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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記核部（Ｘ）と下記末端基（Ｙ１）とが結合した下記一般式（１）で示され、前記核
部（Ｘ）が、下記一般式（５ａ）～（５ｇ）で示される基からなる群より選択される少な
くとも１つである化合物。
【化１】

（上記一般式（１）中、ｎ1は核部（Ｘ）に対して結合している末端基（Ｙ１）の数を示
し、ｎ1は核部（Ｘ）の価数に等しく、末端基（Ｙ１）は、下記一般式（２）で示される
リン含有基、下記一般式（４）で示される（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ２）、（メ
タ）アクリロイル基、炭素数１～２０の炭化水素基、または水素原子であり、複数ある末
端基（Ｙ１）は同一でも異なっていてもよく、ただし、一般式（１）で示される化合物中
のすべての末端基（Ｙ１）のうち、１以上は下記一般式（２）で示されるリン含有基であ
り、かつ１以上は（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ２）である。）
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【化２】

【化３】

（上記一般式（４）中、Ｒ4aは水素原子もしくはメチル基を示し、Ｒ4bは、炭素数２～６
の直鎖アルキレン基、または炭素数２～６の直鎖オキシアルキレン基を示し、該直鎖アル
キレン基または該直鎖オキシアルキレン基に含まれる水素原子は炭素数１～６のアルキル
基または（メタ）アクリロイルオキシメチレン基の少なくとも一つで置換されていてもよ
い。）
【化４】
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【請求項２】
　上記末端基（Ｙ１）が、上記一般式（２）で示されるリン含有基、上記一般式（４）で
示される（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ２）または水素原子である請求項１に記載の
化合物。
【請求項３】
　上記末端基（Ｙ１）が、上記一般式（２）で示されるリン含有基、または上記一般式（
４）で示される（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ２）である請求項１または２に記載の
化合物。
【請求項４】
　上記核部（Ｘ）が、３～８価の有機基である請求項１～３のいずれか１項に記載の化合
物。
【請求項５】
　上記（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ２）が、下記一般式（４ａ）～（４ｆ）で示さ
れる基からなる群より選択される少なくとも１つである請求項１～４のいずれか１項に記
載の化合物。
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【化５】

【請求項６】
　請求項１～５のいずれか１項に記載の化合物を含有する組成物。
【請求項７】
　復帰突然変異試験において陰性を示す、請求項６に記載の組成物。
【請求項８】
　請求項１～５のいずれか１項に記載の化合物を含有する接着材料。
【請求項９】
　復帰突然変異試験において陰性を示す、請求項８に記載の接着材料。
【請求項１０】
　請求項８または９に記載の接着材料を含むキット。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、リン含有化合物、該化合物を含む接着材料、および該接着材料を含むキット
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に関する。
【背景技術】
【０００２】
　同一分子中に、リン酸基および（メタ）アクリロイル基を含有する化合物を含有する組
成物が、高い接着性能を有することは知られており、広く工業的分野において用いられて
いる。
【０００３】
　このようなリン酸基および（メタ）アクリロイル基を含有する化合物の分子構造を改良
し、その性能を向上させる試みは継続している（例えば、特許文献１参照。）。
　また、このようなリン酸基および（メタ）アクリロイル基を含有する化合物を含む組成
物は、歯科分野においても接着材料として使用されており、特に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を含む組成物は、歯科材料として広く用いられ
ている（例えば、特許文献２参照。）。
【０００４】
　しかしながら、接着材料としての性能、とりわけその接着力に関して、完全に満足でき
る性能を発揮する接着材料、およびそのような接着材料の原料となる化合物については、
いまだ探求が続いているのが現状である。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特表２０１２－５０６９２９号公報
【特許文献２】特開２０１５－０６７５５１号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　上記問題点に鑑み、本発明は、高い接着力を発揮する接着材料、および該接着材料に配
合することができる化合物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】
【０００７】
　本発明者らは、上記問題点を解決するために検討した結果、リン含有基、およびカーバ
メート基を有する（メタ）アクリレート化合物を含む組成物からなる硬化物が、高い接着
力を持つことを見出し、本発明を完成した。
【０００８】
　本発明は、以下の［１］～［１１］に記載の事項を含む。
［１］　下記核部（Ｘ）と下記末端基（Ｙ１）とが結合した下記一般式（１）で示される
化合物。
【０００９】
【化１】

（上記一般式（１）中、ｎ1は核部（Ｘ）に対して結合している末端基（Ｙ１）の数を示
し、ｎ1は核部（Ｘ）の価数に等しく、
核部（Ｘ）は酸素原子または窒素原子を含有し、末端基（Ｙ１）と結合する原子が酸素原
子または窒素原子である炭素数１～２００の３価以上の多価有機基であり、
末端基（Ｙ１）は、下記一般式（２）で示されるリン含有基、下記一般式（３）で示され
るリン含有基、下記一般式（４）で示される（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ２）、（
メタ）アクリロイル基、１～２０の炭化水素基、または水素原子であり、複数ある末端基
（Ｙ１）は同一でも異なっていてもよく、ただし、一般式（１）で示される化合物中のす
べての末端基（Ｙ１）のうち、１以上は下記一般式（２）で示されるリン含有基または下
記一般式（３）で示されるリン含有基であり、かつ１以上は（メタ）アクリロイル基含有
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【００１０】
【化２】

【００１１】
【化３】

（上記一般式（３）中、基の一端は核部（Ｘ）と結合し、基の他端は他の一般式（１）で
示される化合物に含まれる核部（Ｘ）と結合する。）
【００１２】
【化４】

（上記一般式（４）中、Ｒ4aは水素原子もしくはメチル基を示し、Ｒ4bは、炭素数２～６
の直鎖アルキレン基、または炭素数２～６の直鎖オキシアルキレン基を示し、該直鎖アル
キレン基または該直鎖オキシアルキレン基に含まれる水素原子は炭素数１～６のアルキル
基または（メタ）アクリロイルオキシメチレン基で置換されていてもよい。）
【００１３】
［２］　上記末端基（Ｙ１）が、上記一般式（２）で示されるリン含有基、上記一般式（
３）で示されるリン含有基、上記一般式（４）で示される（メタ）アクリロイル基含有基
（Ｙ２）または水素原子である［１］に記載の化合物。
［３］　上記末端基（Ｙ１）が、上記一般式（２）で示されるリン含有基、上記一般式（
３）で示されるリン含有基、または上記一般式（４）で示される（メタ）アクリロイル基
含有基（Ｙ２）である［１］または［２］に記載の化合物。
［４］　上記核部（Ｘ）が、３～１２価の有機基である［１］～［３］のいずれかに記載
の化合物。
［５］　上記核部（Ｘ）が、下記一般式（５ａ）～（５ｈ）で示される基からなる群より
選択される少なくとも１つである［１］～［４］のいずれかに記載の化合物。
【００１４】
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【００１５】
［６］　上記（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ２）が、下記一般式（４ａ）～（４ｆ）
で示される基からなる群より選択される少なくとも１つである［１］～［５］のいずれか
に記載の化合物。
【００１６】
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【化６】

【００１７】
［７］　［１］～［６］のいずれかに記載の化合物を含有する組成物。
［８］　復帰突然変異試験において陰性を示す、［７］に記載の組成物。
［９］　［１］～［６］のいずれかに記載の化合物を含有する接着材料。
［１０］　復帰突然変異試験において陰性を示す、［９］に記載の接着材料。
［１１］　［９］又は［１０］に記載の接着材料を含むキット。
【発明の効果】
【００１８】
　本発明の化合物は接着材料に好適であり、該化合物を含む接着材料は高い接着力を発揮
する。
【発明を実施するための形態】
【００１９】
　以下、本発明について詳細に説明する。なお、本明細書において「（メタ）アクリル」
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とは、アクリルまたはメタクリルを意味し、例えば「（メタ）アクリル酸」はメタクリル
酸またはアクリル酸の意味である。同様に、「（メタ）アクリロイル」とは「アクリロイ
ル」または「メタクリロイル」を意味し、「（メタ）アクリレート」とは「アクリレート
」または「メタクリレート」を意味する。
【００２０】
　［化合物］
　本発明の化合物は、下記核部（Ｘ）と下記末端基（Ｙ１）とが結合した下記一般式（１
）で示される化合物である（以下、化合物（１）とも称する。）。
【００２１】
【化７】

　上記一般式（１）中、ｎ1は核部（Ｘ）に対して結合している末端基（Ｙ１）の数を示
し、ｎ1は、核部（Ｘ）の価数に等しく、ｎ1は３以上の整数であり、３～１２の整数であ
ることが好ましく、３～８の整数であることが好ましい。
【００２２】
　［核部（Ｘ）］
　上記核部（Ｘ）は、酸素原子または窒素原子を含有し、末端基（Ｙ１）と結合する原子
が酸素原子または窒素原子である３価以上の多価有機基である。上記末端基（Ｙ１）と結
合する酸素原子または窒素原子は、上記末端基（Ｙ１）以外とは、メチレン基または２価
の芳香族性炭素基と結合している。なおこのメチレン基または２価の芳香族炭素基に含ま
れる任意の水素原子は、炭素数１～１２の一価の炭化水素基と置き換えられていてもよい
。核部（Ｘ）の炭素数は通常１～２００の範囲であるが、好ましくは１～１００であり、
より好ましくは１～３０、さらに好ましくは２～２０である。
【００２３】
　核部（Ｘ）の価数は、上述のように３以上であるが、３～１２価であることが好ましく
、３～８価であることがより好ましい。末端基（Ｙ１）と結合する原子は、上述のように
酸素原子または窒素原子から選択されるが、酸素原子であることが好ましい。核部（Ｘ）
としては、例えば、下記一般式（５ａ）～（５ｈ）で示される基が挙げられる。
【００２４】



(10) JP 6874123 B2 2021.5.19

10

20

30

40

50

【化８】

　なお、上記一般式（５ｇ）中のｎ5gは、１～４０の整数であり、１～２０であることが
好ましく、１～１０であることがより好ましく、１～５であることがさらに好ましい。
【００２５】
　［末端基（Ｙ１）］
　末端基（Ｙ１）は、下記一般式（２）で示されるリン含有基、下記一般式（３）で示さ
れるリン含有基、下記一般式（４）で示される（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ２）、
（メタ）アクリロイル基、炭素数１～２０の炭化水素基または水素原子であり、複数ある
末端基（Ｙ１）は同一でも異なっていてもよく、ただし、一般式（１）で示される化合物
中のすべての末端基（Ｙ１）のうち、１以上は下記一般式（２）で示されるリン含有基ま
たは下記一般式（３）で示されるリン含有基であり、かつ１以上は（メタ）アクリロイル
基含有基（Ｙ２）である。
【００２６】
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【００２７】

【化１０】

　上記一般式（３）中、基の一端は核部（Ｘ）と結合し、基の他端は他の一般式（１）で
示される化合物に含まれる核部（Ｘ）と結合する。
【００２８】

【化１１】

　上記一般式（４）中、Ｒ4aは水素原子もしくはメチル基を示し、Ｒ4bは、炭素数２～６
の直鎖アルキレン基、または炭素数２～６の直鎖オキシアルキレン基を示し、該直鎖アル
キレン基または該直鎖オキシアルキレン基に含まれる水素原子は炭素数１～６のアルキル
基または（メタ）アクリロイルオキシメチレン基で置換されていてもよい。上記一般式（
４）で示される（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ２）としては、例えば、下記一般式（
４ａ）～（４ｆ）で示される基が挙げられる。
【００２９】
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　末端基（Ｙ１）は、上述のように上記一般式（２）で示されるリン含有基、上記一般式
（３）で示されるリン含有基、上記一般式（４）で示される（メタ）アクリロイル基含有
基（Ｙ２）、（メタ）アクリロイル基、炭素数１～２０の炭化水素基または水素原子であ
るが、上記一般式（２）で示されるリン含有基、上記一般式（３）で示されるリン含有基
、上記一般式（４）で示される（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ２）または水素原子で
あることが好ましく、上記一般式（２）で示されるリン含有基、上記一般式（３）で示さ
れるリン含有基、または上記一般式（４）で示される（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ
２）であることがより好ましい。
【００３０】
　本発明の化合物（１）としては、例えば、下記一般式（１ａ）～（１ｋ）で示される化
合物が挙げられる。
【００３１】
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【００３２】
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【化１４】

　上記一般式（１ａ）～（１ｋ）中、Ｒ1A、Ｒ1B、およびＲ1Cは、水素原子またはメチル
基である。
【００３３】
　［化合物（１）の製造法］
　本発明の化合物（１）は、公知の方法により製造できる。
　例えば、対応する水酸基含有化合物またはアミノ基含有化合物、好ましくは対応する水
酸基含有化合物と、公知のリン酸化剤（例えば五酸化リン、五塩化リン、三塩化リン、オ
キシ塩化リン、または五硫化リン等）とを、公知の方法で反応させることにより、該化合
物に含まれる水酸基またはアミノ基、好ましくは水酸基がリン酸エステル化またはリン酸
アミド化されることにより製造される。
【００３４】
　上記化合物（１）に対応する水酸基またはアミノ基含有化合物は、下記核部（Ｘ）と下
記末端基（Ｙ３）とが結合した下記一般式（６）で示すことができる。
【００３５】

【化１５】

　　上記一般式（６）中、ｎ6は核部（Ｘ）に結合している末端基（Ｙ３）の数を示し、
ｎ6は、核部（Ｘ）の価数に等しく、ｎ6は３以上の整数であり、３～１２の整数であるこ
とが好ましく、３～８の整数であることが好ましい。核部（Ｘ）の説明は、上述一般式（
１）に対する説明のとおりである。
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　［末端基（Ｙ３）］
　末端基（Ｙ３）は、上記一般式（４）で示される（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ２
）、（メタ）アクリロイル基、炭素数１～２０の炭化水素基、または水素原子であり、上
記一般式（４）で示される（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ２）、（メタ）アクリロイ
ル基、または水素原子であることが好ましく、上記一般式（４）で示される（メタ）アク
リロイル基含有基（Ｙ２）、または水素原子がより好ましい。複数ある末端基（Ｙ３）は
同一でも異なっていてもよい。ただし、一般式（６）で示される化合物中のすべての末端
基（Ｙ３）のうち、１以上は（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ２）であり、かつ１以上
は水素原子であり、好ましくは、２以上は（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ２）であり
、かつ１以上は水素原子である。
【００３７】
　以上の方法で本発明の化合物（１）を製造する際には、上記対応する水酸基またはアミ
ノ基含有化合物中の全ての水酸基またはアミノ基がリン酸エステル化またはリン酸アミド
化される場合もあるし、一部の水酸基またはアミノ基が残存することもある。これらの生
成物は、上記化合物（１）を含めば、例えば接着材料などに用いることができる。
【００３８】
　また、以上の方法で本発明の化合物を製造する際には、ひとつのリン原子に対して、１
つのエステル基またはアミド基が導入される場合、あるいは２つのエステル基またはアミ
ド基が導入される場合がある。これらの生成物は、上記化合物（１）を含めば、例えば接
着材料などに用いることができる。
【００３９】
　［一般式（６）の化合物の具体的な例］
　一般式（６）の化合物としては、例えば以下の一般式（１１ａ）～（１１ｋ）で示され
る（メタ）アクリロイル基含有基（Ｙ２）含有アルコールが挙げられる。
【００４０】
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【００４１】
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【化１７】

　上記一般式（１１ａ）～（１１ｋ）中、Ｒ11A、Ｒ11B、およびＲ11Cは、水素原子また
はメチル基である。
【００４２】
　［化合物（１）を含有する組成物］
　本発明の組成物は、後述する接着材料に配合されうる本発明の化合物（１）以外の重合
可能なモノマー（例えば、本発明の化合物（１）以外の（メタ）アクリレート基含有モノ
マー）を含有してもよく、含有しなくてもよい。
【００４３】
　本発明の組成物において、例えば、本発明の化合物（１）の含有量を組成物全体に対し
て１．０質量％以上（１０質量％以上、５０質量％以上、８０質量％以上、９０％質量以
上等）としてよく、１００質量％以下（９９質量％以下、９０質量％以下、８０質量％以
下、５０％質量以下、１０質量％以下等）としてもよい。
【００４４】
　［復帰突然変異試験］
　本発明の組成物は、復帰突然変異試験において陰性を示すものであることが望ましい。
復帰突然変異試験（Ａｍｅｓ試験）とは、組成物の変異原性を、微生物を使って調べる試
験を意味する。本発明における復帰突然変異試験は、以下の方法で行われる。
【００４５】
　具体的には、紫外線吸収膜付蛍光灯下および／またはＬＥＤ下で以下の手順で行う。
　まず、滅菌した試験管に、ジメチルスルホキシド（ＤＭＳＯ）を媒体とする被験組成物
液０．１ｍＬと、代謝活性化しない場合は０．１Ｍリン酸緩衝液（ｐＨ７．４）を、代謝
活性化する場合は後述するＳ９ｍｉｘをそれぞれ０．５ｍＬ加えた後、後述する菌懸濁液
０．１ｍＬを加え混合する。３７℃、約１００ｒｐｍで２０分間プレインキュベーション
した後、後述するトップアガー２ｍＬを加えて混和し、後述する最少グルコース寒天平板
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培地上（５用量以上）に重層する。重層固化を確認した後、最少グルコース寒天平板培地
の上下を反転し、３７°Ｃで４８時間培養する。培養後のプレートについて、陰性・陽性
の判定を行う。なお、陰性対照物質について試験を行う場合は、陰性対照物質としてＤＭ
ＳＯを用い、上記の工程における被験組成物液に代えて媒体０．１ｍＬを加える。
【００４６】
　培養終了後、各プレートの復帰変異コロニー数を計測する。
　陰性・陽性の判断基準に関して、被験組成物が、全ての菌株・全ての用量において、ま
た、代謝活性化しない場合および代謝活性化する場合の両方において、陰性対象物質のみ
の場合と比較して、平均コロニー数が２倍以内である場合に、その組成物は陰性と判断す
る。
【００４７】
　復帰突然変異試験において、被験組成物液に含まれる被験物質（具体的には、組成物に
含まれる化合物（１））の用量は、最高用量を５０００μｇ／プレートとし、以下公比２
～４で除した５用量以上となるように調製する。
【００４８】
　菌株は、塩基対置換型変異株のＳａｌｍｏｎｅｌｌａ　ｔｙｐｈｉｍｕｒｉｕｍ　ＴＡ
１００、ＴＡ１５３５、Ｅｓｃｈｅｒｉｃｈｉａ　ｃｏｌｉ　ＷＰ２ｕｖｒＡ、又は、フ
レームシフト型変異株のＳａｌｍｏｎｅｌｌａ　ｔｙｐｈｉｍｕｒｉｕｍ　ＴＡ９８、も
しくはＴＡ１５３７を用いる。
【００４９】
　最少グルコース寒天平板培地は、テスメディアＡＮ培地（オリエンタル酵母工業株式会
社製、変異原性試験用）を用いる。
　用量当たりの最少グルコース寒天平板培地は、陰性対照物質については２枚以上、被験
組成物についても２枚以上とする。
【００５０】
　代謝活性化する場合とは、Ｓ９ｍｉｘ（ラット肝臓のミクロソーム画分に補酵素を加え
たもの）を被験物質とともに加えた場合を意味し、代謝活性化しない場合とは、Ｓ９ｍｉ
ｘを加えない場合を意味する。Ｓ９ｍｉｘの組成は、具体的には、Ｓ９（肝臓のホモジネ
ート物を９０００×ｇで遠心分離したときの上清分画）：０．１ｍＬ、ＭｇＣｌ2：８μ
ｍｏｌ、ＫＣｌ：３３μｍｏｌ、グルコース－６－リン酸：５μｍｏｌ、ＮＡＤＰＨ：４
μｍｏｌ、ＮＡＰＨ：４μｍｏｌ、リン酸ナトリウム緩衝液（ｐＨ７．４）：１００μｍ
ｏｌとする。
【００５１】
　トップアガーは、アミノ酸溶液（０．５ｍｍｏｌ／Ｌ　Ｌ－ヒスチジン、０．５ｍｍｏ
ｌ／Ｌ　Ｄ－ビオチン、０．５ｍｍｏｌ／Ｌ　Ｌ－トリプトファン）は濾過滅菌し、一方
で軟寒天液（０．６％（ｗ／ｖ）寒天（Ｂａｃｔｏ－Ａｇａｒ）、０．５％（ｗ／ｖ）塩
化ナトリウム）を１２１℃で２０分間高圧蒸気滅菌し、アミノ酸溶液と溶解した軟寒天液
を容量比１：１０の割合で混合したものを使用する。
【００５２】
　各菌濁液の調製に関して、各菌体について、菌体濃度（１×１０9菌数／ｍＬ以上）と
調製したものを用いる。各菌体の培養には、ニュートリエントブロス培養液を用いる。ニ
ュートリエントブロス培養液は、ニュートリエントブロスＮｏ．２（Ｏｘｏｉｄ、Ｎｕｔ
ｒｉｅｎｔ　Ｂｒｏｔｈ　Ｎｏ．２）を２．５ｗｔ％となるよう精製水で溶解し、１２１
℃で２０分間高圧蒸気滅菌を行ない、調製する。
【００５３】
　［ＮＲＵ法による細胞毒性試験］
　本発明の組成物は、後述するＢａｌｂ／３Ｔ３細胞を用いるＮＲＵ法による細胞毒性試
験において、相対細胞生存率が一定の範囲内であってもよい。該細胞毒性試験は、以下の
方法で行う。
【００５４】
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　９６ウェルプレートに１００００ｃｅｌｌｓ／ウェルで播種し、２５時間前培養したＢ
ａｌｂ／３Ｔ３細胞（Ｂａｌｂ／３Ｔ３　ｃｌｏｎｅ　Ａ３１細胞（マウス皮膚由来線維
芽細胞））において、各ウェルの培地を除去し、被験組成物を含む試験液又は陰性対照液
０．１ｍＬを添加し、ＣＯ2インキュベーター内で２４時間培養する。この際、陰性対照
液について１２ウェルを用い、試験液については６ウェルを用いる。培養後、各ウェルを
顕微鏡下で観察し、細胞の生育を確認してから各ウェルの培養液を除去し、ＰＢＳ０．１
５ｍＬで洗浄する。洗浄後、ＮＲ培養液を０．１ｍＬずつ添加し、ＣＯ2インキュベータ
ー内で３時間培養して染色を行う。培養後、各ウェルの培養液を除去し、ＰＢＳ０．１５
ｍＬで洗浄する。各ウェルにＮＲ再溶解液を０．１５ｍｌずつ添加し、プレートシェーカ
で１０分間振盪する。ＮＲ再溶解液にニュートラルレッド（ＮＲ）を溶解し、溶解後の各
ウェル中の液の５４０ｎｍの吸光度を測定し、その平均値を求める。陰性対照液を添加し
たウェルにおける液の吸光度を１００とした場合に、該吸光度に対する、試験液を添加し
たウェルにおける液の吸光度を、被験物質を含む被験組成物（化合物（１）を含む組成物
）の相対細胞生存率（％）とする。
【００５５】
　被験組成物を含む試験液の調製は、まずＤＭＳＯに被験組成物を添加してから、ＤＭＳ
Ｏで希釈して、ＤＭＳＯ液を調製する。その後、後述するＤ０５培養液２ｍＬ当たり前述
のＤＭＳＯ液を１０μＬ添加し、攪拌混合して試験液を調製する。試験液には、被験組成
物液に含まれる被験物質（具体的には、組成物に含まれる化合物（１））が所定の濃度に
なるように調整する。
　陰性対照液は、Ｄ０５培養液にＤＭＳＯを０．５ｖ／ｖ％になるよう添加して調製する
。
【００５６】
　Ｄ０５培養液とは、仔牛血清５ｖｏｌ％、１ｍｍｏｌ／Ｌピルビン酸ナトリウム及びペ
ニシリン－ストレプトマイシン－アムホテリシンＢ懸濁液１ｖｏｌ％を含むＤ－ＭＥＭ（
Ｄｕｌｂｅｃｃｏ’ｓ　Ｍｏｄｉｆｉｅｄ　Ｅａｇｌｅ’ｓ　Ｍｅｄｉｕｍ９、Ｃａｔ　
Ｎｏ．０４８－３０２７５、グルタミン５８４ｍｇ／Ｌ及びＨＥＰＥＳ５．９５８ｇ／Ｌ
含有）のことを指す。
【００５７】
　Ｄ１０培養液とは、仔牛血清１０ｖｏｌ％、ペニシリン－ストレプトマイシン－アムホ
テリシンＢ懸濁液１ｖｏｌ％、１００ｍｍｏｌ／Ｌピルビン酸ナトリウム溶液１ｖｏｌ％
を含むＤ－ＭＥＭのことを指す。
【００５８】
　上述のＢａｌｂ／３Ｔ３細胞の前培養は、まず対数増殖期にある細胞をトリプシン－Ｅ
ＤＴＡを用いて単離した後、Ｄ０５培養液を用いて細胞濃度１ｘ１０5ｃｅｌｌｓ／ｍＬ
の細胞懸濁液を調製してから、細胞懸濁液０．１ｍＬを９６ウェルプレートに分注播種し
（１ｘ１０4ｃｅｌｌｓ／ｗｅｌｌ）、ＣＯ2インキュベーター内で２５時間静置して行う
。
【００５９】
　ＮＲ培養液とは、ＮＲ（ニュートラルレッド）ストック液とＤ１０培養液を１：７９で
混合し、３７℃で一晩置いた後、フィルター濾過でＮＲ結晶を除いたものを指す。ＮＲ（
ニュートラルレッド）ストック液とは、ニュートラルレッド（ＮＲ）（和光純薬工業株式
会社製）の０．４％（ｗ／ｖ）水溶液を指す。ＮＲ再溶解液とは、酢酸、エタノール、水
を１：５０：４９で混合したものを指す。使用前１時間以内に調製する。
【００６０】
　例えば、被験組成物に含まれる被験物質の試験液中の濃度は、例えば、０．００１６４
ｍｇ／ｍＬ、０．００４１０ｍｇ／ｍＬ、０．０１０２ｍｇ／ｍＬ、０．０２５６ｍｇ／
ｍＬ、０．０６４０ｍｇ／ｍＬ、０．１６０ｍｇ／ｍＬ、０．４００ｍｇ／ｍＬ、１．０
０ｍｇ／ｍＬとしてよい。
【００６１】
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　被験組成物に含まれる被験物質の試験液中の濃度が０．００１６４ｍｇ／ｍＬ、０．０
０４１０ｍｇ／ｍＬ、０．０１０２ｍｇ／ｍＬ、０．０２５６ｍｇ／ｍＬ、０．０６４０
ｍｇ／ｍＬ、０．１６０ｍｇ／ｍＬ、０．４００ｍｇ／ｍＬ又は１．００ｍｇ／ｍＬであ
る場合、上述のＢＡＬＢ／３Ｔ３細胞を用いるＮＲＵ法による相対細胞生存率が、０．０
１％以上（０．０５％以上、０．１％以上、０．５％以上、１．０％以上、５．０％以上
、１０％以上、２０％以上、３０％以上、４０％以上、５０％以上、６０％以上、７０％
以上、８０％以上、９０％以上、９５％以上、９９％以上等）であってよく、１００％以
下（９９％以下、９５％以下、９０％以下、８０％以下、７０％以下、６０％以下、５０
％以下、４０％以下、３０％以下、２０％以下、１０％以下、５．０％以下、１．０％以
下、０．５％以下、０．１％以下、０．０５％以下等）であってもよい。
【００６２】
　［ＷＳＴ法による細胞試験］
　本発明の組成物は、Ｂａｌｂ／３Ｔ３細胞を用いるＷＳＴ法による細胞試験において、
相対細胞増殖率が一定の範囲内であってもよい。該細胞試験は、以下の方法で行う。
【００６３】
　９６ウェルプレートに２０００ｃｅｌｌｓ／ウェルで播種し、２４時間前培養したＢａ
ｌｂ／３Ｔ３細胞（Ｂａｌｂ／３Ｔ３　ｃｌｏｎｅ　Ａ３１細胞（マウス皮膚由来線維芽
細胞））について、各ウェルの培養液を除去し、被験組成物を含む試験液又は陰性対照液
０．１ｍＬを添加し、ＣＯ2インキュベーター内で４８時間培養する。この際、陰性対照
液について６ウェルを用い、試験液については３ウェルを用いる。
【００６４】
　培養後、試験液又は陰性対照液を捨てＰＢＳで洗浄し、各ウェルに１０％ＷＳＴ－８試
薬を含有する後述するＤＭＥＭ培養液０．２ｍＬを添加し、ＣＯ2インキュベーター内で
２時間呈色反応を行う。反応後のウェル中の液について、マイクロプレートリーダーで４
５０ｎｍおよび６５０ｎｍの吸光度を測定し、各ウェル中の液の４５０ｎｍ吸光度から６
５０ｎｍ吸光度を引いた値を、各ウェルの吸光度とし、値がマイナスとなった場合は０と
して吸光度の平均値を求める。試験液を添加したウェル中の液の平均吸光度について、陰
性対照液を添加したウェル中の液の平均吸光度で除した値を、被験物質を含む被験組成物
（化合物（１）を含む組成物）の相対細胞増殖率（％）とする。
【００６５】
　被験組成物を含む試験液の調製は、まずＤＭＳＯに被験組成物を添加してから、ＤＭＳ
Ｏで希釈して、ＤＭＳＯ液を調製する。その後、ＤＭＥＭ培養液１ｍＬ当たりＤＭＳＯ希
釈溶液を５μＬ添加し、試験液を調製する。試験液には、被験組成物液に含まれる被験物
質（具体的には、組成物に含まれる化合物（１））が所定の濃度になるように調整する。
　陰性対照液は、ＤＭＳＯをＤＭＥＭ培養液により０．５ｖｏｌ％になるよう添加して調
製する。
【００６６】
　ＤＭＥＭ培養液とは、仔牛血清１０ｖｏｌ％、ペニシリン－ストレプトマイシン－アム
ホテリシンＢ懸濁液（ｘ１００）１ｖｏｌ％を含むＤｕｌｂｅｃｃｏ’ｓ　Ｍｏｄｉｆｉ
ｅｄ　Ｅａｇｌｅ’ｓ　Ｍｅｄｉｕｍ（Ｄ－ＭＥＭ）を指す。
【００６７】
　上述のＢａｌｂ／３Ｔ３細胞の前培養は、まず対数増殖期にあるＢａｌｂ／３Ｔ３　ｃ
ｌｏｎｅ　Ａ３１細胞を０．２５％トリプシン－１ｍＭ　ＥＤＴＡを用いて単離した後、
ＤＭＥＭ培養液を用いて細胞濃度２００００ｃｅｌｌｓ／ｍＬの細胞懸濁液を調製してか
ら、細胞懸濁液０．１ｍＬを９６ウェルプレートに分注播種し（２０００ｃｅｌｌｓ／ウ
ェル）、ＣＯ2インキュベーター内で２４時間静置して行う。
【００６８】
　例えば、被験組成物に含まれる被験物質の試験液中の濃度は、例えば、０．００１６４
ｍｇ／ｍＬ、０．００４１０ｍｇ／ｍＬ、０．０１０２ｍｇ／ｍＬ、０．０２５６ｍｇ／
ｍＬ、０．０６４０ｍｇ／ｍＬ、０．１６０ｍｇ／ｍＬ、０．４００ｍｇ／ｍＬ、１．０
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０ｍｇ／ｍＬとしてよい。
【００６９】
　被験組成物に含まれる被験物質の試験液中の濃度が０．００１６４ｍｇ／ｍＬ、０．０
０４１０ｍｇ／ｍＬ、０．０１０２ｍｇ／ｍＬ、０．０２５６ｍｇ／ｍＬ、０．０６４０
ｍｇ／ｍＬ、０．１６０ｍｇ／ｍＬ、０．４００ｍｇ／ｍＬ又は１．００ｍｇ／ｍＬであ
る場合、上述のＢａｌｂ／３Ｔ３細胞を用いるＷＳＴ法による相対細胞増殖阻害率が、０
．００１％以上（０．０１％以上、０．０５％以上、０．１％以上、０．５％以上、１．
０％以上、５．０％以上、１０％以上、２０％以上、３０％以上、４０％以上、５０％以
上、６０％以上、７０％以上、８０％以上、９０％以上、９５％以上、９９％以上等）で
あってよく、１００％以下（９９％以下、９５％以下、９０％以下、８０％以下、７０％
以下、６０％以下、５０％以下、４０％以下、３０％以下、２０％以下、１０％以下、５
．０％以下、１．０％以下、０．５％以下、０．１％以下、０．０５％以下、０．０１％
以下等）であってもよい。
【００７０】
　［化合物（１）を含有する接着材料］
　本発明の化合物（１）は、接着材料の原料として好適である。本発明の化合物（１）に
対して、本発明の化合物（１）以外の成分（例えば、本発明の化合物（１）以外の重合可
能なモノマー（本発明の化合物（１）以外の（メタ）アクリレート基含有モノマー、エポ
キシ基を含有するモノマー等）を配合することによって、例えば接着材料を製造すること
ができる。
【００７１】
　［本発明の化合物（１）以外の（メタ）アクリレート基含有モノマー］
　本発明の化合物（１）以外の成分の一例としては、本発明の化合物（１）以外の（メタ
）アクリレート基含有モノマーを挙げることができる。
【００７２】
　上記の本発明の化合物（１）以外の（メタ）アクリレート基含有モノマーは、分子中に
（メタ）アクリレート基を１つ以上含む。含有される重合性基の数は、１つでもよいし、
２つ以上でもよい。
【００７３】
　上記の本発明の化合物（１）以外の（メタ）アクリレート基含有モノマーは、１種の化
合物で構成されてもよいし、２種以上の化合物の混合物で構成されてもよい。
　重合性基を１つだけ有する上記の化合物（１）以外の（メタ）アクリレート基含有モノ
マーとしては、例えば、下記一般式（２１）で示されるモノマーが挙げられる。
【００７４】
【化１８】

　上記一般式（２１）中、Ｒ21aは水素またはメチル基であり、Ｒ21bは酸素または窒素を
含有してもよい炭素数１～２０の一価の有機基を示す。
【００７５】
　上記一価の有機基としては、例えば、アルキル基、アルケニル基、アルキニル基等の炭
素数１～２０の非環状炭化水素基、シクロアルキル基、シクロアルケニル基、シクロアル
キニル基、アリール基等の炭素数１～２０の環状炭化水素基などの炭化水素基；アルコキ
シアルキル基、アルコキシアルキレングリコール基、テトラヒドロフルフリル基等の上記
炭化水素基の少なくとも一部の炭素－炭素結合の間に、酸素が挿入された基（ただし酸素
が連続して挿入されることはない。）などの炭素数１～２０の酸素含有炭化水素基等が挙
げられる。上記炭素数１～２０の環状炭化水素基は、非環状炭化水素部分を有していても
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よい。また、これら基中に含まれる非環状炭化水素部分は直鎖状または分岐状のいずれで
もよい。
【００７６】
　上記炭素数１～２０の炭化水素基または炭素数１～２０の酸素含有炭化水素基に直鎖状
のアルキレン部分が含まれている場合には、その少なくとも１つのメチレン基が、エステ
ル結合、アミド結合、カーボネート結合、ウレタン結合（カルバモイル基）、またはウレ
ア結合で置き換えられていてもよい（ただし、メチレン基が連続して置き換えられること
はない。）。
【００７７】
　また、上記炭素数１～２０の炭化水素基、炭素数１～２０の酸素含有炭化水素基などの
有機基に含まれる水素原子が、カルボキシル基、リン酸基等の酸基、水酸基、アミノ基、
エポキシ基等の官能基に置き換えられていてもよい。
【００７８】
　上記一般式（２１）で示されるメタクリロイル基を有する化合物としては、例えば、メ
チルメタクリレート、エチルメタクリレート、プロピルメタクリレート、ブチルメタクリ
レート、ヘキシルメタクリレート、シクロヘキシルメタクリレート、エトキシジエチレン
グリコールメタクリレート、メトキシトリエチレングルコールメタクリレート、フェノキ
シエチルメタクリレート、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、２－ヒドロキシブチルメタクリレート、２－ヒドロキシ－３－フェノ
キシプロピルメタクリレート、４－ヒドロキシブチルメタクリレート、１，４－シクロヘ
キサンジメタノールモノメタクリレートなどが挙げられる。
【００７９】
　上記一般式（２１）で示されるアクリロイル基を有する化合物としては、例えば、メチ
ルアクリレート、エチルアクリレート、プロピルアクリレート、ブチルアクリレート、ヘ
キシルアクリレート、シクロヘキシルアクリレート、エトキシジエチレングリコールアク
リレート、メトキシトリエチレングルコールアクリレート、フェノキシエチルアクリレー
ト、２－ヒドロキシエチルアクリレート、２－ヒドロキシプロピルアクリレート、２－ヒ
ドロキシブチルアクリレート、２－ヒドロキシ－３－フェノキシプロピルアクリレート、
４－ヒドロキシブチルアクリレート、１，４－シクロヘキサンジメタノールモノアクリレ
ートなどが挙げられる。
【００８０】
　重合性基を２つ以上有する上記の本発明の化合物（１）以外の（メタ）アクリレート基
含有モノマーとしては、例えば、下記一般式（２２）で示されるモノマーが挙げられる。
【００８１】
【化１９】

　上記一般式（２２）中、Ｒ22aおよびＲ22bは水素またはメチル基を示し、これらは同一
でも異なっていてもよく、Ｒ22cは酸素または窒素を含有してもよい炭素数１～４０の二
価の有機基を示す。
【００８２】
　上記二価の有機基としては、例えば、アルキレン基、アルケニレン基、アルキニレン基
等の炭素数１～４０の非環状炭化水素基、シクロアルキレン基、シクロアルケニレン基、
シクロアルキニレン基、アリーレン基等の炭素数１～４０の環状炭化水素基などの炭化水
素基；オキシアルキレン基等の上記炭化水素基の少なくとも一部の炭素－炭素結合の間に
、酸素が挿入された基（ただし酸素が連続して挿入されることはない。）などの炭素数１
～４０の酸素含有炭化水素基等が挙げられる。上記炭素数１～４０の環状炭化水素基とし
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水素部分は直鎖状または分岐状のいずれでもよい。
【００８３】
　上記炭素数１～４０の炭化水素基または炭素数１～４０の酸素含有炭化水素基に直鎖状
のアルキレン部分が含まれている場合には、その少なくとも１つのメチレン基が、エステ
ル結合、アミド結合、カーボネート結合、ウレタン結合（カルバモイル基）、またはウレ
ア結合で置き換えられていてもよい（ただし、メチレン基が連続して置き換えられること
はない。）。
【００８４】
　また、上記炭素数１～４０の炭化水素基、炭素数１～４０の酸素含有炭化水素基などの
有機基に含まれる水素原子が、カルボキシル基、リン酸基等の酸基、水酸基、アミノ基、
エポキシ基等の官能基、アクリロイル基、メタクリロイル基等の重合性基に置き換えられ
ていてもよい。
【００８５】
　上記一般式（２２）で示されるモノマーのうち、好適なモノマーの一例としては、上記
Ｒ22cが炭素数２～２０、望ましくは炭素数４～１２の直鎖アルキレン基であるモノマー
が挙げられる。
【００８６】
　上記好適なモノマーであり、メタクリロイル基を有する化合物としては、例えば、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、１
，８－オクタンジオールジメタクリレート、１，９－ノナンジオールジメタクリレート、
１，１０－デカンジオールジメタクリレートなどが挙げられる。
【００８７】
　上記好適なモノマーであり、アクリロイル基を有する化合物としては、例えば、１，４
－ブタンジオールジアクリレート、１，６－ヘキサンジオールジアクリレート、１，８－
オクタンジオールジアクリレート、１，９－ノナンジオールジアクリレート、１，１０－
デカンジオールジアクリレートなどが挙げられる。
【００８８】
　また、上記一般式（２２）で示されるモノマーのうち、好適なモノマーの他の例として
は、上記Ｒ22cが炭素数２～２０、望ましくは炭素数４～１２の直鎖オキシアルキレン基
であるモノマーが挙げられる。
【００８９】
　上記好適なモノマーであり、メタクリロイル基を有する化合物としては、例えば、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、テトラエチレングリコールジメタクリレート、ポリエチ
レングリコールジメタクリレート、トリプロピレングリコールジメタクリレート、テトラ
プロピレングリコールジメタクリレート、ポリプロピレングリコールジメタクリレートな
どが挙げられる。
【００９０】
　上記好適なモノマーであり、アクリロイル基を有する化合物としては、例えば、エチレ
ングリコールジアクリレート、ジエチレングリコールジアクリレート、トリエチレングリ
コールジアクリレート、テトラエチレングリコールジアクリレート、ポリエチレングリコ
ールジアクリレート、トリプロピレングリコールジアクリレート、テトラプロピレングリ
コールジアクリレート、ポリプロピレングリコールジアクリレートなどが挙げられる。
【００９１】
　さらに、上記一般式（２２）で示されるモノマーのうち、好適なモノマーの他の例とし
て、下記一般式（２３）で示されるカルバモイル基を有するモノマーを挙げることができ
る。
【００９２】



(24) JP 6874123 B2 2021.5.19

10

20

30

40

50

【化２０】

　上記一般式（２３）中、Ｒ23aおよびＲ23bは水素またはメチル基であり、これらは同一
でも異なっていてもよく、Ｒ23cおよびＲ23dは酸素を含有してもよい炭素数１～１２の二
価の有機基であり、これらは同一でも異なっていてもよい。
【００９３】
　上記二価の有機基としては、例えば、アルキレン基等の炭素数１～１２の非環状炭化水
素基、シクロアルキレン基、アリーレン基等の炭素数１～１２の環状炭化水素基などの炭
化水素基；オキシアルキレン基等の上記炭化水素基の少なくとも一部の炭素－炭素結合の
間に、酸素が挿入された基（ただし酸素が連続して挿入されることはない。）などの炭素
数１～１２の酸素含有炭化水素基等が挙げられる。上記炭素数１～１２の環状炭化水素基
は、非環状炭化水素部分を有していてもよい。また、これら基中に含まれる非環状炭化水
素部分は直鎖状または分岐状のいずれでもよい。
【００９４】
　また、上記炭素数１～１２の炭化水素基、炭素数１～１２の酸素含有炭化水素基などの
有機基に含まれる水素原子が、カルボキシル基、リン酸基等の酸基、水酸基、アミノ基、
エポキシ基等の官能基、アクリロイル基、メタクリロイル基等の重合性基に置き換えられ
ていてもよい。
【００９５】
　上記一般式（２３）中、Ｒ23eは酸素を含有してもよい炭素数１～２０の二価の有機基
を示す。
　上記二価の有機基としては、例えば、アルキレン基等の炭素数１～２０の非環状炭化水
素基、シクロアルキレン基、アリーレン基等の炭素数１～２０の環状炭化水素基などの炭
化水素基；オキシアルキレン基等の上記炭化水素基の少なくとも一部の炭素－炭素結合の
間に、酸素が挿入された基（ただし酸素が連続して挿入されることはない。）などの炭素
数１～２０の酸素含有炭化水素基等が挙げられる。上記炭素数１～２０の環状炭化水素基
は、非環状炭化水素部分を有していてもよい。また、これら基中に含まれる非環状炭化水
素部分は直鎖状または分岐状のいずれでもよい。
【００９６】
　また、上記炭素数１～２０の炭化水素基または炭素数１～２０の酸素含有炭化水素基な
どの有機基に含まれる水素原子が、カルボキシル基、リン酸基等の酸基、水酸基、アミノ
基、エポキシ基等の官能基に置き換えられていてもよい。
【００９７】
　上記一般式（２３）で示されるアクリロイル基を有する化合物としては、例えば、例え
ば、２－ヒドロキシエチルアクリレート、２－ヒドロキシプロピルアクリレート、２－ヒ
ドロキシブチルアクリレート、２－ヒドロキシ－３－フェノキシプロピルアクリレート、
４－ヒドロキシブチルアクリレート、または１，４－シクロヘキサンジメタノールモノア
クリレート等のヒドロキシアクリレートと、２，４－または２，６－トルエンジイソシア
ネート、４，４’－、２，４’－または２，２’－ジフェニルメタン－ジイソシアネート
、１，６－ヘキサメチレンジイソシアネート、２，２，４－または２，４，４－トリメチ
ル－１，６－ヘキサメチレン－ジイソシアネート、等のジイソシアネートとの反応生成物
であるウレタンアクリレートなどが挙げられ、このようなウレタンアクリレートとしては
、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）ジアク
リレートなどが挙げられる。
【００９８】
　上記一般式（２３）で示される（メタ）アクリロイル基を有する化合物の好適な別の例
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【００９９】
【化２１】

【０１００】
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【０１０１】
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【０１０２】
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【０１０３】
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【化２５】

　また、好ましい上記一般式（２２）で示されるモノマーの別の例として、下記一般式（
２５）のモノマーを挙げることができる。
【０１０４】
【化２６】

【０１０５】
　上記一般式（２５）中、Ｒ25aおよびＲ25bは水素またはメチル基を示し、これらは同一
でも異なっていてもよく、Ｒ25cおよびＲ25dは酸素を含有してもよい炭素数１～１２の二
価の有機基を示し、これらは同一でも異なっていてもよい。上記二価の有機基としては、
例えば、アルキレン基等の炭素数１～１２の非環状炭化水素基、シクロアルキレン基、ア
リーレン基等の炭素数１～１２の環状炭化水素基などの炭化水素基；オキシアルキレン基
等の上記炭化水素基の少なくとも一部の炭素－炭素結合の間に、酸素が挿入された基（た
だし酸素が連続して挿入されることはない。）などの炭素数１～１２の酸素含有炭化水素
基等が挙げられる。上記炭素数１～１２の環状炭化水素基は、非環状炭化水素部分を有し
ていてもよい。また、これら基中に含まれる非環状炭化水素部分は直鎖状または分岐状の
いずれでもよい。また、上記炭素数１～１２の炭化水素基、炭素数１～１２の酸素含有炭
化水素基などの有機基に含まれる水素原子が、カルボキシル基、リン酸基等の酸基、水酸
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基、アミノ基、エポキシ基等の官能基、アクリロイル基、メタクリロイル基等の重合性基
に置き換えられていてもよい。
【０１０６】
　上記一般式（１３）中、Ｒ25eは酸素を含有してもよい炭素数１～２０の二価の有機基
を示す。上記二価の有機基としては、例えば、アルキレン基、シクロアルキレン基、アリ
ーレン基などの炭素数１～２０の炭化水素基；オキシアルキレン基等の上記炭化水素基の
少なくとも一部の炭素－炭素結合の間に、酸素が挿入された基（ただし酸素が連続して挿
入されることはない。）などの炭素数１～２０の酸素含有炭化水素基などが挙げられる。
上記炭素数１～２０の環状炭化水素基は、非環状炭化水素部分を有していてもよい。また
、上記炭素数１～２０の炭化水素基、炭素数１～２０の酸素含有炭化水素基などの有機基
に含まれる水素原子が、カルボキシル基、リン酸基等の酸基、水酸基、アミノ基、エポキ
シ基等の官能基に置き換えられていてもよい。
【０１０７】
　上記一般式（２５）で示されるメタクリロイル基を有する化合物としては、例えば、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（Ｂｉｓ－ＧＭＡ）、エチレンオキサイド変性ビスフェノールＡジメタクリレー
ト、プロピレンオキサイド変性ビスフェノールＡジメタクリレートなどが挙げられる。
【０１０８】
　上記一般式（２５）で示されるアクリロイル基を有する化合物としては、例えば、２，
２－ビス〔４－（３－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、エチレンオキサイド変性ビスフェノールＡジアクリレート、プロピレンオキサイド
変性ビスフェノールＡジアクリレートなどが挙げられる。
【０１０９】
　また本発明の化合物（１）を含有する組成物を、例えば接着材料に使用する場合などに
は、上記本発明の化合物（１）以外の（メタ）アクリレート基含有モノマーとして、さら
に接着の機能を発揮するモノマーが含有されていてもよい。このような本発明の化合物（
１）以外の接着の機能を発揮する（メタ）アクリレート基含有モノマーとして、例えば、
メタクリロイル基およびアクリロイル基から選ばれる少なくとも１つの重合性基と酸性基
を有するモノマー（ただし、本発明の化合物（１）を除く。）が挙げられる。酸性基とし
て、例えば、リン酸残基、ピロリン酸残基、チオリン酸残基、カルボン酸残基およびスル
ホン酸残基等が挙げられる。
【０１１０】
　メタクリロイル基とリン酸残基とを有するモノマー（ただし、本発明の化合物（１）を
除く。）としては、例えば、２－メタ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、９－メタ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、２０－メタクリロイルオキシエイコシルジハイドロ
ジェンホスフェート、１，３－ジメタ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、２－メタクリロイルオキシエチルフェニルリン酸、２－メタクリロイルオ
キシエチル ２'－ブロモエチルリン酸、メタクリロイルオキシエチルフェニルホスホネー
ト、およびこれらの酸塩化物などが挙げられる。
【０１１１】
　アクリロイル基とリン酸残基とを有するモノマー（ただし、本発明の化合物（１）を除
く。）としては、例えば、２－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
、９－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－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－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、２０－アクリロイルオキシエイコシルジハイドロジェンホスフ
ェート、１，３－ジ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、
２－アクリロイルオキシエチルフェニルリン酸、２－アクリロイルオキシエチル ２'－ブ
ロモエチルリン酸、アクリロイルオキシエチルフェニルホスホネート、およびこれらの酸
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塩化物などが挙げられる。
【０１１２】
　メタクリロイル基とピロリン酸残基とを有するモノマーとしては、例えば、ピロリン酸
ジ（２－メタクリロイルオキシエチル）およびこれらの酸塩化物などが挙げられる。
　アクリロイル基とピロリン酸残基とを有するモノマーとしては、例えば、ピロリン酸ジ
（２－アクリロイルオキシエチル）およびこれらの酸塩化物などが挙げられる。
【０１１３】
　メタクリロイル基とチオリン酸残基とを有するモノマーとしては、例えば、２－メタク
リロイルオキシエチルジハイドロジェンジチオホスフェート、１０－メタクリロイルオキ
シデシルジハイドロジェンチオホスフェート、およびこれらの酸塩化物などが挙げられる
。
【０１１４】
　アクリロイル基とチオリン酸残基とを有するモノマーとしては、例えば、２－アクリロ
イルオキシエチルジハイドロジェンジチオホスフェート、１０－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、およびこれらの酸塩化物などが挙げられる。
【０１１５】
　メタクリロイル基とカルボン酸残基とを有するモノマーとしては、例えば、４－メタク
リロイルオキシエトキシカルボニルフタル酸、５－メタクリロイルアミノペンチルカルボ
ン酸および１１－メタクリロイルオキシ－１，１－ウンデカンジカルボン酸、およびこれ
らの酸塩化物または酸無水物等が挙げられる。
【０１１６】
　アクリロイル基とカルボン酸残基とを有するモノマーとしては、例えば、４－アクリロ
イルオキシエトキシカルボニルフタル酸、５－アクリロイルアミノペンチルカルボン酸お
よび１１－アクリロイルオキシ－１，１－ウンデカンジカルボン酸、およびこれらの酸塩
化物または酸無水物等が挙げられる。
【０１１７】
　メタクリロイル基とスルホン酸残基とを有するモノマーとしては、例えば、２－スルホ
エチルメタクリレート、および２－メタクリルアミド－２－メチルプロパンスルホン酸な
どが挙げられる。
【０１１８】
　アクリロイル基とスルホン酸残基とを有するモノマーとしては、例えば、２－スルホエ
チルアクリレート、および２－アクリルアミド－２－メチルプロパンスルホン酸などが挙
げられる。
【０１１９】
　［重合開始剤］
　本発明の接着材料に含まれる本発明の化合物（１）以外の成分の別の一例としては、重
合開始剤を挙げることができる。
【０１２０】
　上記重合開始剤は、接着材料で用いられる一般的な重合開始剤を使用することができ、
通常、重合性モノマーの重合性と重合条件を考慮して選択される。
　常温重合を行う場合には、たとえば、酸化剤および還元剤を組み合わせたレドックス系
の重合開始剤が好適である。レドックス系の重合開始剤を使用する場合、酸化剤と還元剤
が別々に包装された形態をとり、使用する直前に両者を混合する必要がある。
【０１２１】
　酸化剤としては、特に限定されないが、例えば、ジアシルパーオキサイド類、パーオキ
シエステル類、ジアルキルパーオキサイド類、パーオキシケタール類、ケトンパーオキサ
イド類およびハイドロパーオキサイド類などの有機過酸化物を挙げることができる。上記
有機過酸化物としては、例えば、ベンゾイルパーオキサイド、２，４－ジクロロベンゾイ
ルパーオキサイドおよびｍ－トルオイルパーオキサイド等のジアシルパーオキサイド類；
ｔ－ブチルパーオキシベンゾエート、ビス－ｔ－ブチルパーオキシイソフタレート、２，
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５－ジメチル－２，５－ビス（ベンゾイルパーオキシ）ヘキサン、ｔ－ブチルパーオキシ
－２－エチルヘキサノエートおよびｔ－ブチルパーオキシイソプロピルカーボネート等の
パーオキシエステル類；ジクミルパーオキサイド、ジ－ｔ－ブチルパーオキサイドおよび
ラウロイルパーオキサイド等のジアルキルパーオキサイド類；１，１－ビス（ｔ－ブチル
パーオキシ）－３，３，５－トリメチルシクロヘキサン等のパーオキシケタール類；メチ
ルエチルケトンパーオキサイド等のケトンパーオキサイド類；ｔ－ブチルハイドロパーオ
キサイド等のハイドロパーオキサイド類などが挙げられる。
【０１２２】
　また、還元剤としては、特に限定されないが、通常第三級アミンが用いられる。第三級
アミンとしては、例えば、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－ｉ－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、Ｎ，Ｎ－ビス（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）－３，５－ジメチルアニリン、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－ｉ－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－ジ（２－ヒド
ロキシエチル）－３，５－ジ－ｉ－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、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ｎ－ブトキシエチル、４－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、トリメチルアミン、トリエチルアミン、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、トリエタノールアミン、（２－ジメチルアミノ）エチルメタク
リレート、Ｎ，Ｎ－ビス（メタクリロイルオキシエチル）－Ｎ－メチルアミン、Ｎ，Ｎ－
ビス（メタクリロイルオキシエチル）－Ｎ－エチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキ
シエチル）－Ｎ－メタクリロイルオキシエチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（メタクリロイルオ
キシエチル）－Ｎ－（２－ヒドロキシエチル）アミン、トリス（メタアクリロイルオキシ
エチル）アミンなどが挙げられる。
【０１２３】
　これら有機過酸化物／アミン系の他には、クメンヒドロパーオキサイド／チオ尿素系、
アスコルビン酸／Ｃｕ2+塩系、有機過酸化物／アミン／スルフィン酸（またはその塩）系
等のレドックス系重合開始剤を用いることができる。また、重合開始剤として、トリブチ
ルボラン、有機スルフィン酸なども好適に用いられる。
【０１２４】
　加熱による熱重合を行う場合には、過酸化物、もしくはアゾ系化合物を使用することが
好ましい。
　過酸化物としては特に限定されないが、例えば、過酸化ベンゾイル、ｔ－ブチルヒドロ
ペルオキシド、クメンヒドロペルオキシドなどが挙げられる。アゾ系化合物としては特に
限定されないが、例えば、アゾビスイソブチロニトリルなどが挙げられる。
【０１２５】
　可視光線照射による光重合を行う場合には、α－ジケトン／第三級アミン、α－ジケト
ン／アルデヒド、α－ジケトン／メルカプタン等のレドックス系開始剤が好ましい。
　光重合開始剤としては、特に限定されないが、例えば、α－ジケトン／還元剤、ケター
ル／還元剤、チオキサントン／還元剤などが挙げられる。α－ジケトンとしては、例えば
、カンファーキノン、ベンジルおよび２，３－ペンタンジオンなどが挙げられる。ケター
ルとしては、例えば、ベンジルジメチルケタールおよびベンジルジエチルケタールなどが
挙げられる。チオキサントンとしては、例えば、２－クロロチオキサントンおよび２，４
－ジエチルチオキサントンなどが挙げられる。還元剤としては、例えば、ミヒラ－ケトン
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等、２－（ジメチルアミノ）エチルメタクリレート、Ｎ，Ｎ－ビス〔（メタ）アクリロイ
ルオキシエチル〕－Ｎ－メチルアミン、Ｎ，Ｎ－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ブチル、４－ジメチルアミノ安息香酸ブトキシエチル、Ｎ－メチル
ジエタノールアミン、４－ジメチルアミノベンゾフェノン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキ
シエチル）－ｐ－トルイジンおよびジメチルアミノフェナントール等の第三級アミン；シ
トロネラール、ラウリルアルデヒド、フタルジアルデヒド、ジメチルアミノベンズアルデ
ヒドおよびテレフタルアルデヒド等のアルデヒド類；２－メルカプトベンゾオキサゾール
、デカンチオール、３－メルカプトプロピルトリメトキシシラン、４－メルカプトアセト
フェノン、チオサリチル酸およびチオ安息香酸等のチオール基を有する化合物；等を挙げ
ることができる。これらのレドックス系に有機過酸化物を添加したα－ジケトン／有機過
酸化物／還元剤の系も好適に用いられる。
【０１２６】
　紫外線照射による光重合を行う場合には、ベンゾインアルキルエーテルおよびベンジル
ジメチルケタール等が好適である。また、（ビス）アシルフォスフィンオキサイド類の光
重合開始剤も好適に用いられる。
【０１２７】
　（ビス）アシルフォスフィンオキサイド類のうち、アシルフォスフィンオキサイド類と
しては、例えば、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、
２，６－ジメトキシベンゾイルジフェニルホスフィンオキサイド、２，６－ジクロロベン
ゾイルジフェニルホスフィンオキサイド、２，４，６－トリメチルベンゾイルメトキシフ
ェニルホスフィンオキサイド、２，４，６－トリメチルベンゾイルエトキシフェニルホス
フィンオキサイド、２，３，５，６－テトラメチルベンゾイルジフェニルホスフィンオキ
サイドおよびベンゾイルジ－（２，６－ジメチルフェニル）ホスホネートなどが挙げられ
る。ビスアシルフォスフィンオキサイド類としては、例えば、ビス－（２，６－ジクロロ
ベンゾイル）フェニルフォスフィンオキサイド、ビス－（２，６－ジクロロベンゾイル）
－２，５－ジメチルフェニルフォスフィンオキサイド、ビス－（２，６－ジクロロベンゾ
イル）－４－プロピルフェニルフォスフィンオキサイド、ビス－（２，６－ジクロロベン
ゾイル）－１－ナフチルフォスフィンオキサイド、ビス－（２，６－ジメトキシベンゾイ
ル）フェニルフォスフィンオキサイド、ビス－（２，６－ジメトキシベンゾイル）－２，
４，４－トリメチルペンチルフォスフィンオキサイド、ビス－（２，６－ジメトキシベン
ゾイル）－２，５－ジメチルフェニルフォスフィンオキサイド、ビス－（２，４，６－ト
リメチルベンゾイル）フェニルフォスフィンオキサイドおよび（２，５，６－トリメチル
ベンゾイル）－２，４，４－トリメチルペンチルフォスフィンオキサイドなどが挙げられ
る。これら（ビス）アシルフォスフィンオキサイド類の光重合開始剤は、単独もしくは各
種アミン類、アルデヒド類、メルカプタン類およびスルフィン酸塩等の還元剤と併用する
こともできる。これらは、上記可視光線の光重合開始剤とも好適に併用することができる
。
【０１２８】
　上記重合開始剤または光重合開始剤は単独でまたは２種以上を適宜組み合わせて用いる
ことができ、配合量は、上記接着材料１００重量部に対して、通常０．０１～２０重量部
、好ましくは０．１～５重量部の範囲で使用される。
【０１２９】
　［フィラー］
　本発明の接着材料に含まれる本発明の化合物（１）以外の成分の別の一例としては、フ
ィラーを挙げることができる。
【０１３０】
　フィラーは、接着材分野で用いられる一般的なフィラーを使用することができる。フィ
ラーは、通常、有機フィラーと無機フィラーに大別される。
　有機フィラーとしては、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
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橋型ポリメタクリル酸エチル、エチレン－酢酸ビニル共重合体およびスチレン－ブタジエ
ン共重合体などの微粉末が挙げられる。
【０１３１】
　無機フィラーとしては、例えば、各種ガラス類（二酸化珪素を主成分とし、必要に応じ
、重金属、ホウ素およびアルミニウム等の酸化物を含有する）、各種セラミック類、珪藻
土、カオリン、粘土鉱物（モンモリロナイト等）、活性白土、合成ゼオライト、マイカ、
フッ化カルシウム、フッ化イッテルビウム、リン酸カルシウム、硫酸バリウム、二酸化ジ
ルコニウム、二酸化チタン、ヒドロキシアパタイト等の微粉末が挙げられる。このような
無機フィラーの具体例としては、Ｘ線造影剤として用いられるものが好ましい。Ｘ線造影
剤としては、例えば、バリウムボロシリケートガラス（キンブルレイソーブＴ３０００、
ショット８２３５、ショットＧＭ２７８８４およびショットＧＭ３９９２３など）、スト
ロンチウムボロアルミノシリケートガラス（レイソーブＴ４０００、ショットＧ０１８－
０９３およびショットＧＭ３２０８７など）、ランタンガラス（ショットＧＭ３１６８４
など）、フルオロアルミノシリケートガラス（ショットＧ０１８－０９１およびショット
Ｇ０１８－１１７など）、ジルコニウムおよび／またはセシウム含有のボロアルミノシリ
ケートガラス（ショットＧ０１８－３０７、Ｇ０１８－３０８およびＧ０１８－３１０な
ど）が挙げられる。
【０１３２】
　また、これら無機フィラーに重合性モノマーを予め添加し、ペースト状にした後、重合
硬化させ、粉砕して得られる有機無機複合フィラーを用いても差し支えない。
　粒径が０．１μｍ以下のミクロフィラーが配合された接着材料は、例えば歯科用コンポ
ジットレジンに好適な態様の一つである。かかる粒径の小さなフィラーの材質としては、
シリカ（例えば、商品名アエロジル）、アルミナ、ジルコニア、チタニアなどが好ましい
。このような粒径の小さい無機フィラーの配合は、コンポジットレジンの硬化物の研磨滑
沢性を得る上で有利である。
【０１３３】
　これらのフィラーに対しては、目的に応じて、シランカップリング剤などにより表面処
理が施される場合がある。かかる表面処理剤としては、公知のシランカップリング剤、例
えば、γ－メタクリルオキシアルキルトリメトキシシラン（メタクリルオキシ基とケイ素
原子との間の炭素数：３～１２）、γ－メタクリルオキシアルキルトリエトキシシラン（
メタクリルオキシ基と珪素原子との間の炭素数：３～１２）、ビニルトリメトキシシラン
、ビニルエトキシシランおよびビニルトリアセトキシシラン等の有機珪素化合物が使用さ
れる。表面処理剤の濃度は、フィラー１００重量部に対して、通常０．１～２０重量部、
好ましくは１～１０重量部の範囲で使用される。
【０１３４】
　これらのフィラーは接着材料の用途に応じて、適宜添加することができる。これらフィ
ラーを使用する場合は、これらのフィラーは１種単独でまたは２種類以上を組み合わせて
適宜用いられる。フィラーの配合量の好ましい範囲は、用途によって異なる。例えば、接
着材料のひとつである歯科用ボンディング材用途の場合には、その稠度を調整するために
、歯科材料１００重量部中に、０．１～５重量部程度含有されることがある。また、別の
例として、歯科用接着剤のひとつである歯科用接着セメントの場合には、機械的強度の向
上と稠度の調整のために、歯科材料１００重量部中に、３０～７０重量部程度含有される
ことがある。また、別の例として、歯科用接着剤のひとつである歯科用接着性コンポジッ
トレジンの場合には、機械的強度の向上と稠度の調整のために、歯科材料１００重量部中
に、５０～９０重量部程度含有されることがある。
【０１３５】
　［その他の成分］
　本発明の接着材料は、上述の本発明の化合物（１）、本発明の化合物（１）以外の重合
可能なモノマー（例えば、本発明の化合物（１）以外の（メタ）アクリレート基含有モノ
マー、エポキシ基を有するモノマー）、重合開始剤、およびフィラー以外の成分を、目的
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に応じて適宜含んでもよい。例えば、保存安定性を向上させるために既に上述した重合禁
止剤を含んでもよい。また、色調を調整するために、公知の顔料、染料等の色素を含みう
る。さらに、硬化物の強度を向上させるために、公知のファイバー等の補強材を含んでも
よい。その他、必要に応じて、アセトン、エタノール、水、酢酸エチル、トルエン等の溶
媒も含んでもよい。
【０１３６】
　［各成分の比率］
　本発明の化合物（１）の接着材料への配合量は特に制限されないが、例えば０．１～９
９％の範囲である。好ましい配合量は、その接着材料の用途によって異なる場合もあるが
、例えば重合性モノマー成分（本発明の化合物（１）と化合物（１）以外の重合可能なモ
ノマー（例えば、本発明の化合物（１）以外の（メタ）アクリレート基含有モノマー、エ
ポキシ基を有するモノマー）中に１～６０重量％配合される。特に、歯科材料の用途が、
ボンディング材、接着レジンセメント、充填用接着コンポジットレジン、歯牙裂溝封鎖材
である場合、本発明の化合物（１）の配合量は、重合性モノマー成分中１～５０重量％で
あることが好ましく、３～３０重量％であることがより好ましい。
【０１３７】
　［復帰突然変異試験］
　本発明の歯科材料は、復帰突然変異試験において陰性を示すものであることが望ましい
。復帰突然変異試験（Ａｍｅｓ試験）の試験方法は、上述の復帰突然変異試験の方法にお
いて、本発明の組成物を本発明の歯科材料に置き換えて、同様の手順で行う。
【０１３８】
　［ＮＲＵ法による細胞毒性試験］
　本発明の歯科材料は、Ｂａｌｂ／３Ｔ３細胞を用いるＮＲＵ法による細胞毒性試験にお
いて、相対細胞生存率が一定の範囲内であってもよい。該細胞毒性試験は、上述のＮＲＵ
法による細胞毒性試験において、本発明の組成物を本発明の歯科材料に置き換えて、同様
の手順で行う。また、被験材料に含まれる被験物質（歯科材料に含まれる化合物（１））
の試験液中の濃度、歯科材料の相対細胞増殖率（％）は、上述の本発明の組成物の場合に
おけるものと同様であってよい。
【０１３９】
　［ＷＳＴ法による細胞毒性試験］
　本発明の歯科材料は、Ｂａｌｂ／３Ｔ３細胞を用いるＷＳＴ法による細胞毒性試験にお
いて、相対細胞増殖率が一定の範囲内であってもよい。該細胞毒性試験は、上述のＷＳＴ
法による細胞毒性試験において、本発明の組成物を本発明の歯科材料に置き換えて、同様
の手順で行う。また、被験材料に含まれる被験物質（歯科材料に含まれる化合物（１））
の試験液中の濃度、歯科材料の相対細胞増殖率（％）は、上述の本発明の組成物の場合に
おけるものと同様であってよい。
【０１４０】
　［接着材料の製造方法］
　上述の本発明の化合物（１）、本発明の化合物（１）以外の重合可能なモノマー（例え
ば、本発明の化合物（１）以外の（メタ）アクリレート基含有モノマー、エポキシ基を有
するモノマー）、重合開始剤、フィラー、その他の成分等を混和し、本発明の接着材料を
製造する方法については、公知の方法であれば特に制限を受けない。
【０１４１】
　［硬化物］
　本発明の接着材料は、前述の重合開始剤の重合方式にあわせ適切な条件で硬化すること
ができる。例えば、可視光照射による光重合開始剤を含有している本発明の接着材料の場
合は、該接着材料を所定の形状に加工したのち、公知の光照射装置を用いて所定の時間可
視光を照射することにより、所望の硬化物を得ることができる。照射強度、照射強度等の
条件は、接着材料の硬化性に合わせて適切に変更することができる。また、可視光をはじ
めとした、光照射により硬化した硬化物を、さらに適切な条件で熱処理をすることにより
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、硬化物の機械的物性を向上させることもできる。また、別の例として、加熱による重合
開始剤を含有している本発明の歯科材料の場合は、該歯科材料を所定の形状に加工したの
ち、適切な温度及び時間加熱することにより、所望の硬化物を得ることができる。
　以上のようにして得られる上述の本発明の接着材料の硬化物は、種々の用途、例えば歯
科治療用途に用いられることもある。
【０１４２】
　［用途］
　本発明における接着材料は、接着性を要求される用途、例えば同種もしくは異種のフィ
ルム同士の接着、または同種もしくは異種の構造体同士接着に用いることができる。また
は、ある材料の表面をコーティングする用途に用いることができる。さらに、他の接着材
料と組み合わせて、被接着体に対するプライマーとして用いることができる。
【０１４３】
　被接着体としては、本発明のリン含有基を有する化合物（１）が接着性に関する効果を
示すものであれば制限されないが、リン酸基が強く相互作用することが期待される金属材
料、セラミック材料、および（メタ）アクリロイル基との共重合が期待される（メタ）ア
クリレート系材料等を好適な例として挙げることができる。
【０１４４】
　本発明の接着材料は、歯科材料として用いることもできる。例えば、歯列矯正用接着材
、ボンディング材、接着レジンセメント、充填用接着コンポジットレジン、歯牙裂溝封鎖
材およびレジン添加型グラスアイオノマーセメント等を挙げることができる。
【０１４５】
　本発明の化合物（１）が、特に接着材料用途に好適である詳細な理由は不明であるが、
本発明の化合物（１）は、上記説明のように分子中にリン酸基と（メタ）アクリロイル基
の両方の基を含有しており、酸性基であるリン酸に由来する金属表面エッチング能力、金
属表面へのリン酸基を介した相互作用、および（メタ）アクリロイル基を介したレジンマ
トリックスへの結合の３つの機能を併せ持っていると推察される。また、本発明における
リン含有化合物（１）は分子中にカーバメート構造を有している。カーバメート構造はい
わゆるウレタンポリマー中おいて、その凝集作用によりウレタンポリマーに高い機械物性
を与える効果を示すことで知られているが、本発明においても、本発明の化合物（１）が
分子中に含有するカーバメート構造が、本発明における接着材料の硬化後の強度に好まし
い影響を与えている可能性がある。
【０１４６】
　［使用方法］
　本発明の接着材料の使用方法は、接着材料の使用法として一般に知られているものであ
れば、特に制限されない。例えば、本発明の接着材料を例えば歯科用ボンディング材とし
て使用する場合は、口腔内の窩洞に該接着材料を塗付したのち、必要に応じて乾燥し、ま
た必要に応じて公知の光照射装置を用いて光硬化させたのち、充填用コンポジットレジン
を充填する。
【０１４７】
　また、例えば、本発明の接着材料を歯科用接着レジンセメントとして使用する場合は、
補綴物に対して、必要に応じて歯面および補綴物非接着面をプライマー処理したのち、本
発明の接着材料を塗付し、口腔内の所定の場所に補綴物を圧着させる。
【０１４８】
　また、例えば、本発明の接着材料を歯質用のプライマーとして使用する場合は、口腔内
の窩洞に該接着材料を塗付したのち、必要に応じて乾燥し、また必要に応じて公知の光照
射装置を用いて光硬化させたのち、接着セメントを塗付してある補綴物を窩洞に対して圧
着する。
【０１４９】
　また、例えば、本発明の接着材料を充填用接着コンポジットレジンとして使用する場合
は、口腔内の窩洞に該歯科材料を直接充填したのち、公知の光照射装置を用いて光硬化さ
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せることにより、目的を達成できる。
【０１５０】
　［キット］
　本発明のキットは上記接着材料を含む。本発明のキットは、上記接着材料の各成分を１
剤として充填したキット、重合形式、および保存安定性等を勘案して、上記歯科材料の各
成分を２剤以上に分けて充填した複数の剤からなるキットなどが挙げられる。なお、本発
明のキットには、本発明の接着材料以外の、同時に使用する他の接着材料が含まれていて
もよい。かかるキットは、例えば、歯科用途をはじめとする種々の用途に用いられる。
【実施例】
【０１５１】
　以下、本発明を実施例によりさらに具体的に説明するが、本発明は以下の実施例に限定
されるものではない。
　［製造例１］
　撹拌羽根、温度計および還流管を備えた５００ミリリットル四つ口フラスコ内に、グリ
セリン(シグマアルドリッチ社製)１００ｇ（１．０９ｍｏｌ、ＯＨ基モル数３．２７ｍｏ
ｌ）とジブチル錫ジラウレート（和光純薬工業株式会社製）０．４３ｇ（反応全基質重量
に対して１０００ｐｐｍ）および２，６－ｔ－ブチルー４－メチルフェノール（和光純薬
工業株式会社製）を０．２２ｇ（反応全基質重量に対して５００ｐｐｍ）を添加し、５５
℃に昇温した。続いて、２-メタクリロイルオキシエチルイソシアネート（昭和電工株式
会社製、カレンズＭＯＩ（登録商標））３３７ｇ（２．１７ｍｏｌ、用いたグリセリンの
ＯＨ基モル数に対して２／３当量）を３０分かけて滴下した。８０～８５℃となるように
温度を保ち、４時間反応を行った。赤外吸収スペクトルＩＲ（パーキンエルマー社製，Ｓ
ｐｅｃｔｒｕｍ　Ｔｗｏ）を測定したところ、２２６７ｃｍ-1のイソシアネート由来の振
動が消失したことを確認した。生成物の一部を採取し、ＪＩＳ　Ｋ　００７０に従い水酸
基価を測定したところ、１３８ｍｇＫＯＨ／ｇであった。反応生成物の液体クロマトグラ
フィー質量分析（ＬＣ－ＭＳ分析）（日本Ｗａｔｅｒｓ株式会社製、ＡＣＱＵＩＴＹ　Ｕ
ＰＬＣ　ＢＥＨ　Ｃ１８１．７μｍ（２．１ｍｍｘ１０ｍｍ）／ＡＣＱＵＩＴＹ　ＵＰＬ
Ｃ　Ｈ－Ｃｌａｓｓ－ＳＱ　Ｄｅｔｅｃｔｏｒ　２）を行ったところ、化合物１の分子量
４０２と合致する質量[Ｍ－Ｈ]+：４０３が検出された。反応器から排出することにより
、下記化合物１を含む生成物４１７ｇが得られた。
【０１５２】
【化２７】

【０１５３】
　引き続き、撹拌羽根、温度計および還流管を備えた３００ミリリットル四つ口フラスコ
内に、化合物１を含む反応生成物を１５２ｇ（水酸基価１３８ｍｇＫＯＨ／ｇ、ＯＨ基モ
ル数０．３７４ｍｏｌ）、超脱水塩化メチレン（和光純薬工業株式会社製）４５０ｍＬお
よび２，６－ｔ－ブチルー４－メチルフェノール０．０９３ｇ（反応全基質重量に対して
５００ｐｐｍ）を添加した。続いて、五酸化二リン（東京化成工業株式会社製）３４．１
ｇ（０．２４０　ｍｏｌ，Ｐ当量０．４８０ｍｏｌ）を３回に分けて分割装入を行った。
室温～３０℃となるように反応温度を保ち、６時間反応を行った。その後、水１５０ｍＬ
をゆっくりと装置に加え入れ、室温に保持したままで未反応の五酸化二リンを完全に失活
させた。有機層を抽出し、揮発成分を留去した。反応器から排出することにより、下記化
合物２－１および２－２の構造式を有するリン酸エステル含有ウレタンメタクリル化合物
を含む生成物１５０ｇが得られた。反応生成物のＬＣ－ＭＳ分析を行ったところ、下記化
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合物２－１の分子量４８２および化合物２－２の分子量８６６に対応すると推定される質
量[Ｍ－Ｈ]+：４８３、８６７が主生成物として検出された。
【０１５４】
【化２８】

【０１５５】
　［製造例２］
　製造例１に記載のグリセリンに代わり、ジグリセリン（ナカライテスク株式会社製）を
用いて製造例１と同様の合成操作を行うことで、下記化合物３の構造式を有する化合物３
、次いで下記化合物４の構造式を有するリン酸エステル含有化合物４を含む生成物を得た
。
【０１５６】
【化２９】

【０１５７】
　［製造例３］
　製造例１に記載の２―メタクリロイルオキシエチルイソシアネート カレンズＭＯＩ（
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登録商標）に代わり、分子内にエチレングリコールユニットを導入したカレンズＭＯＩ－
ＥＧ（登録商標）（昭和電工株式会社製）を用いて製造例１と同様の合成操作を行うこと
で、下記化合物５の構造式を有する化合物５、次いで下記化合物６の構造式を有するリン
酸エステル含有化合物６を含む生成物を得た。
【０１５８】
【化３０】

【０１５９】
【表１】

【０１６０】
　［実施例１］
　製造例１で得られた化合物２を０．８０ｇ（１．７ｍｍｏｌ）とＵＤＭＡ（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）
を２．５ｇ（５．３ｍｍｏｌ）、ＴＥＧＤＭＡ (トリエチレングリコールジメタクリレー
ト：新中村化学工業株式会社製ＮＫエステル３Ｇ) ０．７４ｇ（２．６ｍｍｏｌ）を容器
に入れ、均一になるまで５０ ℃で撹拌して重合性モノマー組成物を得た。次いで、上記
重合性モノマー組成物１００重量部に対して、ＴＰＯ（２，４，６－トリメチルベンゾイ
ル-ジフェニル-フォスフィンオキサイド：ＩＲＧＡＣＵＲＥ　ＴＰＯ、ＢＡＳＦ社製）０
．５重量部を添加、混合し、均一なペーストの歯科材料として用いる組成物を得た。なお
、実施例１の組成物は、例えば、レジンとしての性能を評価するのに適した組成の一例で
ある。
【０１６１】
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　［曲げ強度試験方法］
　上記で調製した組成物を２×２×２５ｍｍのＳＵＳ製金型に充填し、カバーフィルムで
上から挟んだ後、歯科用可視光線照射装置（αライトＶ、株式会社モリタ東京製作所製）
で片面につき３分間、両面から合計６分間照射して、組成物を硬化させた。硬化物を３７
℃の脱イオン水中で２４時間保存した後、汎用試験機（精密万能材料試験機２１０Ｘ、株
式会社ＩＮＴＥＳＣＯ製）を用いて支点間距離２０ｍｍ、クロスヘッド速度１．０ｍｍ／
分で３点曲げ試験を実施した。該歯科材料として用いる組成物の硬化物の曲げ試験の結果
を表２に示す。
【０１６２】
　［接着強度試験方法］
　抜去した後冷凍保存した牛下顎前歯を注水下解凍し、歯根切断、抜髄処理した。これを
直径２５ｍｍ、深さ２５ｍｍのプラスチック製円筒容器に設置し、アクリル樹脂中に包埋
した。この表面を＃１２０、＃４００のエメリーペーパーを用いて湿式研磨し、唇面と平
行になるようにエナメル質を削り出した。
【０１６３】
　次に、この平面に圧縮空気を約１秒間吹き付けて乾燥した後、エナメル質の平面に作成
した組成物を塗布し、弱ブローの圧縮空気を吹き付けた。この表面に可視光照射装置（Ｔ
ｒａｎｓｌｕｘ　２Ｗａｖｅ、ヘレウスクルツァー社製）を用いて２０秒光照射した。更
にこの上に直径２．３８ｍｍのプラスチック製モールド（ＵＬＴＲＡＤＥＮＴ社製）を設
置し、歯科用コンポジットレジン（Ｖｅｎｕｓ　Ｄｉａｍｏｎｄ、ヘレウスクルツァー社
製）を充填し、可視光照射装置を用いて２０秒光照射し、硬化させた。その後、モールド
を除去し、接着試料を作成した。試料を３７℃温水中２４時間保管した後、汎用試験機（
精密万能材料試験機２１０Ｘ、株式会社ＩＮＴＥＳＣＯ製）を用いて、牛歯のエナメル質
に平行、かつ表面に接して１．０ｍｍ／分のクロスヘッド速度で剪断負荷を掛け、牛歯表
面に柱状に形成させた組成物が表面から分離する時の剪断負荷から、剪断接着強度を求め
た。
　該歯科材料用組成物の剪断試験の結果を表２に示す。
【０１６４】
　［実施例２、３］
　化合物２の代わりに、製造例２，３で得られたリン酸エステル基含有メタクリル化合物
を用いたこと以外は、実施例１と同様の操作を行い、重合性モノマー組成物の調製、およ
び歯科材料として用いる組成物の調製を行った。ついで実施例１と同様の試験を行い、曲
げ強度および剪断試験の結果を得た。結果を表２に示す。
【０１６５】
　［比較例１］
　化合物２の代わりに、ＭＤＰ（リン酸二水素１０－メタクリロイルオキシデシル）を用
いたこと以外は、実施例１と同様の操作を行い、重合性モノマー組成物の調製、および歯
科材料として用いる組成物の調製を行った。ついで実施例１と同様の試験を行い、曲げ強
度および剪断試験の結果を得た。結果を表２に示す。
【０１６６】
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【表２】

【０１６７】
　表２中の結果より、本発明のリン含有化合物は、従来の接着性モノマーと比較して、そ
の配合組成物の接着力が高いことがわかる。すなわち、本発明のリン含有化合物を使用す
ることにより、接着力の高い接着材料を提供することができる。
【０１６８】
　［実施例４］
　製造例１で得られた化合物２を０．４８ｇ（８．０重量部）とＵＤＭＡ（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）を
１．２ｇ（２０重量部）、ＴＥＧＤＭＡ（トリエチルグリコールジメタクリレート：新中
村化学工業株式会社製ＮＫエステル３Ｇ）０．６ｇ（１０重量部）、および４－ＭＥＴＡ
（４－メタクリロオキシエチルトリメリット酸無水物：和光純薬工業株式会社製）０．１
２ｇ（２．０重量部）と、ＣＱ（カンファーキノン：和光純薬工業株式会社製）０．０１
２ｇ（０．２重量部）、および４－（ジメチルアミノ）安息香酸２－ブトキシエチル（東
京化成工業株式会社製）０．０２４ｇ（０．４重量部）とを容器に入れ、均一になるまで
５０℃で撹拌して混合物を得た。この混合物に、バリウムアウミニウムボロシリケートガ
ラスフィラー（ＧＭ２７８８４、粒径１．５μｍ、１．６％シラン処理品、ＮＥＣ　ＳＣ
ＨＯＴＴコンポーネンツ株式会社製）３．６ｇ（５９重量部）を添加、混合し、均一なペ
ーストの歯科材料として用いる組成物を得た。実施例４の組成物は、例えば、レジンとし
ての性能を評価するのに適した組成の一例である。牛歯象牙質を使用し、圧縮空気を吹き
付けた象牙質の平面にプラスチック製モールドを設置し、組成物を２回に分けて充填し、
歯科用コンポジットレジン（Ｖｅｎｕｓ　Ｄｉａｍｏｎｄ）を使用しなかったこと以外は
、実施例１と同様の試験を行い、曲げ試験及び剪断試験の結果を得た。結果を表３に示す
。
【０１６９】
　［比較例２］
　化合物２の代わりに、ＭＤＰ（リン酸二水素１０－メタクリロイルオキシデシル）を用
いたこと以外は、実施例４と同様の操作を行い、歯科材料として用いる組成物の調製を行
った。次いで実施例４と同様の試験を行い、曲げ試験および剪断試験の結果を得た。結果
を表３に示す。
【０１７０】
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【表３】

【０１７１】
　［実施例５］
　製造例１で得られた化合物２を１．０ｇ（４．７重量部）とＢｉｓ－ＧＭＡ（ビスフェ
ノールＡジグリシジルメタクリレート：新中村化学工業株式会社製）６．０ｇ（２８重量
部）、およびＨＥＭＡ（三菱レイヨン株式会社製、アクリエステルＨＯ（登録商標））６
．０ｇ（２８重量部）と、ＴＰＯ（２，４，６－トリメチルベンゾイル-ジフェニル-フォ
スフィンオキサイド：ＩＲＧＡＣＵＲＥ　ＴＰＯ、ＢＡＳＦ社製）０．０２０ｇ（０．９
４重量部）、ＣＱ（カンファーキノン：和光純薬工業株式会社製）０．４０ｇ（１．９重
量部）、エチル４－（ジメチルアミノ）ベンゾエート（和光純薬工業株式会社製）０．２
０ｇ（０．９４重量部）、ｐ－トリルジエタノールアミン（東京化成工業株式会社製）０
．２０ｇ（０．９４重量部）、ＢＨＴ（ジブチルヒドロキシトルエン：和光純薬工業株式
会社製）３．０ｇ（１４重量部）、エタノール（超脱水：和光純薬工業株式会社製）３．
０ｇ（１４重量部）、および蒸留水３．０ｇ（１４重量部）とを容器に入れ、均一になる
まで５０℃で撹拌して混合物を得た。この混合物に、バリウムアルミニウムボロシリケー
トガラスフィラー（ＧＭ２７８８４、粒径１．５μｍ、１．６％シラン処理剤、ＮＥＣ　
ＳＣＨＯＴＴコンポーネンツ株式会社製）１．２ｇ（５．７重量部）を添加、混合し、均
一な液状の歯科材料として用いる組成物を得た。実施例５の組成物は、例えば、レジンと
しての性能を評価するのに適した組成の一例である。牛歯象牙質を使用し、組成物を塗布
後に弱ブローの圧縮空気を吹き付けて溶媒を除去したこと以外は、実施例１と同様の試験
を行い、剪断試験の結果を得た。結果を表４に示す。
【０１７２】
　［比較例３］
　化合物２の代わりに、ＭＤＰ（リン酸二水素１０－メタクリロイルオキシデシル）を用
いたこと以外は、実施例５と同様の操作を行い、歯科材料として用いる組成物の調製を行
った。次いで実施例５と同様の操作を行い、剪断試験の結果を得た。結果を表４に示す。
【０１７３】

【表４】

【０１７４】
　表３及び表４中の結果より、本発明のリン酸エステル基含有メタクリル化合物は、従来
のリン酸エステル基含有メタクリル化合物と比較して、その配合組成物の歯質への接着力
が高いことが確認された。
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