機フィラーの素材としては、例えばポリメタクリル酸メチル、ポリメ
タクリル酸エチル、メタクリル酸メチル－メタクリル酸エチル共重合体、架橋型ポリメタ
クリル酸メチル、架橋型ポリメタクリル酸エチル、ポリアミド、ポリ塩化ビニル、ポリス
チレン、クロロプレンゴム、ニトリルゴム、エチレン－酢酸ビニル共重合体、スチレン－
ブタジエン共重合体、アクリロニトリル－スチレン共重合体、アクリロニトリル－スチレ
ン－ブタジエン共重合体等が挙げられ、これらは単独で又は２種以上の混合物として用い
ることができる。有機フィラーの形状は特に限定されず、フィラーの粒子径を適宜選択し
て使用することができる。得られる組成物のハンドリング性及び機械強度などの観点から
、前記有機フィラーの平均粒子径は、０．００１～５０μｍであることが好ましく、０．
００１～１０μｍであることがより好ましい。
【００９９】
　無機フィラーの素材としては、石英、シリカ、アルミナ、シリカ－チタニア、シリカ－
チタニア－酸化バリウム、シリカ－ジルコニア、シリカ－アルミナ、ランタンガラス、ホ
ウケイ酸ガラス、ソーダガラス、バリウムガラス、ストロンチウムガラス、ガラスセラミ
ック、アルミノシリケートガラス、バリウムボロアルミノシリケートガラス、ストロンチ
ウムボロアルミノシリケートガラス、フルオロアルミノシリケートガラス、カルシウムフ
ルオロアルミノシリケートガラス、ストロンチウムフルオロアルミノシリケートガラス、
バリウムフルオロアルミノシリケートガラス、ストロンチウムカルシウムフルオロアルミ
ノシリケートガラス等が挙げられる。これらもまた、単独で又は２種以上を混合して用い
ることができる。無機フィラーの形状は特に限定されず、フィラーの粒子径を適宜選択し
て使用することができる。得られる組成物のハンドリング性及び機械強度などの観点から
、前記無機フィラーの平均粒子径は０．００１～５０μｍであることが好ましく、０．０
０１～１０μｍであることがより好ましい。
【０１００】
　無機フィラーの形状としては、不定形フィラー及び球状フィラーが挙げられる。組成物
の機械強度を向上させる観点からは、前記無機フィラーとして球状フィラーを用いること
が好ましい。さらに、前記球状フィラーを用いた場合、本発明の重合性組成物を歯科用コ
ンポジットレジンとして用いた場合に、表面滑沢性に優れたコンポジットレジンが得られ
るという利点もある。ここで球状フィラーとは、走査型電子顕微鏡（以下、ＳＥＭと略す
）でフィラーの写真を撮り、その単位視野内に観察される粒子が丸みをおびており、その
最大径に直交する方向の粒子径をその最大径で割った平均均斉度が０．６以上であるフィ
ラーである。前記球状フィラーの平均粒子径は好ましくは０．１～５μｍである。平均粒
子径が０．１μｍ未満の場合、組成物中の球状フィラーの充填率が低下し、機械的強度が
低くなるおそれがある。一方、平均粒子径が５μｍを超える場合、前記球状フィラーの表
面積が低下し、高い機械的強度を有する硬化体が得られないおそれがある。
【０１０１】
　前記無機フィラーは、組成物の流動性を調整するため、必要に応じてシランカップリン
グ剤等の公知の表面処理剤で予め表面処理してから用いてもよい。かかる表面処理剤とし
ては、例えば、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（β－メトキシエトキシ）シラン、γ－メタクリロイルオキシプロ
ピルトリメトキシシラン、１１－メタクリロイルオキシウンデシ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、γ－メルカプト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挙げられる。
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【０１０２】
　本発明で用いられる有機－無機複合フィラーとは、上述の無機フィラーにモノマー化合
物を予め添加し、ペースト状にした後に重合させ、粉砕することにより得られるものであ
る。前記有機－無機複合フィラーとしては、例えば、ＴＭＰＴフィラー（トリメチロール
プロパンメタクリレートとシリカフィラーを混和、重合させた後に粉砕したもの）などを
用いることができる。前記有機－無機複合フィラーの形状は特に限定されず、フィラーの
粒子径を適宜選択して使用することができる。得られる組成物のハンドリング性及び機械
強度などの観点から、前記有機－無機複合フィラーの平均粒子径は、０．００１～５０μ
ｍであることが好ましく、０．００１～１０μｍであることがより好ましい。
【０１０３】
　本発明に用いられるフィラー（IV）の配合量は特に限定されず、重合性単量体（II）１
００重量部に対して、フィラー（IV）を１～２０００重量部が好ましい。フィラー（IV）
の好適な配合量は、用いられる実施態様によって大幅に異なるので、後述する本発明の重
合性組成物の具体的な実施態様の説明と併せて、各実施態様に応じたフィラー（IV）の好
適な配合量を示すこととする。
【０１０４】
溶媒（Ｖ）
　本発明の重合性組成物は、その具体的な実施態様によっては、溶媒（Ｖ）を含むことが
好ましい。溶媒としては、水、有機溶媒、及びこれらの混合溶媒等が挙げられる。
【０１０５】
　本発明の重合性組成物が水を含む場合には、優れた接着強度を示すとともに優れた接着
耐久性を示す。水の含有量としては、重合性単量体（II）１００重量部に対して６～２０
００重量部が好ましい。水の含有量が６重量部未満の場合、歯面の脱灰が不十分となり、
接着強度が低下する。一方、水の含有量が２０００重量部を超える場合、モノマーの重合
性が低下し、接着強度が低下するとともに接着耐久性が低下する。水の含有量は、７重量
部以上であることがより好ましく、１０重量部以上であることがさらに好ましい。また、
水の含有量は、１５００重量部以下であることがより好ましい。水は、悪影響を及ぼすよ
うな不純物を含有していないことが好ましく、蒸留水又はイオン交換水が好ましい。
【０１０６】
　有機溶媒としては、メタノール、エタノール、１－プロパノール、２－プロパノール、
１－ブタノール、２－メチル－２－プロパノール、アセトン、メチルエチルケトン、テト
ラヒドロフラン、ジエチルエーテル、ジイソプロピルエーテル、ヘキサン、トルエン、ク
ロロホルム、酢酸エチル、酢酸ブチル等が挙げられる。これらの中でも、生体に対する安
全性と、揮発性に基づく除去の容易さの双方を勘案した場合、有機溶媒が水溶性有機溶媒
であることが好ましく、具体的には、エタノール、２－プロパノール、２－メチル－２－
プロパノール、アセトン、及びテトラヒドロフランが好ましく用いられる。前記有機溶媒
の含有量は特に限定されず、実施態様によっては前記有機溶媒の配合を必要としないもの
もある。前記有機溶媒を用いる実施態様においては、重合性単量体（II）１００重量部に
対して、有機溶媒を１～２０００重量部含有してなることが好ましい。溶媒（Ｖ）の好適
な配合量は、用いられる実施態様によって大幅に異なるので、後述する本発明の重合性組
成物の具体的な実施態様の説明と併せて、各実施態様に応じた溶媒の好適な配合量を示す
こととする。
【０１０７】
重合開始剤（VI）
　本発明の重合性組成物は、重合開始剤として化合物（Ｉ）を含有しているが、さらに他
の重合開始剤（VI）を含有していてもよい。重合開始剤（VI）は、一般工業界で使用され
ている重合開始剤から選択して使用でき、中でも歯科用途に用いられている重合開始剤が
好ましく用いられる。特に、光重合及び化学重合の重合開始剤が、単独で又は２種以上適
宜組み合わせて使用される。
【０１０８】
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　光重合開始剤としては、（ビス）アシルホスフィンオキサイド類、水溶性アシルホスフ
ィンオキサイド類、チオキサントン類又はチオキサントン類の第４級アンモニウム塩、ケ
タール類、α－ジケトン類、クマリン類、アントラキノン類、ベンゾインアルキルエーテ
ル化合物類、α－アミノケトン系化合物などが挙げられ、これらの具体的な化合物として
は、国際公開第２００８／０８７９７７号パンフレットに記載のものを挙げることができ
る。
【０１０９】
　化学重合開始剤としては、有機過酸化物が好ましく用いられる。有機過酸化物としては
、ケトンパーオキサイド、ハイドロパーオキサイド、ジアシルパーオキサイド、ジアルキ
ルパーオキサイド、パーオキシケタール、パーオキシエステル、パーオキシジカーボネー
ト等が挙げられ、これらの具体的な化合物としては、国際公開第２００８／０８７９７７
号パンフレットに記載のものを挙げることができる。
【０１１０】
　本発明に用いられる重合開始剤（VI）の配合量は特に限定されないが、重合性単量体（
II）１００重量部に対して、化合物（Ｉ）と重合開始剤（VI）との合計で３０重量部以下
とすることが好ましく、２０重量部以下とすることが好ましい。
【０１１１】
　この他、本発明の重合性組成物には、本発明の効果を阻害しない範囲でｐＨ調整剤、重
合禁止剤、紫外線吸収剤、増粘剤、着色剤、抗菌剤、香料等を配合してもよい。
【０１１２】
　本発明の重合性組成物は、例えば、生体硬組織、金属材料、有機高分子材料、セラミッ
ク等用の接着材料として用いることができる。歯質に対する接着性が高く、接着操作間の
ばらつきが小さいことから、本発明の重合性組成物は、歯科用組成物として特に好適に用
いられる。当該歯科用組成物は、例えば、プライマー、ボンディング材、コンポジットレ
ジン、セメント（レジンセメント、レジン強化型グラスアイオノマーセメント）、小窩裂
溝填塞材、義歯床用レジン等の歯科用材料に用いることができ、中でも、プライマー、ボ
ンディング材、コンポジットレジン、又はセメントとして好適に用いられる。このとき、
重合性組成物の成分を２つに分けた２剤型として用いてもよい。以下、重合性組成物を歯
科用材料に適用する場合の具体的な態様を示す。
【０１１３】
歯科用プライマー
　歯科用材料の接着システムは、象牙質表面を酸性成分で溶かす脱灰工程、モノマー成分
が象牙質のコラーゲン層に浸透する浸透工程、浸透したモノマー成分が固まってコラーゲ
ンとのハイブリッド層（樹脂含浸層）を形成する硬化工程を含む。基本的には、浸透工程
に用いられる製品がプライマーである。プライマーとしては、近年前記脱灰工程と前記浸
透工程とを併せて一段階で行うセルフエッチングプライマーもある。
【０１１４】
　プライマーは、光ラジカル重合開始剤を含む公知のプライマーの、光ラジカル重合開始
剤の一部又は全部を化合物（Ｉ）に置き換えることにより、構成することができる。セル
フエッチングプライマーの組成の例としては、重合性単量体（II）１００重量部中におい
て、重合性単量体（II－ａ）１～８０重量部、重合性単量体（II－ｂ）０～８０重量部、
重合性単量体（II－ｃ）０～８０重量部が配合され、好ましくは、重合性単量体（II－ａ
）２～８０重量部、重合性単量体（II－ｂ）５～８０重量部、重合性単量体（II－ｃ）１
～７０重量部が配合される。そして、重合性単量体（II）１００重量部に対し、化合物（
Ｉ）０．００１～２０重量部を含み、好ましくは０．０１～１０重量部を含む。また、重
合性単量体（II）１００重量部に対し、重合促進剤（III）０～１０重量部を含むことが
好ましく、重合促進剤（III）０．００１～１０重量部を含むことがより好ましい。また
、重合性単量体（II）１００重量部に対し、溶媒（Ｖ）を６～２０００重量部含むことが
好ましく、７～１０００重量部含むことがより好ましい。
【０１１５】
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歯科用ボンディング材
　上記の硬化工程に用いられる製品がボンディング材である。近年では、浸透工程、脱灰
工程、及び硬化工程を併せて一段階で行う１ステップ型のボンディング材も開発されてい
る。また、ボンディング材は、２剤を使用直前に混和して用いる２液型と、１剤をそのま
ま使用可能な１液型とに分かれるが、現在は１液型が主流である。
【０１１６】
　ボンディング材は、光ラジカル重合開始剤を含む公知のボンディング材の、光ラジカル
重合開始剤の一部又は全部を化合物（Ｉ）に置き換えることにより、構成することができ
る。２ステップ型の１液型ボンディング材の組成の例としては、重合性単量体（II）１０
０重量部中において、重合性単量体（II－ａ）０～８０重量部、重合性単量体（II－ｂ）
０～８０重量部、重合性単量体（II－ｃ）１～８０重量部が配合され、好ましくは、重合
性単量体（II－ａ）２～６０重量部、重合性単量体（II－ｂ）２～６０重量部、重合性単
量体（II－ｃ）５～８０重量部が配合される。そして、重合性単量体（II）１００重量部
に対し、化合物（Ｉ）０．００１～２０重量部を含み、好ましくは０．０１～１０重量部
を含む。また、重合性単量体（II）１００重量部に対し、重合促進剤（III）０～１０重
量部を含むことが好ましく、重合促進剤（III）０．００１～１０重量部を含むことがよ
り好ましい。また、重合性単量体（II）１００重量部に対し、フィラー（IV）を０～３０
重量部含むことが好ましく、１～２０重量部含むことがより好ましい。また、通常、溶媒
（Ｖ）を使用しないが、溶媒（Ｖ）を使用してもよい。
【０１１７】
　１ステップ型の１液型ボンディング材の組成の例としては、重合性単量体（II）１００
重量部中において、重合性単量体（II－ａ）１～８０重量部、重合性単量体（II－ｂ）０
～８０重量部、重合性単量体（II－ｃ）１～８０重量部が配合され、好ましくは、重合性
単量体（II－ａ）２～６０重量部、重合性単量体（II－ｂ）２～７０重量部、重合性単量
体（II－ｃ）３～７０重量部が配合される。そして、重合性単量体（II）１００重量部に
対し、化合物（Ｉ）０．００１～２０重量部を含み、好ましくは０．０１～１０重量部を
含む。また、重合性単量体（II）１００重量部に対し、重合促進剤（III）０～１０重量
部を含むことが好ましく、重合促進剤（III）０．００１～１０重量部を含むことがより
好ましい。また、重合性単量体（II）１００重量部に対し、フィラー（IV）を０～３０重
量部含むことが好ましく、１～２０重量部含むことがより好ましい。また、重合性単量体
（II）１００重量部に対し、溶媒（Ｖ）を１～１０００重量部含むことが好ましく、５～
５００重量部含むことがより好ましい。
【０１１８】
歯科用コンポジットレジン
　コンポジットレジンは、通常、う蝕発生部位を切削し窩洞を形成した後に、前記窩洞に
充填される形態で用いられる歯科用材料である。近年は、上記の浸透作用、脱灰作用、及
び硬化作用を有する自己接着性コンポジットレジンも開発されており、自己接着性コンポ
ジットレジンによれば、ボンディング材等を用いなくても充填修復が可能である。
【０１１９】
　コンポジットレジンは、光ラジカル重合開始剤を含む公知のコンポジットレジンの、光
ラジカル重合開始剤の一部又は全部を化合物（Ｉ）に置き換えることにより、構成するこ
とができる。コンポジットレジンの組成の例としては、重合性単量体（II）１００重量部
中において、重合性単量体（II－ａ）０～４０重量部、重合性単量体（II－ｂ）０～８０
重量部、重合性単量体（II－ｃ）１～１００重量部が配合され、好ましくは、重合性単量
体（II－ａ）０～２０重量部、重合性単量体（II－ｂ）０～７０重量部、重合性単量体（
II－ｃ）１０～１００重量部が配合される。そして、重合性単量体（II）１００重量部に
対し、化合物（Ｉ）０．００１～２０重量部を含み、好ましくは０．００５～１０重量部
を含む。また、重合性単量体（II）１００重量部に対し、重合促進剤（III）０～２０重
量部を含むことが好ましく、重合促進剤（III）０．００１～１０重量部を含むことがよ
り好ましい。また、重合性単量体（II）１００重量部に対し、フィラー（IV）を５０～２
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０００重量部含むことが好ましく、１００～１５００重量部含むことがより好ましい。ま
た、通常、溶媒（Ｖ）を使用しないが、溶媒（Ｖ）を使用してもよい。
【０１２０】
　また、近年、ボンディング材の使用が不要の自己接着性コンポジットレジンも開発され
ている。自己接着性コンポジットレジンの組成の例としては、重合性単量体（II）１００
重量部中において、重合性単量体（II－ａ）１～８０重量部、重合性単量体（II－ｂ）０
～８０重量部、重合性単量体（II－ｃ）１～９９重量部が配合され、好ましくは、重合性
単量体（II－ａ）２～６０重量部、重合性単量体（II－ｂ）３～７０重量部、重合性単量
体（II－ｃ）５～９５重量部が配合される。そして、重合性単量体（II）１００重量部に
対し、化合物（Ｉ）０．００１～２０重量部を含み、好ましくは０．００５～１０重量部
を含む。また、重合性単量体（II）１００重量部に対し、重合促進剤（III）０～２０重
量部を含むことが好ましく、重合促進剤（III）０．００１～１０重量部を含むことがよ
り好ましい。また、重合性単量体（II）１００重量部に対し、フィラー（IV）を５０～２
０００重量部含むことが好ましく、１００～１５００重量部含むことがより好ましい。ま
た、重合性単量体（II）１００重量部に対し、溶媒（Ｖ）を０～２０重量部含むことが好
ましく、０～１０重量部含むことがより好ましい。
【０１２１】
歯科用セメント
　歯科用セメントは、通常、インレーやクラウンと呼ばれる金属やセラミックス製の歯冠
用修復材料を歯牙に固定する際の合着材として用いられる歯科用材料である。脱灰作用を
有する化合物（例、重合性単量体（II－ａ））を配合することにより、自己接着性セメン
トを構成することも可能である。セメントとしては、レジンセメント及びレジン強化型グ
ラスアイオノマーセメントがある。
【０１２２】
　セメントは、光ラジカル重合開始剤を含む公知のセメント（デュアルキュア型レジンセ
メント、光硬化型グラスアイオノマーセメント等）の、光ラジカル重合開始剤の一部又は
全部を化合物（Ｉ）に置き換えることにより、構成することができる。
【０１２３】
　デュアルキュア型レジンセメントの組成の例としては、重合性単量体（II）１００重量
部中において、重合性単量体（II－ａ）０～８０重量部、重合性単量体（II－ｂ）０～８
０重量部、重合性単量体（II－ｃ）１～１００重量部が配合され、好ましくは、重合性単
量体（II－ａ）０～６０重量部、重合性単量体（II－ｂ）３～７０重量部、重合性単量体
（II－ｃ）１～９７重量部が配合される。そして、重合性単量体（II）１００重量部に対
し、化合物（Ｉ）０．００１～３０重量部、及び化学重合型の重合開始剤（VI）０．００
１～３０重量部を含み、化合物（Ｉ）０．０１～１５重量部、及び化学重合型の重合開始
剤（VI）０．０１～１５重量部を含むことがより好ましい。また、重合性単量体（II）１
００重量部に対し、重合促進剤（III）０～２０重量部を含むことが好ましく、重合促進
剤（III）０．００１～１０重量部を含むことがより好ましい。また、重合性単量体（II
）１００重量部に対し、フィラー（IV）を５０～２０００重量部含むことが好ましく、１
００～１５００重量部含むことがより好ましい。また、通常、溶媒（Ｖ）を使用しないが
、溶媒（Ｖ）を使用してもよい。
【０１２４】
　なお、レジンセメントにおいては、保存安定性の観点から、化合物（Ｉ）及び重合開始
剤（VI）と、重合促進剤（III）とを、それぞれ別々の容器に保存する２剤型とすること
が好ましい。
【０１２５】
　グラスアイオノマーセメントは、典型的にはフルオロアルミノシリケートガラスのよう
な無機フィラーと、ポリアクリル酸のようなポリアルケン酸とが酸－塩基反応によって反
応、硬化するものである。そして、前記ポリアルケン酸と歯質を構成するハイドロキシア
パタイト中のカルシウムとが相互作用することにより、接着機能が発現すると考えられて
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いる。光硬化型グラスアイオノマーセメントは、グラスアイオノマーセメントに光重合開
始剤を含むレジン成分を加え、光硬化も可能にしたものである。
【０１２６】
　光硬化型グラスアイオノマーセメントの組成の例としては、重合性単量体（II）１００
重量部中において、重合性単量体（II－ａ）１～５０重量部、重合性単量体（II－ｂ）１
～９８重量部、重合性単量体（II－ｃ）１～９８重量部が配合され、好ましくは、重合性
単量体（II－ａ）１～３０重量部、重合性単量体（II－ｂ）５～９３重量部、重合性単量
体（II－ｃ）５～９３重量部が配合される。そして、重合性単量体（II）１００重量部に
対し、化合物（Ｉ）０．００１～２０重量部を含み、好ましくは０．００５～１０重量部
を含む。また、重合性単量体（II）１００重量部に対し、重合促進剤（III）０～２０重
量部を含むことが好ましく、重合促進剤（III）０．００１～２０重量部を含むことがよ
り好ましい。また、重合性単量体（II）１００重量部に対し、ポリアルケン酸１～２００
重量部、及びフルオロアルミノシリケートガラス５０～５００重量部を含むことが好まし
く、ポリアルケン酸５～１００重量部、及びフルオロアルミノシリケートガラス８０～４
００重量部を含むことがより好ましい。また、フルオロアルミノシリケートガラス以外の
フィラー（IV）を０～２０００重量部、好ましくは１０～１０００重量部添加してもよい
。また、重合性単量体（II）１００重量部に対し、溶媒（Ｖ）を１～５００重量部含むこ
とが好ましく、１０～５０重量部含むことがより好ましい。
【０１２７】
　グラスアイオノマーセメントにおいては、保存安定性の観点から、ポリアルケン酸と、
フルオロアルミノシリケートガラスとを、それぞれ別々の容器に保存する２剤型とするこ
とが好ましい。また、化合物（Ｉ）及び重合開始剤（VI）と、重合促進剤（III）とを、
別々の容器に保存することが好ましい。
【実施例】
【０１２８】
　以下、実施例及び比較例を挙げて本発明を詳細に説明するが、本発明は、これら実施例
に限定されるものではない。以下で用いる略記号は次のとおりである。
【０１２９】
［酸性基を有する重合性単量体］
ＭＤＰ：１０－メタクリロイルオキシデシルジハイドロジェンホスフェート
［酸性基を有さず、かつ１個の重合性基を有する重合性単量体］
ＨＥＭＡ：２－ヒドロキシエチルメタクリレート
［酸性基を有さず、かつ２個以上の重合性基を有する重合性単量体］
ＢｉｓＧＭＡ：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
ＮＰＧ：ネオペンチルグリコールジメタクリレート
［光重合開始剤］
Ａ－１：
【０１３０】
【化７】

【０１３１】
Ａ－２：
【０１３２】
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【化８】

【０１３３】
Ａ－３：
【０１３４】
【化９】

【０１３５】
Ａ－４：
【０１３６】

【化１０】

【０１３７】
Ａ－５：
【０１３８】
【化１１】

【０１３９】
Ａ－６：
【０１４０】
【化１２】



(25) JP 5688939 B2 2015.3.25

10

20

30

40

【０１４１】
ＴＭＤＰＯ：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
ＢＡＰＯ：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
［無機フィラー］
無機フィラー１：日本アエロジル製「Ｒ９７２」
【０１４２】
［化合物（Ｉ）の合成］
＜実施例１（Ａ－１の合成）＞
【０１４３】
【化１３】

【０１４４】
　ナスフラスコにＢ－１　４．１ｇ（１９．８ｍｍｏｌ）をとり、減圧して窒素置換した
後、乾燥テトラヒドロフラン２０ｍｌを加えて溶解した。この溶液に対して、０℃でオキ
サリルクロリド２．９ｍｌ（３４．０ｍｍｏｌ）、及びＮ，Ｎ－ジメチルホルムアミド１
ｍｌを滴下し、２時間攪拌した。反応液をヘキサンで希釈した後、飽和炭酸水素ナトリウ
ム水溶液で中和した。有機層を硫酸マグネシウムで乾燥した後、硫酸マグネシウムをろ別
し、ろ液を減圧下で濃縮してＢ－２を得た。アルミホイルで遮光したナスフラスコを減圧
下で窒素置換し、ここに１０重量％フェニルホスフィン－ヘキサン溶液１５．０ｍｌをと
り、テトラヒドロフラン２０ｍｌを加えた。この溶液に対して、－７８℃で１．０Ｍｓ－
ブチルリチウム－ヘキサン溶液１９．０ｍｌを滴下した。１時間攪拌後、上記のように調
製したＢ－２を乾燥テトラヒドロフラン１０ｍｌに溶解させた溶液を滴下し、－４０℃で
４時間、２０℃で８時間攪拌した。反応溶液に飽和塩化アンモニウム水溶液を加え、酢酸
エチルで抽出した。有機層を飽和炭酸水素ナトリウム水溶液、飽和食塩水で洗浄した後、
硫酸ナトリウムで乾燥した。硫酸ナトリウムをろ別し、得られたろ液に空気を吹き込みな
がら２０℃で１時間撹拌した。溶媒を減圧下で留去した後、得られた残渣を、遮光下シリ
カゲルカラムクロマトグラフィーで精製することによってＢ－３　１．５ｇを得た。得ら
れたＢ－３をメタノール３０ｍｌに溶解し、ラネーニッケル０．１ｇを加え、水素雰囲気
下、室温で４時間撹拌した。ラネーニッケルをろ別し、溶媒を減圧下で留去した後、得ら
れた残渣を遮光下シリカゲルカラムクロマトグラフィーで精製することによってＢ－４　
１．０ｇを得た。
【０１４５】
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【化１４】

【０１４６】
　ナスフラスコにトリホスゲン４．４７ｇ（１５．１ｍｍｏｌ）をとり、トルエン６０ｍ
ｌを加えて溶解した。氷冷下、炭酸ナトリウム３．２２ｇ（３０．４ｍｍｏｌ）、及びＮ
，Ｎ－ジメチルホルムアミド７０μｌ（０．９１ｍｍｏｌ）を加えて３０分攪拌後、２，
２－ジメチル－１，３－ジオキソラン－４－メタノール４．１４ｇ（３１．３ｍｍｏｌ）
のトルエン６０ｍｌ溶液を滴下した。室温で５時間攪拌後、炭酸ナトリウムをろ別し、ろ
液を減圧下濃縮した。得られた残渣を減圧蒸留（１．０ｋＰａ、留出温度７０～８３℃）
して、Ｂ－５　１．２２ｇ（６．２３ｍｍｏｌ、収率２０％）を得た。
【０１４７】
　Ｂ－４　１２７ｍｇ（０．２８ｍｍｏｌ）を１，２－ジクロロエタン２．３ｍｌに溶解
させ、氷冷下Ｎ，Ｎ－ジイソプロピルエチルアミン２４１μｌ（１．４２ｍｍｏｌ）、及
び上記のようにして合成したＢ－５　２２２ｍｇ（１．１４ｍｍｏｌ）の１，２－ジクロ
ロエタン０．５ｍｌ溶液を加えて、室温で１４時間攪拌した。氷冷下、飽和塩化アンモニ
ウム水溶液、及び酢酸エチルを加えて分液した。有機層を飽和炭酸水素ナトリウム水溶液
、次いで飽和食塩水で洗浄し、無水硫酸ナトリウムで乾燥した。硫酸ナトリウムをろ別し
、ろ液を減圧下で濃縮した。得られた残渣をシリカゲルカラムクロマトグラフィーで精製
し、Ａ－１　１９６ｍｇ（０．２６ｍｍｏｌ、収率９０％）を得た。
1Ｈ－ＮＭＲ（３００ＭＨｚ、ＣＤ3ＯＤ）；７．９１～７．８５（ｍ、２Ｈ）、７．６１
～７．５６（ｍ、１Ｈ）、７．５０～７．４０（ｍ、２Ｈ）、６．９１（ｓ、２Ｈ）、４
．３５～４．２８（ｍ、４Ｈ）、４．１６～４．１０（ｍ、４Ｈ）、３．７７～３．７３
（ｍ、２Ｈ）、２．２２（ｓ、３Ｈ）、２．１０（ｓ、３Ｈ）、２．０５（ｓ、３Ｈ）、
１．４６（ｓ、６Ｈ）、１．３９（ｓ、６Ｈ）．
【０１４８】
＜実施例２（Ａ－２の合成）＞
　ナスフラスコにＡ－１　１９３ｍｇ（０．２５ｍｍｏｌ）をとり、遮光下でテトラヒド
ロフラン２ｍｌを加えて溶解した。ここに、氷冷下で３．０ｍｏｌ／ｌ塩酸０．５ｍｌを
加え、室温で１時間攪拌した。３．０ｍｏｌ／ｌ塩酸０．２ｍｌを追加して、さらに１時
間攪拌した。酢酸エチル、水を加えて分液し、有機層を無水硫酸ナトリウムで乾燥した。
硫酸ナトリウムをろ別し、ろ液を減圧下で濃縮した。得られた残渣をシリカゲルカラムク
ロマトグラフィーで精製し、Ａ－２　７４ｍｇ（０．１１ｍｍｏｌ、収率４３％）を得た
。
1Ｈ－ＮＭＲ（３００ＭＨｚ、ＣＤ3ＯＤ）；７．８６～７．４４（ｍ、５Ｈ）、６．９８
（ｓ、２Ｈ）、４．２０～４．００（ｍ、４Ｈ）、３．９０～３．７５（ｍ、２Ｈ）、３
．６５～３．５０（ｍ、４Ｈ）、２．２２（ｓ、６Ｈ）、２．０９（ｓ、６Ｈ）、２．０
３（ｓ、６Ｈ）.
【０１４９】
＜実施例３（Ａ－３の合成）＞
【０１５０】



(27) JP 5688939 B2 2015.3.25

10

20

30

40

50

【化１５】

【０１５１】
　ナスフラスコにＢ－４　１４０ｍｇ（０．３１ｍｍｏｌ）をとり、遮光下で塩化メチレ
ン８ｍｌを加えて溶解した。ここに、Ｎ，Ｎ－ジイソプロピルエチルアミン２６５μｌ（
１．５６ｍｍｏｌ）、Ｎ，Ｎ－ジメチルグリシン１３６ｍｇ（１．３２ｍｍｏｌ）、及び
Ｏ－（７－アザベンゾトリアゾール－１－イル）－１，１，３，３－テトラメチルウロニ
ウムヘキサフルオロホスフェート４２３ｍｇ（１．１１ｍｍｏｌ）を加え、室温で７時間
攪拌した。その後、Ｎ，Ｎ－ジメチルグリシン６０ｍｇ（０．５８ｍｍｏｌ）を追加して
、４８時間撹拌した。得られた反応液を減圧下で濃縮し、残渣をカラムクロマトグラフィ
ーにて精製してＡ－３　５６ｍｇ（０．０９ｍｍｏｌ、収率２９％）を得た。
1Ｈ－ＮＭＲ（３００ＭＨｚ、ＣＤＣｌ3）；８．６２（ｓ、２Ｈ）、７．９５～７．８５
（ｍ、２Ｈ）、７．６５～７．４０（ｍ、３Ｈ）、６．９１（ｓ、２Ｈ）、３．１２（ｓ
、４Ｈ）、２．４２（ｓ、１２Ｈ）、２．１８（ｓ、６Ｈ）、２．０８（ｓ、６Ｈ）、２
．０５（ｓ、６Ｈ）.
【０１５２】
＜実施例４（Ａ－４の合成）＞
【０１５３】
【化１６】

【０１５４】
　ナスフラスコにＢ－４　１４０ｍｇ（０．３１ｍｍｏｌ）をとり、遮光下で１，２－ジ
クロロエタン５ｍｌに溶解した。ここに、Ｎ，Ｎ－ジイソプロピルエチルアミン２６５μ
ｌ（１．５６ｍｍｏｌ）、メトキシエトキシエトキシ酢酸 １２０μｌ（０．７８ｍｍｏ
ｌ）、及びＯ－（７－アザベンゾトリアゾール－１－イル）－１，１，３，３－テトラメ
チルウロニウムヘキサフルオロホスフェート２６３ｍｇ（０．６９ｍｍｏｌ）を加え、室
温で２４時間攪拌した。その後、Ｎ，Ｎ－ジイソプロピルエチルアミン２６０μｌ（１．
５ｍｍｏｌ）、メトキシエトキシエトキシ酢酸２４０μｌ（１．６０ｍｍｏｌ）、及びＯ
－（７－アザベンゾトリアゾール－１－イル）－１，１，３，３－テトラメチルウロニウ
ムヘキサフルオロホスフェート５００ｍｇ（１．３０ｍｍｏｌ）を追加して、２４時間攪
拌した。得られた反応液を減圧下で濃縮し、残渣をシリカゲルカラムクロマトグラフィー
にて精製してＡ－４　８０ｍｇ（０．１０ｍｍｏｌ、収率３２％）を得た。
1Ｈ－ＮＭＲ（３００ＭＨｚ，ＣＤＣｌ3）；８．４７（ｓ，２Ｈ）、７．９２～７．８４
（ｍ，２Ｈ）、７．６０～７．４０（ｍ，３Ｈ）、６．９０（ｓ，２Ｈ）、４．１６（ｓ
，４Ｈ）、３．８２～３．６０（ｍ，１２Ｈ）、３．４３～３．２８（ｍ、４Ｈ）、３．
０８（ｓ、６Ｈ）、２．１９（ｓ、６Ｈ）、２．１０（ｓ、６Ｈ）、２．０４（ｓ，６Ｈ
）.
【０１５５】
［セルフエッチング１液型歯科用組成物の調製］
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＜実施例５＞
　下記の各成分を常温下で混合してセルフエッチング１液型歯科用組成物である１液型ボ
ンディング材組成物を調製し、牛歯エナメル質及び牛歯象牙質との接着強度を測定した。
１液型ボンディング材組成物：
　ＭＤＰ　　　　　　　　１０重量部
　ＨＥＭＡ　　　　　　　３０重量部
　ＢｉｓＧＭＡ　　　　　３０重量部
　Ａ－２　　　　　　　０．７重量部
　無機フィラー１　　　　　５重量部
　水　　　　　　　　　　１５重量部
　エタノール　　　　　　１５重量部
【０１５６】
［牛歯エナメル質及び牛歯象牙質との接着性評価方法］
　ウシ下顎前歯の唇面を流水下にて＃８０シリコン・カーバイド紙（日本研紙株式会社製
）で研磨して、エナメル質の平坦面を露出させたサンプル及び象牙質の平坦面を露出させ
たサンプルを得た。得られたそれぞれのサンプルを流水下にて＃１０００のシリコン・カ
ーバイド紙（日本研紙株式会社製）でさらに研磨した。研磨終了後、表面の水をエアブロ
ーすることで乾燥した。乾燥後の平滑面に、直径３ｍｍの丸穴を有する厚さ約１５０μｍ
の粘着テープを貼着し、接着面積を規制した。
【０１５７】
　上記作製した１液型ボンディング材組成物を上記の丸穴内に筆を用いて塗布し、２０秒
間放置した後、表面をエアブローすることで、塗布した１液型ボンディング材組成物の流
動性が無くなるまで乾燥した。次いで、歯科用可視光線照射器「ＪＥＴライト３０００」
（Ｊ．Ｍｏｒｉｔａ　ＵＳＡ製）にて２０秒間光照射することにより、塗布した１液型ボ
ンディング材組成物を硬化させた。
【０１５８】
　得られた１液型ボンディング材組成物の硬化物の表面に歯科充填用コンポジットレジン
（クラレメディカル株式会社製、商品名「クリアフィルＡＰ－Ｘ」（登録商標））を塗布
し、離型フィルム（ポリエステル）で被覆した。次いで、その離型フィルムの上にスライ
ドガラスを載置して押しつけることで、前記コンポジットレジンの塗布面を平滑にした。
続いて、前記離型フィルムを介して、前記コンポジットレジンに対して前記照射器「ＪＥ
Ｔライト３０００」を用いて２０秒間光照射を行い、前記コンポジットレジンを硬化させ
た。
【０１５９】
　得られた歯科充填用コンポジットレジンの硬化物の表面に対して、市販の歯科用レジン
セメント（クラレメディカル株式会社製、商品名「パナビア２１」）を用いてステンレス
製円柱棒（直径７ｍｍ、長さ２．５ｃｍ）の一方の端面（円形断面）を接着した。接着後
、当該サンプルを３０分間室温で静置した後、蒸留水に浸漬した。得られた蒸留水に浸漬
したサンプルを、３７℃に保持した恒温器内に２４時間静置することで、接着試験供試サ
ンプルを作製した。
【０１６０】
　１０個の接着試験供試サンプルの引張接着強度を、万能試験機（株式会社島津製作所製
）にてクロスヘッドスピードを２ｍｍ／分に設定して測定した。平均値を引張接着強度と
し、ばらつきの指標として各測定値から標準偏差を算出した。得られた結果を表１にまと
めて示す。
【０１６１】
＜実施例６＞
　実施例５において、重合開始剤である「Ａ－２」を０．７重量部用いる代わりに、「Ａ
－３」を０．７重量部用いた以外は実施例５と同様にして１液型ボンディング材組成物を
調製し、牛歯エナメル質との接着強度及び牛歯象牙質との引張接着強度を測定した。得ら
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【０１６２】
＜実施例７＞
　実施例５において、重合開始剤である「Ａ－２」を０．７重量部用いる代わりに、「Ａ
－４」を０．７重量部用いた以外は実施例５と同様にして１液型ボンディング材組成物を
調製し、牛歯エナメル質との接着強度及び牛歯象牙質との引張接着強度を測定した。得ら
れた結果を表１にまとめて示す。
【０１６３】
＜比較例１＞
　実施例５において、重合開始剤である「Ａ－２」を０．７重量部用いる代わりに、「Ａ
－５」を０．７重量部用いた以外は実施例５と同様にして１液型ボンディング材組成物を
調製し、牛歯エナメル質との接着強度及び牛歯象牙質との引張接着強度を測定した。得ら
れた結果を表１にまとめて示す。
【０１６４】
＜比較例２＞
　実施例５において、重合開始剤である「Ａ－２」を０．７重量部用いる代わりに、「Ａ
－６」を０．７重量部用いた以外は実施例５と同様にして１液型ボンディング材組成物を
調製し、牛歯エナメル質との接着強度及び牛歯象牙質との引張接着強度を測定した。得ら
れた結果を表１にまとめて示す。
【０１６５】
＜比較例３＞
　実施例５において、重合開始剤である「Ａ－２」を０．７重量部用いる代わりに、ＴＭ
ＤＰＯを０．７重量部用いた以外は実施例５と同様にして１液型ボンディング材組成物を
調製し、牛歯エナメル質との接着強度及び牛歯象牙質との引張接着強度を測定した。得ら
れた結果を表１にまとめて示す。
【０１６６】
＜比較例４＞
　実施例５において、重合開始剤である「Ａ－２」を０．７重量部用いる代わりに、ＢＡ
ＰＯを０．７重量部用いた以外は実施例５と同様にして１液型ボンディング材組成物を調
製し、牛歯エナメル質との接着強度及び牛歯象牙質との引張接着強度を測定した。得られ
た結果を表１にまとめて示す。
【０１６７】
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【表１】

【０１６８】
［ウェットボンディング１液型歯科用組成物の調製］
＜実施例８＞
　下記の各成分を常温下で混合してウェットボンディング１液型歯科用組成物である１液
型ボンディング材組成物を調製し、牛歯エナメル質及び牛歯象牙質との接着強度を測定し
た。
ウェットボンディング１液型ボンディング材組成物：
　ＭＤＰ　　　　　　　　２０重量部
　ＨＥＭＡ　　　　　　　１５重量部
　ＢｉｓＧＭＡ　　　　　２０重量部
　ＮＰＧ　　　　　　　　１０重量部
　Ａ－２　　　　　　　０．７重量部
　エタノール　　　　　　１５重量部
【０１６９】
［牛歯エナメル質及び牛歯象牙質との接着性評価方法］
　ウシ下顎前歯の唇面を流水下にて＃８０シリコン・カーバイド紙（日本研紙株式会社製
）で研磨して、エナメル質の平坦面を露出させたサンプル及び象牙質の平坦面を露出させ
たサンプルを得た。得られたそれぞれのサンプルを流水下にて＃１０００のシリコン・カ
ーバイド紙（日本研紙株式会社製）でさらに研磨した。研磨終了後、平滑面に、直径３ｍ
ｍの丸穴を有する厚さ約１５０μｍの粘着テープを貼着し、接着面積を規制した。
【０１７０】
　リン酸エッチング剤（クラレメディカル株式会社製、商品名「ＫエッチャントＧＥＬ」
）を上記の丸穴内に筆を用いて塗布し、１５秒間放置した後、流水で１０秒間洗浄した。
歯質表面の湿潤状態を維持したまま、上記作製した１液型ボンディング材組成物を上記の
丸穴内に筆を用いて塗布し、表面をエアブローすることで、塗布した１液型ボンディング
材組成物の流動性が無くなるまで乾燥した。次いで、歯科用可視光線照射器「ＪＥＴライ
ト３０００」（Ｊ．Ｍｏｒｉｔａ　ＵＳＡ製）にて２０秒間光照射することにより、塗布
した１液型ボンディング材組成物を硬化させた。
【０１７１】
　得られた１液型ボンディング材組成物の硬化物の表面に歯科充填用コンポジットレジン
（クラレメディカル株式会社製、商品名「クリアフィルＡＰ－Ｘ」（登録商標））を塗布
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し、離型フィルム（ポリエステル）で被覆した。次いで、その離型フィルムの上にスライ
ドガラスを載置して押しつけることで、前記コンポジットレジンの塗布面を平滑にした。
続いて、前記離型フィルムを介して、前記コンポジットレジンに対して前記照射器「ＪＥ
Ｔライト３０００」を用いて２０秒間光照射を行い、前記コンポジットレジンを硬化させ
た。
【０１７２】
　得られた歯科充填用コンポジットレジンの硬化物の表面に対して、市販の歯科用レジン
セメント（クラレメディカル株式会社製、商品名「パナビア２１」）を用いてステンレス
製円柱棒（直径７ｍｍ、長さ２．５ｃｍ）の一方の端面（円形断面）を接着した。接着後
、当該サンプルを３０分間室温で静置した後、蒸留水に浸漬した。得られた蒸留水に浸漬
したサンプルを、３７℃に保持した恒温器内に２４時間静置することで、接着試験供試サ
ンプルを作製した。
【０１７３】
　１０個の接着試験供試サンプルの引張接着強度を、万能試験機（株式会社島津製作所製
）にてクロスヘッドスピードを２ｍｍ／分に設定して測定した。平均値を引張接着強度と
し、ばらつきの指標として各測定値から標準偏差を算出した。得られた結果を表２にまと
めて示す。
【０１７４】
＜実施例９＞
　実施例８において、重合開始剤である「Ａ－２」を０．７重量部用いる代わりに、「Ａ
－３」を０．７重量部用いた以外は実施例８と同様にして１液型ボンディング材組成物を
調製し、牛歯エナメル質との接着強度及び牛歯象牙質との引張接着強度を測定した。得ら
れた結果を表２にまとめて示す。
【０１７５】
＜実施例１０＞
　実施例８において、重合開始剤である「Ａ－２」を０．７重量部用いる代わりに、「Ａ
－４」を０．７重量部用いた以外は実施例８と同様にして１液型ボンディング材組成物を
調製し、牛歯エナメル質との接着強度及び牛歯象牙質との引張接着強度を測定した。得ら
れた結果を表２にまとめて示す。
【０１７６】
＜実施例１１＞
　実施例８において、エタノールを添加しないこと以外は、実施例８と同様にして１液型
ボンディング材組成物を調製し、牛歯エナメル質との接着強度及び牛歯象牙質との引張接
着強度を測定した。得られた結果を表２にまとめて示す。
【０１７７】
＜比較例５＞
　実施例８において、重合開始剤である「Ａ－２」を０．７重量部用いる代わりに、「Ａ
－５」を０．７重量部用いた以外は実施例８と同様にして１液型ボンディング材組成物を
調製し、牛歯エナメル質との接着強度及び牛歯象牙質との引張接着強度を測定した。得ら
れた結果を表２にまとめて示す。
【０１７８】
＜比較例６＞
　実施例８において、重合開始剤である「Ａ－２」を０．７重量部用いる代わりに、「Ａ
－６」を０．７重量部用いた以外は実施例８と同様にして１液型ボンディング材組成物を
調製し、牛歯エナメル質との接着強度及び牛歯象牙質との引張接着強度を測定した。得ら
れた結果を表２にまとめて示す。
【０１７９】
＜比較例７＞
　実施例８において、重合開始剤である「Ａ－２」を０．７重量部用いる代わりに、ＢＡ
ＰＯを０．７重量部用いた以外は実施例８と同様にして１液型ボンディング材組成物を調
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た結果を表２にまとめて示す。
【０１８０】
＜比較例８＞
　実施例１１において、重合開始剤である「Ａ－２」を０．７重量部用いる代わりに、Ｂ
ＡＰＯを０．７重量部用いた以外は実施例１１と同様にして１液型ボンディング材組成物
を調製し、牛歯エナメル質との接着強度及び牛歯象牙質との引張接着強度を測定した。得
られた結果を表２にまとめて示す。
【０１８１】
【表２】

【産業上の利用可能性】
【０１８２】
　本発明の新規ビスアシルホスフィンオキサイド化合物を含む重合性組成物は、高い接着
力を再現性良く発現し、特に、歯科用途に有用である。
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