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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　（Ａ）１分子当たり少なくとも２つのエチレン性不飽和基を有する少なくとも２つの異
なる種類のオルガノポリシロキサンＡ１およびＡ２と、
（Ｂ）１分子当たり少なくとも３つのＳｉＨ基を有するオルガノ水素ポリシロキサンと、
（Ｄ）ＡとＢとの反応を促進する触媒と、
（Ｆ）充填剤と、
（Ｈ）１分子当たり少なくとも２つのアルケニル基を有する、少なくとも１つのシランと
、
を含む硬化性材料であって、
Ａ１およびＡ２が異なる粘度を有し、ＩＳＯ４８２３による硬化性材料の稠度が＞３５ｍ
ｍである、硬化性材料。
【請求項２】
　Ａ１およびＡ２が異なる粘度を有し、ＨａａｋｅＲｏｔｏｖｉｓｃｏ ＲＶ２０（スピ
ンドルＭＶ、計量カップＮＶ）を用いて２３℃で測定した場合に、一方の粘度が、同じ種
類の粘度測定における他方の粘度の少なくとも２倍高い、請求項１に記載の材料。
【請求項３】
　Ａ１は１０～７０００ｍＰａの粘度を有し、Ａ２は５００～４５０００ｍＰａの粘度を
有する、請求項１または２に記載の材料。
【請求項４】
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　（Ａ）１分子当たり少なくとも２つのエチレン性不飽和基を有する、少なくとも２つの
異なる種類のオルガノポリシロキサンＡ１およびＡ２と、
（Ｂ）１分子当たり少なくとも３つのＳｉＨ基を有するオルガノ水素ポリシロキサンと、
（Ｄ）ＡとＢとの反応を促進する触媒と、
（Ｆ）充填剤と、
（Ｈ）１分子当たり少なくとも２つのアルケニル基を有する少なくとも１つのシランと、
を含む硬化性材料の使用であって、
Ａ１およびＡ２が異なる粘度を有し、かつＩＳＯ４８２３による硬化性材料の稠度が＞３
５ｍｍである、歯科用途における印象材を製造するための硬化性材料の使用。
【請求項５】
　前記材料が、成分（Ｈ）として以下の式ＩＩ：
Ｓｉ（Ｒ1）n（Ｒ2）4-n （ＩＩ）
（Ｒ1は、ＳｉＨ基との付加反応を受けることができる、炭素原子２～１２個を有する直
鎖状、分枝鎖または環状一価エチレン性不飽和置換基であり、Ｒ2は、ＳｉＨ基との付加
反応を受けることができる、またはかかる反応に不利な影響を及ぼす基を含まない、炭素
原子１～１２個を有する一価ラジカルであり、ｎは２、３または４である）のシラン、ま
たは
一般式ＩＩＩ：
（Ｒ1）m（Ｒ2）3-mＳｉ－Ａ－Ｓｉ－（Ｒ1）n（Ｒ2）3-n （ＩＩＩ）
（式中、Ｒ1およびＲ2およびｎは互いに独立して、上記で定義されるとおりであり、ａは
、窒素または酸素原子を含有することができる、炭素原子１～１００００個を有する二価
直鎖状または分枝鎖または脂環式、複素環式、芳香族またはヘテロ芳香族基であり、ｍは
２または３である）のシラン化合物、または
成分（Ｈ）として以下の式ＩＩＩ：
（Ｒ1）m（Ｒ2）3-mＳｉ－Ａ－Ｓｉ－（Ｒ1）n（Ｒ2）3-n （ＩＩＩ）
（式中、Ｒ1およびＲ2およびｎは互いに独立して、上記で定義されるとおりであり、ａは
、窒素または酸素原子を含有することができる、炭素原子１～１００００個を有する二価
直鎖状または分枝鎖または脂環式、複素環式、芳香族またはヘテロ芳香族基であり、ｍは
２または３である）のデンドリマー、
を含む、請求項１～４のいずれか一項に記載の材料。
【請求項６】
　前記材料が、ベースペースト状およびそれから物理的に分離された触媒ペースト状で存
在し、成分（Ｂ）全体が前記ベースペースト中に存在し、成分（Ｄ）全体が前記触媒ペー
スト中に存在し、残りの成分が任意に２つのペースト中に分配される、請求項１～５のい
ずれか一項に記載の材料。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、シランベースの架橋剤と、異なるオルガノポリシロキサンの混合物と、を含
有する硬化性シリコーン組成物に関する。その組成物は、歯科用途において硬化性印象材
として、特にウォッシュ印象材（ｗａｓｈ　ｉｍｐｒｅｓｓｉｏｎ　ｍａｔｅｒｉａｌ）
として特に適している。
【背景技術】
【０００２】
　歯科用材料の場合には、様々な指示に対して高い引裂き強度を有する材料が非常に求め
られている。硬化製品の高い引裂き強度は重要な役割を果たし、歯科用途に対してほぼす
べての種類の硬化性材料において望まれているが、硬化材料の硬度および未硬化前駆物質
の粘度に関して違いがある。
【０００３】
　咬合記録、一時的および永久的な充填材料、歯冠材およびブリッジ材料ならびにセメン
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トおよびエナメルの材料は、高い引裂き強度、高い硬度および前駆材料のかなり高い粘度
が望ましい材料の例として挙げられる。最終硬度は上記の使用のすべてにおいて重要な役
割を果たし、例えば、それは印象材の寸法安定性、切断性（ｃｕｔｔａｂｉｌｉｔｙ）お
よび可鋳性を決定する。
【０００４】
　しかしながら、確実に口腔硬組織および軟部組織を正確に再現して、続いて歯冠、ブリ
ッジ、義歯および他の口腔補綴物の作製を補助し、それを可能にする印象材に関しては、
状況が異なる。一般に、歯科学の上記の分野の１つまたは複数での使用のために設計され
る材料は、口腔補綴作業のプレパレーション（ｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎ）において細かい
再現性を可能にするために、口腔硬組織および軟部組織の細部の構造的再現を最善にしな
ければならない。
【０００５】
　咬合記録、一時的および永久的充填材料、歯冠およびブリッジ材料ならびにセメントお
よびエナメルの分野における硬化性材料の使用、および確実に口腔硬組織および軟部組織
を正確に再現するための印象材の分野における硬化性材料の使用と関係する環境が異なる
ため、前駆物質ならびに硬化材料に対する要求条件は異なる。
【０００６】
　歯科印象材としてポリオルガノシロキサンを使用する場合、多くの困難が生じている。
まず第一に、引裂き強度が低い傾向がある。印象を効果的に採得するためには、精密な細
部を保存するために、特に薄い縁領域で引き裂くことなく、印象材を歯列から容易に除去
できることが必要である。従来から、様々な種類の充填剤が、引裂き強度を向上させるた
めに添加されてきた。かかる添加によって、いくらかの改善は得られたが、かかる改善は
、粘度の増大に関しては不十分であることが判明している。
【０００７】
　従来の大部分の２成分親水性シリコーンの流動学的挙動のために、かかる化合物におい
て高い降伏応力が認められる。材料を放出するための低い力を提供するために、それらを
使用する前に２つの成分を混合するための大きな静的ミキサーを使用しなければならない
。しかしながら、材料の多くが大きなミキサーに残る場合が多いため、これによって高い
割合で無駄が生じる。したがって、ペーストをカートリッジから除去するために必要とさ
れる力を最小限に抑えるために、単一成分と混合物の両方の低い降伏応力を達成すること
が望まれる。
【０００８】
　従来のいわゆる低粘稠度配合物に関しては、プレパレーション（ｐｒｅｐａｒａｔｉｏ
ｎ）の精密な細部への印象材の流れが得られるように、高い応力をかけなければならない
。したがって、低粘度タイプの材料（「低粘稠度」）は、いわゆる「パテ／ウォッシュ（
ｐｕｔｔｙ／ｗａｓｈ）」技術または「二重混合（ｄｏｕｂｌｅ　ｍｉｘ）」技術におい
て高粘度タイプの材料と組み合わせて使用されることが多い。特に上記の「パテ／ウォッ
シュ」技術で採取されるインプリント（ｉｍｐｒｉｎｔ）の場合には、この材料がインプ
リントの最も精密な細部を保存することを担うため、引裂き強度はウォッシュ材にとって
重要である。しかしながら、従来技術に従って利用可能な多くのインプリント材料は、応
力下で、特に、口腔内のプレパレーションの難しい領域、例えばブリッジを含むプレパレ
ーションから硬化インプリントを除去する際に発生する応力下にて、裂ける傾向を示す。
このような裂ける傾向によって、インプリントの重要な細部が失われ、そのため、口腔補
綴作業の質が劣る。
【０００９】
　上述の問題を改善するために、従来技術では、ビニル基を有するＱＭ樹脂およびビニル
基を有するＶＱＭ樹脂の使用に傾注した。ＱおよびＭの文字は、その樹脂を構成する、四
官能および単官能モノマーを表す。一般に、かかるＱＭまたはＶＱＭ樹脂は、四官能シリ
コーンと、ビニル基含有単官能シリコーンとの反応の反応生成物として説明することがで
き、「官能価」という用語は、反応中にＳｉ－Ｏ－Ｓｉ－結合の形成が結果として生じる
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、官能基の数に関する。四官能要素と単官能要素の関係に応じて、反応生成物中のビニル
基の数は変動し、一般的に四官能要素の量が増加すると共に増加する。
【００１０】
　Ｈａｒｅは（特許文献１）および（特許文献２）において、Ｆｉｅｄｌｅｒは（特許文
献３）において、歯科用印象材の製造に使用される２成分重合性ポリオルガノシロキサン
組成物を記述している。記載の組成物は、ＨａｒｅおよびＦｉｅｄｌｅｒよれば、ビニル
含有量０．１６～０．２４ｍｍｏｌｅ／ｇを有する四官能ポリシロキサンを含有させるこ
とから得られる、向上した引裂き強度を示す。その組成物は、ＨａｒｅおよびＦｉｅｄｌ
ｅｒよれば、３分後に水との接触角５０度未満となる、ＨＬＢ８～１１を有する界面活性
剤も含有する。
【００１１】
　しかしながら、上記の調合物はいくつかの不利点を有する。上記の従来技術に記載の材
料の滴下（ｄｒｉｐｐｉｎｇ）稠度が低い場合が多く、それによって、上顎のインプリン
トを採得する際に問題が生じる。滴下稠度が低いことによって、硬化性材料が減少し、材
料の量が少なすぎる部位の細部が失われるか、または引裂き強度が不十分となり得る。
【００１２】
　従来技術に記載の調合物の他の不利点は、ポリオルガノシロキサンの量に対して少なく
とも２０重量％の量でＶＱＭ樹脂を使用することである。従来の調合物と比較して、硬化
性組成物中の多官能性要素がこのように高い量であることによって、多くの欠点が生じる
。引裂き強度は、かかる多官能性要素の導入により向上するが、多量の調合物の化学的性
質が固定化されるために、「注文通りの」組成物を製造する可能性が減る。しかしながら
、望ましい特性を有する硬化性印象材の注文製作（ｔａｉｌｏｒｉｎｇ）は、構成成分の
選択における最大の自由度を有し、これらの特性に影響を及ぼす、開発者の可能性に大き
く依存する。印象材中に大量に存在し得る充填材に依存する場合が多い、最終硬度および
流動学的挙動などの特性に影響を及ぼすには、これは特に重要である。
【００１３】
　低粘稠度および超低粘稠度材料の他の重要な態様は、滴下に関してのかかる材料の稠度
である。しばしば、低粘稠度または超低粘稠度材料は、プレパレーション部位から滴り落
ちる傾向を示し、その結果、材料が減少し、したがって印象材の細部が損なわれる。
【００１４】
　Ｚｅｃｈは（特許文献４）に、オレフィン性不飽和二重結合を保持するオルガノポリシ
ロキサンおよびシランデンドリマーを含有する硬化性歯科用印象材を記述している。Ｚｅ
ｃｈによれば、シランデンドリマーを使用することによって、上記の構成成分を含有する
硬化材料の硬度が増加する。Ｚｅｃｈにより記述される調合物は、例えば、Ｚｅｃｈによ
り記述される、比較的脆い材料を与える高いショアＤの調合物での咬合記録として有用で
あり、例えば、高いショアＤ硬度を有する咬合記録として有用である。しかしながら、記
載の材料の弾性は、最大伸び率が５０％未満であることから、印象材で使用するには不十
分である。
【００１５】
　Ｚｅｃｈは（特許文献５）に、オレフィン性不飽和二重結合を保持するオルガノポリシ
ロキサンを含有する硬化性歯科用印象材を記述している。この文献には、２つの異なる粘
度を有するオルガノポリシロキサンの混合物の使用が記載されている。しかしながら、開
示されている材料は、ＩＳＯ４８２３による３５ｍｍ以下の稠度を示す。
【００１６】
　従来技術から知られている調合物には上記の欠陥があるために、これらの欠陥を克服す
る、硬化性オルガノポリシロキサン含有調合物が大変求められている。
【００１７】
【特許文献１】米国特許第５，６６１，２２２号明細書
【特許文献２】米国特許第５，９５５，５１３号明細書
【特許文献３】米国特許第５，８３０，９５１号明細書
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【特許文献４】米国特許第６，３３５，４１３号明細書
【特許文献５】国際公開第０２／０７８６４７号パンフレット
【特許文献６】米国特許第４，０３５，４５３号明細書
【特許文献７】米国特許第３，７１５，３３４号明細書
【特許文献８】米国特許第３，７７５，３５２号明細書
【特許文献９】米国特許第３，８１４，７３０号明細書
【特許文献１０】米国特許第３，９３３，８８０号明細書
【特許文献１１】ＤＥ　４３　０６　９９７　Ａ号明細書
【特許文献１２】国際公開第８７／０３００１号パンフレット
【特許文献１３】ＥＰ－Ｂ－０　２３１　４２０号明細書
【特許文献１４】ＥＰ－Ｂ－０　４８０　２３８号明細書
【特許文献１５】国際公開第９６／０８２３０号パンフレット
【特許文献１６】ＥＰ－Ｂ－０　２６８　３４７号明細書
【特許文献１７】ＤＥ－Ａ－１９６　０３　２４２号明細書
【特許文献１８】ＤＥ－Ａ－１９５　１７　８３８号明細書
【特許文献１９】ＥＰ－Ａ－０　７４３　３１３号明細書
【特許文献２０】米国特許第３，６６１，７４４号明細書
【特許文献２１】ＥＰ－Ａ－０　１８８　８８０号明細書
【特許文献２２】米国特許第６，３３５，４１３　Ｂ１号明細書
【非特許文献１】Ｗ．Ｎｏｌｌ、Ｃｈｅｍｉｅ　ｕｎｄ　Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｅ　ｄｅ
ｒ　Ｓｉｌｉｋｏｎｅ、Ｖｅｒｌａｇ　Ｃｈｅｍｉｅ　Ｗｅｉｎｈｅｉｍ　２．ｅｄｉｔ
ｉｏｎ　１９６４、ｐ．１６２－２０６
【非特許文献２】Ｊ．Ｂｕｒｇｈａｒｄｔ、Ｃｈｅｍｉｅ　ｕｎｄ　Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇ
ｉｅ　ｄｅｒ　Ｐｏｌｙｓｉｌｏｘａｎｅ、「Ｓｉｌｉｋｏｎｅ，Ｃｈｅｍｉｅ　ｕｎｄ
　Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｅ」、Ｖｕｌｋａｎ　Ｖｅｒｌａｇ、Ｅｓｓｅｎ、１９８９、ｐ
．２３－３７
【非特許文献３】Ｗ．Ｎｏｌｌ、Ｃｈｅｍｉｅ　ａｎｄ　Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｅ　ｄｅ
ｒ　Ｓｉｌｉｋｏｎｅ、Ｖｅｒｌａｇ　Ｃｈｅｍｉｅ　Ｗｅｉｎｈｅｉｍ、１９６８、ｐ
．２１２　ｆｆ
【非特許文献４】Ａ．Ｗ．ｖａｎ　ｄｅｒ　ＭａｄｅおよびＰ．Ｗ．Ｎ．Ｍ．ｖａｎ　Ｌ
ｅｅｕｗｅｎ、Ｊ．Ｃｈｅｍ．Ｓｏｃ．Ｃｏｍｍｅｎ．（１９９２）、ｐ．１４００
【非特許文献５】Ａ．Ｗ．ｖａｎ　ｄｅｒ　ＭａｄｅおよびＰ．Ｗ．Ｎ．Ｍ．ｖａｎ　Ｌ
ｅｅｕｗｅｎ、Ａｄｖ．Ｍａｔｅｒ．（１９９３）、５、第６号、ｐ．３６６　ｆｆ
【非特許文献６】Ｄ．Ｓｅｙｆｅｒｔｈ　ｌｏおよびＤ．Ｙ　Ｓｏｎ、Ｏｒｇａｎｏｍｅ
ｔａｌｌｉｃｓ（１９９４）、１３、２６８２－２６９０
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００１８】
　このように、本発明の目的は、架橋用モノマーの調合物の構成成分の大部分を犠牲にす
ることなく、硬化後に良好な引裂き強度を有するエラストマーを製造するための調合物を
提供することである。本発明の他の目的は、調合物が向上した滴下稠度を有する場合に、
硬化すると良好な引裂き強度を有するエラストマーを提供する、硬化性オルガノポリシロ
キサン含有調合物を提供することである。本発明の他の目的は、印象を、特に口腔内から
印象を採得するために、低粘稠度もしくは超低粘稠度ウォッシュ材料のような調合物を使
用することを可能にする粘度を調合物が有する場合に、硬化した後に良好な引裂き強度を
有するエラストマーが得られる硬化性オルガノポリシロキサン含有調合物を提供すること
である。
【課題を解決するための手段】
【００１９】
　上記の目的の１つまたは複数が、以下の文章に記載の硬化性材料によって達成される。
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【００２０】
　驚くべきことに、Ａ２の粘度値がＡ１の粘度値と異なる、Ａ１およびＡ２の２種類のオ
ルガノポリシロキサンの少なくとも混合物を含有する硬化性材料に、少なくとも２つのア
ルケニル基を有するシランを添加することによって、これらの材料の引裂き強度が増大し
、同時に、非硬化材料のＩＳＯ４８２３による稠性値の低下に対して働き、調合物の最大
の自由によって注文通りの特性を有する印象材を提供することができることが見出された
。
【００２１】
　このように、本発明は、
　（Ａ）１分子当たり少なくとも２つのエチレン性不飽和基を有する少なくとも２つの異
なる種類のオルガノポリシロキサンＡ１およびＡ２と、
　（Ｂ）１分子当たり少なくとも３つのＳｉＨ基を有するオルガノ水素ポリシロキサンと
、
　（Ｃ）任意に、反応性基を含有しないオルガノポリシロキサンと、
　（Ｄ）ＡとＢとの反応を促進する触媒と、
　（Ｅ）任意に、親水化剤と、
　（Ｆ）充填剤と、
　（Ｇ）任意に、従来の歯科用添加剤、補助剤および着色剤と、
　（Ｈ）１分子当たり少なくとも２つのアルケニル基を有する、少なくとも１つのシラン
と、
を含む硬化性材料であって、
　１分子当たり少なくとも２つのエチレン性不飽和基を有する、その少なくとも２つの異
なる種類のオルガノポリシロキサンＡ１およびＡ２が異なる粘度を有し、ＩＳＯ４８２３
による硬化性材料の稠度が＞３５ｍｍまたは＞４０ｍｍまたは＞４３ｍｍである、硬化性
材料に関する。
【００２２】
　本発明による成分Ａは一般に、少なくとも２つのトリオルガノシロキシ側基または末端
基を有するオルガノポリシロキサンを含有し、その３つの有機基の少なくとも１つがエチ
レン性不飽和二重結合を有する基である。一般に、エチレン性不飽和二重結合を有する基
は、オルガノポリシロキサンのいずれかのモノマー単位に位置する。しかしながら、エチ
レン性不飽和二重結合を有する基は、オルガノポリシロキサンのポリマー鎖の末端モノマ
ー単位上に、またはその単位の少なくとも付近に位置する場合が好ましい。他の好ましい
実施形態において、エチレン性不飽和二重結合を有する基の少なくとも２つが、ポリマー
鎖の末端モノマー単位上に位置する。
【００２３】
　本明細書を通して使用される「モノマー単位」という用語は、別段の指定がない限り、
ポリマー主鎖を形成するポリマーにおける反復構造要素に関する。
【００２４】
　この一般構造の好ましいオルガノポリシロキサンは、以下の式Ｉ：
【化１】

　（式中、ラジカルＲは互いに独立して、脂肪族多重結合を含有しないことが好ましい、
炭素原子１～６個を有する非置換または置換一価炭化水素基を表し、ｎは一般に、オルガ
ノポリシロキサンの粘度が４～１００，０００ｍＰａｓまたは６～５０，０００ｍＰａｓ
であるように選択される）によって表される。
【００２５】
　一般に、ラジカルＲは、炭素原子１～６個を有する非置換または置換一価炭化水素基を
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表すことができる。炭素原子１～６個を有する、相当する非置換または置換一価炭化水素
基は直鎖状であるか、または炭素原子の数が２を超える場合には、分枝鎖または環状であ
る。一般に、ラジカルＲは、組成物の残りの構成成分の少なくとも１つを妨げない、かつ
硬化反応を妨げない、すべての種類の置換基を備え得る。本明細書の内容において使用さ
れる「妨げる」という用語は、組成物の残りの構成成分の少なくとも１つまたは硬化反応
、またはその両方に対するかかる置換基の、硬化製品の特性に不利な影響に関する。本明
細書の内容において使用される「不利な」という用語は、前駆物質または硬化製品の意図
される使用に関連する、前駆物質または硬化製品の有用性にマイナスに影響する、前駆物
質または硬化製品の特性の変化に関する。
【００２６】
　本発明の他の好ましい実施形態において、ラジカルＲの少なくとも５０％は、メチル基
を表す。式Ｉによるオルガノポリシロキサン中に存在し得る他のラジカルＲの例としては
、エチル、プロピル、イソプロピル、ｎ－ブチル、ｔ－ブチル、ペンチル異性体、ヘキシ
ル異性体、ビニル、プロペニル、イソプロペニル、２－および３－ｎ－ブテニル、ペンテ
ニル異性体、ヘキセニル異性体、３，３，３－トリフルオロプロピル基のようなフッ素置
換基脂肪族ラジカル、シクロペンチルまたはシクロヘキシル基、シクロペンテニルまたは
シクロヘキセニル基、または芳香族またはヘテロ芳香族基、例えばフェニルもしくは置換
フェニル基が挙げられる。かかる分子の例は、その開示内容、特に上記の分子、その化学
的構造およびその製法に関する後半の文書の開示内容が本発明の開示内容の一部として特
別にみなされ、参照により本明細書に包含される、（特許文献６）に記載されている。
【００２７】
　上記の式Ｉの分子の製造は一般に、当業者に公知である。相当する分子の製造は、例え
ば、（非特許文献１）または（非特許文献２）に記述されている標準手順に従って達成す
ることができる。
【００２８】
　その末端基がジメチルビニルシロキシ単位からなり、鎖における他のラジカルＲがメチ
ル基からなる、指定の粘度範囲を有する上記の構造の直鎖状ポリジメチルシロキサンが特
に好ましい。
【００２９】
　本発明による上記の成分Ａは、少なくとも２つの異なる構成成分Ａ１およびＡ２からな
る。成分Ａは、２つを超える異なる構成成分から、例えば、ｎ個の全構成成分のｎ番目の
構成成分についてＡｎまで、Ａ３、Ａ４、Ａ５、Ａ６、Ａ７、Ａ８、Ａ９およびＡ１０と
表示される、３、４、５、６、７、８、９または１０種類以上の構成成分からなることは
、本発明の内容にある。
【００３０】
　本発明の利点を達成するために、成分Ａを構成する構成成分の少なくとも２つは、それ
らの粘度が、好ましくは少なくとも２倍違わなければならない。これは、成分Ａ、少なく
ともＡ１およびＡ２の構成成分としての異なる種類のオルガノポリシロキサンの、本発明
による材料は異なる粘度であり、Ａ２の粘度の値が、同じ種類の粘度測定においてＡ１の
粘度の値の少なくとも２倍高いことを意味する。
【００３１】
　成分Ａの構成成分に関して本明細書で使用される「構成成分」という用語は、測定可能
な程度まで、製造後にその多分散性に関連して、少なくともその重量平均分子量が異なる
オルガノポリシロキサンに関する。したがって、本発明は、その製造方法がポリマー鎖長
の単峰性分散を生じさせるという条件で、異なる構成成分として、選択された方法の達成
された多分散性内の１種類のポリマーを製造するプロセス内で得られる異なる鎖長のポリ
マーは考慮しない。
【００３２】
　粘度の違いは、２倍を超える、例えば５、１０、２０、３０、４０、５０、６０、７０
、８０、９０または１００倍であることが好ましい。粘度の違いはさらに、２００、３０
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０、５００、８００、１０００または５０００倍と高くなり得るが、約１００００の値を
超えないほうがよい。上記の値は、粘度の違いの係数に関するものであり、粘度値自体に
関するものではないことに留意されたい。
【００３３】
　Ａのすべての構成成分のうち最も低い粘度を有するＡの構成成分が、範囲約１０～約７
０００ｍＰａｓ、または約１０～約２０００、または約１０～約１０００、または約５０
～約５００ｍＰａｓまたは約１００～約３００ｍＰａｓの粘度を有する場合が、本発明の
他の好ましい実施形態である。最も低い粘度を有するＡの最も好ましい構成成分は、範囲
約１５０～約２５０ｍＰａｓの粘度を有する。
【００３４】
　Ａのすべての構成成分のうち最も高い粘度を有するＡの構成成分が、約５００～約４５
０００ｍＰａｓ、例えば約１０００～約３００００ｍＰａｓまたは約３０００～約１５０
００ｍＰａｓの粘度を有することが、本発明の他の好ましい実施形態である。良い結果は
例えば、Ａのすべての構成成分のうち最も高い粘度を有するＡの構成成分が約４０００～
約１００００ｍＰａｓ、例えば約５０００～約９０００ｍＰａｓまたは約６０００～約８
０００ｍＰａｓの粘度を有する場合に達成された。
【００３５】
　本発明の他の好ましい実施形態において、成分Ａは、少なくとも３種類の構成成分Ａ１
、Ａ２およびＡ３を含む。この場合には、最も高い粘度を有する構成成分および最も低い
粘度を有する構成成分、Ａ３およびＡ１の粘度の関係についての上記の定義もまた当ては
まる。残りの構成成分Ａ２は一般に、Ａ１およびＡ３の粘度値の間の値の粘度を有する。
しかしながら、Ａ２の粘度の値が、Ａ３の粘度の値の１／２未満およびＡ１の粘度の値の
２倍を超える場合が好ましい。本発明の他の好ましい実施形態において、構成成分Ａ２（
３種の構成成分Ａ１、Ａ２およびＡ３の組み合わせで）の粘度は、約５００～約１０．０
００、特に約１０００～約５０００または約１５００～約３０００である。
【００３６】
　このように、成分Ａが異なる粘度値を有する少なくとも３種の構成成分Ａ１、Ａ２およ
びＡ３を含み、Ａ１が最も低い粘度値を有し、Ａ３が最も高い粘度値を有する場合もまた
、本発明による好ましい実施形態である。成分Ａにおける構成成分の数が２～約５、特に
２、３または４である場合に、さらに好ましい。２種の構成成分、Ａ１およびＡ２、また
は３種の構成成分Ａ１、Ａ２およびＡ３が最も好ましい。
【００３７】
　しかしながら、好ましい測定方法は、Ｈａａｋｅ　Ｒｏｔｏｖｉｓｃｏ　ＲＶ２０（ス
ピンドルＭＶ、計量カップＮＶ）で行われる。粘度は２３℃で測定される。システムを活
性化し、調整した後、スピンドルＭＶを取り付ける。続いて、測定される材料を計量カッ
プＮＶに充填する。過度に遅れることなく、スピンドルを計量カップＮＶ中に下げる。ス
ピンドルは最大１ｍｍの層で覆われるほうがよい。測定される材料は２３℃で２０分間調
質される。測定を開始し、測定開始から２０秒後に開始して、粘度値（ｍＰａｓ）を記録
する。計量カップＮＶ自体が決して回転または移動しないことに注意を払わなければなら
ない。粘度の値はｍＰａｓで得られる。上記の測定方法はＤＩＮ　５３０１８－１に対応
する。
【００３８】
　成分Ａの構成成分は、その粘度以外のより多くのパラメーターが異なり得る。構成成分
の例えば粘度および化学構造が異なることも可能であり、かつ本発明の一般的な教示内で
ある。
【００３９】
　一般的に、最も低い粘度を有する構成成分の量と、最も高い粘度を有する構成成分の量
との比は、前駆物質および硬化樹脂の所望の特性に応じて、比較的自由に選択することが
できる。しかしながら、最も低い粘度を有する構成成分の量と、最も高い粘度を有する構
成成分の量との比が、約１：２０～２０：１、特に１：１０～１０：１または１：５～５
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：１の範囲内である場合に、有利であることが証明されている。良い結果は、約１：３～
３：１または１：２～２：１の比で得られている。さらに、場合によっては、最も高い粘
度を有する構成成分の量が、最も低い粘度を有する構成成分の量以上であり、その結果、
最も高い粘度を有する構成成分の量と、最も低い粘度を有する構成成分の量との比が約０
．９：１～３：１となる場合に適切であることが証明されている。示されるすべての比は
、構成成分の量に対するものである。
【００４０】
　成分（Ｂ）は好ましくは、１分子当たり少なくとも３つのＳｉ結合水素原子を有するオ
ルガノ水素ポリシロキサンである。このオルガノ水素ポリシロキサンは好ましくは、ケイ
素結合水素約０．０１～約１．７重量％、または約１．０～約１．７重量％を含有する。
水素または酸素原子で飽和されていないケイ素原子価は、エチレン性不飽和結合を含有し
ない一価炭化水素ラジカルＲで飽和される。
【００４１】
　１分子当たりのＳｉ結合水素原子は、ｍｍｏｌ／ｇで示すこともできる。この点に関し
て、成分（Ｂ）は、ケイ素結合水素約１～約８．５ｍｍｏｌ／ｇまたはケイ素結合水素約
２～約６ｍｍｏｌ／ｇを含有する。
【００４２】
　成分（Ｂ）は通常、範囲約１５～約６００ｍＰａｓまたは範囲約５０～約２５０ｍＰａ
ｓの粘度を有する。
【００４３】
　成分（Ｂ）は、１種類を超える、任意に２または３種類の異なるオルガノ水素ポリシロ
キサン構成成分（Ｂ１、Ｂ２、Ｂ３）を含むこともできる。
【００４４】
　炭化水素ラジカルは、エチレン性不飽和結合を持たないラジカルを含まない、上記で定
義されるラジカルＲに相当する。本発明の好ましい実施形態において、ケイ素原子に結合
する成分Ｂにおける炭化水素ラジカルの少なくとも５０％、好ましくは１００％がメチル
ラジカルである。かかる成分は、構造および製法に関して上記の文献にも記載されている
。
【００４５】
　適切な成分（Ｃ）は、例えば（非特許文献３）に記載の反応性置換基を含有しないオル
ガノポリシロキサンである。これらは、酸素原子、または置換される、または置換されな
い炭素原子１～１８個を有する一価炭化水素ラジカルによって、すべてのケイ素原子が囲
まれる、直鎖状、分枝鎖または環状オルガノポリシロキサンであることが好ましい。その
炭化水素ラジカルは、メチル、エチル、Ｃ2～Ｃ10脂肪族、トリフルオロプロピル基、な
らびに芳香族Ｃ6～Ｃ12ラジカルである。成分（Ｃ）は、ゴム網状構造を薄くし、かつ広
げるのに寄与することができ、硬化材料の可塑剤としての役割も果たす。
【００４６】
　トリメチルシロキシ末端基を有するポリジメチルシロキサンが、成分（Ｃ）として特に
好ましい。成分（Ｃ）は、好ましくは０～４０重量％、好ましくは０～２０重量％または
０．１～１０重量％の量で、本発明に従って材料中で使用される。
【００４７】
　成分（Ｄ）は、テトラメチルジビニルジシロキサンでの還元によってヘキサクロロ白金
酸から製造することができる白金錯体であることが好ましい。かかる化合物は当業者に公
知である。エチレン性不飽和二重結合とのシランの付加架橋を触媒または促進する他のい
ずれかの白金化合物も適している。例えば、（特許文献７）、（特許文献８）および（特
許文献９）に記載の白金－シロキサン錯体が適している。白金錯体およびそれらの製造に
関するこれらの特許の開示内容は、明確に記述され、本明細書の開示内容の一部として特
別にみなされる。
【００４８】
　白金触媒は好ましくは、０．００００５～０．０５重量％、特に０．０００２～０．０
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４重量％の量で使用され、それぞれが元素状態で存在する白金として計算され、成分（Ａ
）～（Ｈ）と共に存在する材料の全重量に関係する。
【００４９】
　付加反応の反応性を制御するため、および早すぎる硬化を防ぐために、特定の時間、付
加反応を防ぐか、または付加反応を減速する抑制剤を添加することが有利である。かかる
抑制剤は公知であり、例えば、かかる抑制剤およびその製造に関する開示内容が本発明の
開示内容の一部として特別に見なされる、（特許文献１０）に記載されている。かかる抑
制剤の例は、アセチレン性不飽和アルコール、例えば３－メチル－ｌ－ブチン－３－オー
ル、１－エチニルシクロヘキサン－ｌ－オール、３，５－ジメチル－ｌ－ヘキシン－３－
オールおよび３－メチル－ｌ－ペンチン－３－オールが挙げられる。ビニルシロキサンを
ベースとする抑制剤の例は、１，１，３，３－テトラメチル－１，３－ジビニルシロキサ
ンおよびビニル基を含有するポリ－、オリゴ－およびジシロキサンである。抑制剤は、成
分Ｄの一部とみなされる。
【００５０】
　成分（Ｅ）は、一般に組成物に親水性特性を付与することができる薬剤、または親水化
剤であり、成分Ｅを含有しない元のケイ素組成物と比較して、水または組成物を含有する
水（例えば、プラスター懸濁液等）の液滴の濡れ角を低減し、したがって、湿潤な口腔領
域において全組成物のより良い湿潤性を促進し、その結果、ペーストのより良い流れ挙動
が促進される。
【００５１】
　印象材の親水性を決定するための濡れ角の測定は、例えば、（特許文献１１）の５ペー
ジに記述されている、この測定方法に関するこの文書の開示内容が参照により特に記述さ
れ、本明細書の開示内容の一部としてみなされる。
【００５２】
　親水化剤は、反応性基がポリシロキサン網状構造に組み込まれないように、反応性基を
備えないことが好ましい。適切な親水化剤は、硬化したポリマー網状構造中に共有結合で
組み込まれることができない親水性シリコーン油の群からの湿潤剤であることが好ましい
。適切な親水化剤は（特許文献１２）および（特許文献１３）に記載されており、親水化
剤に関するその開示内容は参照により特に記述され、本明細書の開示内容の一部としてみ
なされる。
【００５３】
　さらに、例えば（特許文献１４）に記載のエトキシ化脂肪アルコールが好ましい。さら
に、好ましい親水化剤は、例えば（特許文献１５）から知られるポリエーテルカルボシラ
ンである。（特許文献１２）に記載の非イオン性パーフルオロアルキル化界面活性物質も
好ましい。（特許文献１６）に記載の非イオン性界面活性物質、つまり、ノニルフェノー
ルエトキシレート、ポリエチレングリコール－モノエステルおよびジエステル、ソルビタ
ンエステルならびに本明細書に示されるポリエチレングリコール－モノエーテルおよびジ
エーテルもまた好ましい。親水化剤およびその製法に関する後者の文書の内容は、参照に
より特に記述され、本明細書の開示内容の一部としてみなされる。
【００５４】
　使用される親水化剤の量は、すべての成分の全重量に対して、０～約１０重量％、好ま
しくは０～２重量％、特に好ましくは０．２～１重量％である。本発明による硬化材料の
表面上の、３分後に測定された水滴の濡れ角は、好ましくは６０°未満、特に好ましくは
＜５０°、特に＜４０°である。
【００５５】
　本発明の組成物は、成分Ｆとして充填剤、好ましくは疎水性充填剤の混合物も含む。シ
リカ、アルミナ、マグネシア、チタニア、無機塩、金属酸化物およびガラスなどの多種多
様な無機、疎水性充填剤を用いることができる。微粉石英（４～６μｍ）などの結晶質二
酸化ケイ素；珪藻土（４～７μｍ）などの非晶質二酸化ケイ素；およびキャボット社（Ｃ
ａｂｏｔ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）製のＣａｂ－ｏ－Ｓｉｌ　ＴＳ－５３０（１６０～
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２４０ｍ2／ｇ）などのシラン化ヒュームドシリカから誘導されるものを含む、二酸化ケ
イ素の混合物を使用することが可能であることが見出された。
【００５６】
　上述の材料のサイズおよび表面積は制御され、得られた組成物の粘度およびチキソトロ
ピーが制御される。上述の疎水性充填剤の一部またはすべては、当業者には公知のように
、１種または複数種のシラン化剤で表面処理される。かかるシラン化は、公知のハロゲン
化シランまたはシラジド（ｓｉｌａｚｉｄｅ）を使用することによって行うことができる
。かかる充填剤は、組成物に対して、約５～約６５重量％、特に約１０～約６０または約
２０～約５０重量％の量で存在する。
【００５７】
　成分（Ｆ）に従って使用することができる充填剤の中では、非強化充填剤、例えば石英
、クリストバライト、ケイ酸カルシウム、珪藻土、ケイ酸ジルコニウム、ケイ酸アルミニ
ウムナトリウムなどの分子ふるいを含むベントナイト、ゼオライトなどのモンモリロナイ
ト、金属酸化物粉末、例えば酸化アルミニウムまたは酸化亜鉛、またはその混合酸化物、
硫酸バリウム、炭酸カルシウム、プラスター、ガラスおよびプラスチック粉末が挙げられ
る。
【００５８】
　適切な充填剤は、例えば熱分解法または沈降ケイ酸およびシリカアルミニウム混合酸化
物などの強化充填剤でもある。上記の充填剤は、例えば、オルガノシランもしくはシロキ
サンで処理することによって、またはヒドロキシル基をアルコキシ基にエーテル化するこ
とによって、疎水化することができる。１種類の充填剤または少なくとも２種類の充填剤
の混合物も使用することができる。粒径分布は、５０μｍを超える粒径を有する充填剤が
存在しないように選択されることが好ましい。
【００５９】
　充填剤（Ｆ）の総含有率は、成分Ａ～Ｈに関して、１０～９０％、好ましくは３０～８
０％の範囲である。
【００６０】
　強化充填剤と非強化充填剤の組み合わせが特に好ましい。この点に関して、強化充填剤
の量は、約１～約１０重量％、特に約２～約５重量％の範囲である。
【００６１】
　指定される範囲全体における差、つまり約９～約７０重量％、特に約２８～約５５重量
％が非強化充填剤によって占められる。
【００６２】
　表面処理により疎水化されていることが好ましい、発熱的に製造された高分散ケイ酸が
強化充填剤として好ましい。表面処理は、例えばジメチルジクロロシラン、へキサメチル
ジシラザン、テトラメチルシクロテトラシロキサンまたはポリメチルシロキサンを用いて
行うことができる。
【００６３】
　特に好ましい非強化充填剤は、表面処理することができる、石英、クリストバライトお
よびケイ酸アルミニウムナトリウムである。この表面処理は一般に、強化充填剤の場合に
記載される方法と同じ方法で行うことができる。
【００６４】
　さらに、本発明による歯科用材料は、成分（Ｇ）として可塑剤、顔料、酸化防止剤、剥
離剤等の添加剤を任意に含有することができる。例えば、化学系（ｃｈｅｍｉｃａｌ　ｓ
ｙｓｔｅｍ）を用いて、一般にビニル重合の結果として生じる、水素ガス発生の存在また
は程度を低減することができる。このように、組成物は、かかる水素を除去および吸収す
る微細白金金属を含有してもよい。Ｐｔ金属は、表面積約０．１～４０ｍ2／ｇを有する
実質的に不溶性の塩上に付着される。適切な塩は、適切な粒径の硫酸バリウム、炭酸バリ
ウムおよび炭酸カルシウムである。他の支持体としては、珪藻土、活性アルミナ、活性炭
などが挙げられる。それらを組み込み、得られた材料に向上した安定性を付与するのに、
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無機塩が特に好ましい。触媒成分の重量に対して、白金金属約０．２～２ｐｐｍが塩上に
分散される。無機塩粒子上に分散された白金金属の使用によって、歯科用シリコーンの硬
化中の水素ガス発生が実質的に解消される、または低減されることが見出された。
【００６５】
　本発明による材料は、０～２重量％、好ましくは０～１重量％の量でかかる添加剤を含
有する。
【００６６】
　本発明による成分（Ｈ）は、少なくとも２つのエチレン性不飽和基を有する少なくとも
１種類のシラン化合物を含有する。好ましいシラン化合物は、一般式ＩＩ：
Ｓｉ（Ｒ1）n（Ｒ2）4-n　（ＩＩ）
　（式中、Ｒ1は、ＳｉＨ基との付加反応を受けることができる、炭素原子２～１２個を
有する直鎖状、分枝鎖または環状一価エチレン性不飽和置換基であり、Ｒ2は、ＳｉＨと
の付加反応を受けることができる、またはかかる反応に不利な影響を及ぼす基を含まない
、炭素原子１～１２個を有する一価ラジカルであり、ｎは２、３または４である）に従う
。特に好ましいラジカルＲ1は、ビニル、アリルおよびプロパギルであり、特に好ましい
ラジカルＲ2は、直鎖状または分枝鎖Ｃ1～Ｃ12アルキル基である。
【００６７】
　さらに好ましいシラン化合物は、
一般式ＩＩＩ：
（Ｒ1）m（Ｒ2）3-mＳｉ－Ａ－Ｓｉ－（Ｒ1）n（Ｒ2）3-n　（ＩＩＩ）
　（式中、Ｒ1およびＲ2およびｎは互いに独立して、上記で定義されるとおりであり、ａ
は、窒素または酸素原子を含有することができる、炭素原子１～１００００個を有する二
価直鎖状または分枝鎖または脂環式、複素環式、芳香族またはヘテロ芳香族基であり、ｍ
は２または３、好ましくは３である）に従う。二価ラジカルＡの例は、エチレン、プロピ
レン、ブチレン、ペニレン、ヘキシレン、へプチレン、オクチレン、ノニレン、デシレン
、－Ｈ2Ｃ－Ａｒ－ＣＨ2－、－Ｃ2Ｈ4－Ａｒ－Ｃ2Ｈ4－（Ａｒが芳香族二価ラジカルであ
る）、好ましくはフェニル、または一般的な種類の二価ポリエーテルラジカル－ＣＨ2Ｃ
Ｈ2ＣＨ2－Ｏ－［ＣaＨ2aＯ］b－ＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2－（１≦ａ≦５および０≦ｂ≦２００
０）である。
【００６８】
　シランデンドリマーも成分Ｈとして適している。一般に、三次元、高秩序（ｈｉｇｈｌ
ｙ－ｏｒｄｅｒｅｄ）オリゴマーおよびポリマー化合物が、デンドリマーとして記述され
ており、絶えず反復する反応のシーケンスによって小さなコア分子から開始して合成され
る。少なくとも１つの反応部位を有するモノマーまたはポリマー分子がコア分子として適
している。これは、コア分子の反応部位で蓄積し、それとしては、新たな２つの反応部位
を有する反応物との一段または多段反応で転化される。コア分子と反応物との転化によっ
て、コアセルが生じる（世代０）。反応を繰り返すことによって、第１反応物層における
反応部位は更なる反応物で転化され、再び、少なくとも２つの新たな分岐部位がそのたび
に分子中に導入される（第１世代）。
【００６９】
　順送りの分岐によって、それぞれの世代に対して原子の数が幾何学的に増加する。反応
物によって特定される可能な共有結合の数のために、全体のサイズは直線的に成長するこ
とから、分子は世代から世代へとさらに密に充填され、ヒトデ形から球形へとそれらの形
状を変化させる。ゼロ世代およびそれぞれの更なる世代のデンドリマーは、本発明による
成分（Ｈ）として使用されるデンドリマーであることができる。かなり高い世代のデンド
リマーを使用することができるが、第１世代のデンドリマーが好ましい。
【００７０】
　第１世代以上のデンドリマーは、水素クロロ－シランを用いた第１段階においてトリア
ルケニルシランまたはテトラアルケニルシラン（好ましくは、アルキルおよびビニル）を
転化することによって、コア分子として得られる。これらの生成物は、アルケニル－グリ
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ニャール化合物を用いた更なる段階において転化される。
【００７１】
　この場合に特に好ましいのは、以下の式ＩＶ：
ＳｉＲ2

x（（ＣＨ2）,,－Ｓｉ－（（ＣＨ2）m－ＣＨ＝ＣＨ2）3）4-x　（ＩＶ）
　（式中、Ｒ2は上記で定義されるとおりであり、ｎ＝２、３、４または５であり、ｍ＝
０、１、２または３であり、ｘ＝０または１である）の第１世代のデンドリマーである。
【００７２】
　この一般式による特に好ましいデンドリマーは、
　Ｍｅ－Ｓｉ（（ＣＨ2－ＣＨ2－Ｓｉ（ビニル）3）3

　Ｓｉ（（ＣＨ2－ＣＨZ－Ｓｉ（ビニル）3）4

　Ｍｅ－Ｓｉ（（ＣＨ2－ＣＨ2－ＣＨ2－Ｓｉ（アリル）3）3

　Ｓｉ（（ＣＨ2－ＣＨ2－ＣＨ2－Ｓｉ（アリル）3）4

　Ｍｅ－Ｓｉ（（ＣＨ2－ＣＨ2－Ｓｉ（アリル）3）3

　Ｓｉ（（ＣＨ2－ＣＨ2－Ｓｉ（アリル）3）4

　Ｍｅ－Ｓｉ（（ＣＨ2－ＣＨ2－ＣＨ2－Ｓｉ（ビニル）3）3

　Ｓｉ（（ＣＨ2－ＣＨ2－ＣＨ2－Ｓｉ（ビニル）3）4

である。
【００７３】
　Ａ．Ｗ．ｖａｎ　ｄｅｒ　ＭａｄｅおよびＰ．Ｗ．Ｎ．Ｍ．ｖａｎ　Ｌｅｅｕｗｅｎは
（非特許文献４）および（非特許文献５）において、これらのシランデンドリマーの主要
な合成を記述している。この合成は、例えばジエチルエーテル中の１０％過剰な臭化アリ
ルマグネシウムを使用して、テトラクロロシランをテトラアリルシランに完全にアリル化
することから始まる。さらに、アリル基は、白金触媒の存在下にてトリクロロシランでヒ
ドロシリル化される。
【００７４】
　最後に、ジエチルエーテル中の臭化アリルマグネシウムを用いて転化が行われる。その
結果、１２個のアリル末端基を有するデンドリマーが得られる。第１世代は、第２世代に
転化することもでき、３６個のアリル基が得られる。同じ論題が（非特許文献６）におい
ても論じられている。
【００７５】
　トリ－もしくはテトラ－もしくはペンタ－もしくはヘキサ－もしくはヘプタ－もしくは
オクタアルケニル（シクロ）シロキサンと水素クロロシランとの転化生成物は、コア分子
としてさらに可能である。これらは、アルケニル－グリニャール化合物を用いた更なる段
階で転化され、環状または直鎖状シロキサンコアを有するデンドリマーが形成される。
【００７６】
　精製トリ－、テトラ－、ペンタ－、ヘキサ－、ヘプタ－もしくはオクタシロキサンデン
ドリマー、ならびにそれらのデンドリマーのいずれかの混合物のどちらも、本発明に従っ
て使用することができる。
【００７７】
　シランデンドリマー、そのワニスとしての製造および使用が、（特許文献１７）および
（特許文献１８）ならびに（特許文献１９）から知られる。それに記載のデンドリマーも
また、本発明による目的に適している。多官能性アルケニル化合物は、コアとしてさらに
適している。
【００７８】
　トリメチロールプロパントリアリルエーテル、テトラアリルペンタエリトリト、Ｓａｎ
ｔｏｌｉｎｋ　ＸＩ－１００（モンサント社（Ｍｏｎｓａｎｔｏ））、テトラアリルオキ
シエタン、１，３，５－ベンゾールトリカルボン酸トリアリルエステル、１，２，４－ベ
ンゾールトリカルボン酸トリアリルエステル、１，２，４，５－ベンゾールテトラカルボ
ン酸テトラアリルエステル、リン酸トリアリル、トリアリルシトレート、トリアリルイソ
シアヌレート、トリアリルオキシトリアジン、ヘキサアリルイノシト、ならびに任意に置
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換することができる、少なくとも２つのエチレン性不飽和基、例えばＯ－アリル、Ｎ－ア
リル、Ｏ－ビニル、Ｎ－ビニルまたはｐ－ビニルフェノールエーテル基を有する一般的な
化合物が特に適している。
【００７９】
　可能なポリエンも、（特許文献２０）および（特許文献２１）に記載されている。ポリ
エンは、例えば以下の構造：（Ｙ）－（Ｘ）ｍ（ｍは、２以上の整数、好ましくは２、３
または４であり、Ｘは、－［ＲＣＲ］f、－ＣＲ＝ＣＲＲ、－Ｏ－ＣＲ＝ＣＲ－Ｒ、－Ｓ
－ＣＲ＝ＣＲ－Ｒ、－ＮＲ－ＣＲ＝ＣＲ－Ｒ基から選択され、ｆは、１～９の整数であり
、Ｒラジカルは、Ｈ、Ｆ、Ｃｌ、フリル、チエニル、ピリジル、フェニルおよび置換フェ
ニル、ベンジルおよび置換ベンジル、アルキルおよび置換アルキル、アルコキシおよび置
換アルコキシならびにシクロアルキルおよび置換シクロアルキルの意味を有し、それぞれ
が同一または異なることができる）を有する。（Ｙ）は、Ｃ、Ｏ、Ｎ、Ｃｌ、Ｂｒ、Ｆ、
Ｐ、ＳｉおよびＨ基から選択される原子から構成される少なくとも二官能性の有機ラジカ
ルである。
【００８０】
　少なくとも二官能性のカルボン酸のアリル－および／またはビニルエステルは、例えば
非常に適しているポリエン化合物である。これに適切なカルボン酸は、炭素原子２～２０
個、好ましくは５～１５個の炭素鎖を有するカルボン酸である。フタル酸またはトリメリ
ト酸などの芳香族ジカルボン酸のアリルまたはビニルエステルも非常に適している。多官
能性アルコール、好ましくは少なくとも三官能性のアルコールのアリルエーテルも適して
いる。トリメチルプロパンのアリルエーテル、ペンタエリトリトトリアリルエーテルまた
は２，２－ビス－オキシフェニルプロパン－ビス－（ジアリルホスフェート）が例として
挙げられる。シアヌル酸トリアリルエステル、トリアリルトリアジントリオンの種類およ
び同様な種類の化合物も適している。
【００８１】
　上記の種類のデンドリマーおよびその製造が（特許文献２２）に記載されている。かか
るデンドリマーおよびその製造に関するこの文書の開示内容は特に、本発明の開示内容の
一部として見なされる。
【００８２】
　本発明の更なる好ましい実施形態において、一般式ＩＩもしくはＩＩＩの化合物または
その混合物が成分Ｈとして使用される。好ましくは、一般式ＩＩ（ｎは３または４、特に
４であり、ラジカルＲ1は、ビニル、アリルおよびプロパギルであり、Ｒ2は、メチルまた
はエチルである）の化合物が使用される。
【００８３】
　歯科用材料の望まれる特性に従って、成分（Ｈ）は、０．０１～１０重量％、好ましく
は０．０５～５重量％または０．１～１重量％の量で存在する。少量の添加でさえ、印象
材の引裂強度のかなりの増大をもたらす。好ましい実施形態において、成分Ｈは、０．１
～約２重量％、例えば０．１５～１重量％未満の量で歯科用材料に存在する。
【００８４】
　成分（Ａ）、（Ｂ）および（Ｈ）の量の比は、成分（Ａ）および（Ｈ）の不飽和二重結
合１モル当たり、０．５～１０モルの成分（Ｂ）のＳｉＨ単位が存在するように選択され
ることが好ましい。歯科用材料における成分（Ａ）、（Ｈ）、および（Ｂ）の量は、すべ
ての成分の全重量に対して５～７０重量％の範囲である。好ましくは、その量は、１０～
６０重量％の範囲、特に１５～５０重量％の範囲である。
【００８５】
　本発明による材料は、成分（Ａ）～（Ｈ）を混合し、続いて、白金触媒（Ｄ）の影響下
にて成分（Ｂ）のＳｉＨ基が成分（Ａ）および（Ｈ）の不飽和基それぞれに付加される、
ヒドロシリル化と呼ばれる付加反応において、それを硬化することによって製造される。
【００８６】
　好ましい実施形態において、本発明による材料は、
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　成分（Ａ）＋（Ｂ）＋（Ｈ）５～７０重量％、
　成分（Ｃ）０～４０重量％、
　元素状態で存在する白金として計算され、化合物（Ａ）～（Ｈ）と共に存在する材料の
全重量に関係する、成分（Ｄ）０．００００５～０．０５重量％、
　成分（Ｅ）０～１０重量％、
　成分（Ｆ）１０～９０重量％、
　成分（Ｇ）０～５重量％、および
　成分（Ｈ）０．１～５０重量％、を含む。
【００８７】
　他の好ましい実施形態において、本発明による材料は、
　成分（Ａ）＋（Ｂ）＋（Ｈ）１０～６０重量％、
　成分（Ｃ）０～２０重量％、
　元素状態で存在する白金として計算され、化合物（Ａ）～（Ｈ）と共に存在する材料の
全重量に関係する、成分（Ｄ）０．０００２～０．０４重量％、
　成分（Ｅ）０～２重量％、
　成分（Ｆ）３０～８０重量％、
　成分（Ｇ）０～２重量％、および
　成分（Ｈ）０．１～２０重量％、を含む。
【００８８】
　貯蔵安定性の理由から、成分（Ｂ）全体がいわゆるベースペーストで存在する２成分剤
形で材料を配合することが好ましい。成分（Ｄ）全体は、いわゆる触媒ペースト状でベー
スペーストから物理的に分離されて存在する。成分（Ａ）または（Ｈ）またはどちらも、
それぞれ触媒ペーストまたはベースペースト中に存在することができ、好ましくは成分（
Ａ）および（Ｈ）のそれぞれの一部が個々にベースペースト中に存在し、成分（Ａ）また
は（Ｈ）の一部が触媒ペースト中に存在する。
【００８９】
　このように、本発明は、本発明による材料であって、前記材料がベースペースト状およ
びそれから物理的に分離された触媒ペースト中に存在し、成分（Ｂ）全体がベースペース
ト中に存在し、成分（Ｄ）全体が触媒ペースト中に存在し、残りの成分が任意に２つのペ
ースト中に分配される材料にも関する。
【００９０】
　成分（Ｃ）、（Ｅ）、（Ｆ）および（Ｇ）は、触媒またはベースペースト中にその全量
で存在することができるが、それぞれの成分の一部が触媒ペースト中に存在し、一部がベ
ースペースト中に存在することが好ましい。
【００９１】
　触媒ペーストとベースペーストとの体積比は１０：１～１：１０であることができる。
ベースペースト：触媒ペーストの特に好ましい体積比は約１：１～約５：１（ベースペー
スト５部：触媒ペースト１部）である。１：１の体積比の場合には、ベースペーストおよ
び触媒ペーストとして以下のように成分（Ａ）～（Ｈ）を分配することができる。
【００９２】
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【表１】

【００９３】
　ベースペースト５部対触媒ペースト１部の体積比の場合には、以下のように好ましい量
の比を用いることができる。
【００９４】

【表２】

【００９５】
　体積比５：１の場合には、両方のペーストを管状フィルムバッグに充填し、後に使用直
前に、ペンタミックス（ＰＥＮＴＡＭＩＸ）（登録商標）（３Ｍエスペ社（３Ｍ　ＥＳＰ
Ｅ　ＡＧ））などの混合および計量装置を使用して混合することができる。
【００９６】
　ダブルチャンバーカートリッジ（ｄｏｕｂｌｅ－ｃｈａｍｂｅｒｅｄ　ｃａｒｔｒｉｄ
ｇｅ）またはカプセルの形での調剤も可能である。
【００９７】
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　本発明による化合物は一般に、上記の量でそれぞれの成分を混合することによって得る
ことが可能である。
【００９８】
　したがって、本発明は、本発明による材料の製造方法であって、成分Ａ、Ｂ、Ｄ、Ｆ、
Ｈ、および任意に成分Ｃ、ＥおよびＧのうちの１つまたは複数が混合される、方法にも関
する。
【００９９】
　本発明は、２成分調剤で材料を製造する方法であって、成分Ｂ、ならびに成分Ａ、Ｃお
よびＥからＨの１つまたは複数を混合してベースペーストを形成し、成分Ｄ、ならびに成
分Ａ、ＣおよびＥからＨの１つまたは複数を混合して触媒ペーストを形成する方法にも関
する。
【０１００】
　本発明による材料は、歯科用材料として特に適しており、約２．１～約６ＭＰａ、また
は約２．２～約５ＭＰａ、特に約２．４～約４ＭＰａの著しく良い引裂き強度を特徴とす
る。しかしながら、引裂き強度が約８ＭＰａを超える値を超えない場合には有利であるこ
とが見出されている。一般に、約２．１～３．５ＭＰａ、特に約２．４～３．２ＭＰａの
引裂き強度の値は、硬化後にインプリントの滑らかな除去性を提供し、さらにプレパレー
ションの細部が保存される。
【０１０１】
　本発明による材料は、優れた低加工粘度および非滴下（ｎｏｎ－ｄｒｉｐｐｉｎｇ）稠
度と共に、好ましくはショア硬度Ａ≧４０、好ましくは≧４５、特に好ましくはショア硬
度Ａ≧５０の最終硬度を有する。本発明による硬化材料のショアＡ硬度の上限は、約７０
または約６５の値にある。
【０１０２】
　本発明による材料は、少なくとも約５０％、好ましくは少なくとも約７０％の伸び率に
よって測定可能な向上した弾性を示す。本発明による材料の伸び率の上限は、約３００％
、好ましくは約２５０％未満または約２００％未満である。
【０１０３】
　ＩＳＯ４８２３によるそれらの稠度は、３６ｍｍを超える、好ましくは３７ｍｍを超え
るまたは３８ｍｍを超えるまたは４０ｍｍを超えることが、この材料の好ましい特徴でも
ある。本発明による最も好ましい材料は、４１ｍｍを超える稠度、例えば４２～４８ｍｍ
の稠度を示す。ＩＳＯ４８２３による稠度の上限は約５０ｍｍである。
【０１０４】
　配合に自由があるため、流動学的挙動が広範囲で影響を受けることができることから、
本発明による材料は、向上した滴下挙動（ｄｒｉｐｐｉｎｇ　ｂｅｈａｖｉｏｒ）も示す
。未硬化であるが混合された本発明による前駆物質は、以下に示される測定方法に従って
、少なくとも十分な滴下挙動（滴下稠度）を有することが好ましい。
【０１０５】
　したがって、本発明は、
　（Ａ）１分子当たり少なくとも２つのエチレン性不飽和基を有する、少なくとも２つの
異なる種類のオルガノポリシロキサンＡ１およびＡ２と、
　（Ｂ）１分子当たり少なくとも３つのＳｉＨ基を有するオルガノ水素ポリシロキサンと
、
　（Ｃ）任意に、反応性基を含有しないオルガノポリシロキサンと、
　（Ｄ）ＡとＢとの反応を促進する触媒と、
　（Ｅ）任意に、親水化剤と、
　（Ｆ）充填剤と、
　（Ｇ）任意に、従来の歯科用添加剤、補助剤および着色剤と、
　（Ｈ）１分子当たり少なくとも２つのアルケニル基を有する、少なくとも１つのシラン
と、
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を含む硬化性材料の使用であって、１分子当たり少なくとも２つのエチレン性不飽和基を
有する、その少なくとも２つの異なる種類のオルガノポリシロキサンＡ１およびＡ２が異
なる粘度を有し、かつＩＳＯ４８２３による硬化性材料の稠度が＞３５ｍｍである、歯科
用途における印象材を製造するための硬化性材料の使用にも関する。
【０１０６】
　本発明は以下の実施例によってさらに詳細に説明される。
【実施例】
【０１０７】
　以下の実施例において、いくつかのベースペーストおよび触媒ペーストを配合し、材料
の引裂き強度、硬度および稠度に対するテトラアリルシランおよびオルガノポリシロキサ
ンの組み合わせの効果を示した。
【０１０８】
実施例Ａ（成分Ａ）；
　化合物　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　量［重量％］
　ビニル末端ポリジメチルシロキサン、　　　　　　　１９．２５０
２００ｃＳｔ
　ビニル末端ポリジメチルシロキサン、　　　　　　　２４．７５０
７０００ｃＳｔ
　ポリメチル水素シロキサン　　　　　　　　　　　　　６．０００
（１．７８ｍｍｏｌ／ｇ ＳｉＨ、５０ｃＳｔ）
　ポリメチル水素シロキサン　　　　　　　　　　　　　７．０００
（４．００ｍｍｏｌ／ｇ ＳｉＨ、１００ｃＳｔ）
　ポリジメチルシロキサン、　　　　　　　　　　　　　７．０００
１０ｃＳｔ
　疎水化ヒュームドシリカ　　　　　　　　　　　　　　４．０００
（１００ｍ2／ｇ）
　疎水化クリストバライト充填剤　　　　　　　　　　２９．５００
（平均粒径：３μｍ）
　黄色顔料　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．５００
　ポリエーテル界面活性剤　　　　　　　　　　　　　　１．５００
　テトラアリルシラン　　　　　　　　　　　　　　　　０．５００
【０１０９】
実施例Ｂ（成分Ａ）
　化合物　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　量［重量％］
　ビニル末端ポリジメチルシロキサン、　　　　　　　　１９．７５０
２００ｃＳｔ
　ビニル末端ポリジメチルシロキサン、　　　　　　　　２４．７５０
７０００ｃＳｔ
　ポリメチル水素シロキサン　　　　　　　　　　　　　　６．０００
（１．７８ｍｍｏｌ／ｇ ＳｉＨ、５０ｃＳｔ）
　ポリメチル水素シロキサン　　　　　　　　　　　　　　７．０００
（４．００ｍｍｏｌ／ｇ ＳｉＨ、１００ｃＳｔ）
　ポリジメチルシロキサン、　　　　　　　　　　　　　　７．０００
１０ｃＳｔ
　疎水化ヒュームドシリカ　　　　　　　　　　　　　　　４．０００
（１００ｍ2／ｇ）
　疎水化クリストバライト充填剤　　　　　　　　　　　２９．５００
（平均粒径：３μｍ）
　黄色顔料　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．５００
　ポリエーテル界面活性剤　　　　　　　　　　　　　　　１．５００
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【０１１０】
実施例Ｃ（成分Ａ）
　化合物　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　量［重量％］
　ビニル末端ポリジメチルシロキサン、　　　　　　　１９．０００
２００ｃＳｔ
　ビニル末端ポリジメチルシロキサン、　　　　　　　２４．７５０
７０００ｃＳｔ
　ポリメチル水素シロキサン　　　　　　　　　　　　　６．０００
（１．７８ｍｍｏｌ／ｇ ＳｉＨ、５０ｃＳｔ）
　ポリメチル水素シロキサン　　　　　　　　　　　　　７．０００
（４．００ｍｍｏｌ／ｇ ＳｉＨ、１００ｃＳｔ）
　ポリジメチルシロキサン、　　　　　　　　　　　　　７．７５０
１０ｃＳｔ
　疎水化ヒュームドシリカ　　　　　　　　　　　　　　４．０００
（１００ｍ2／ｇ）
　疎水化クリストバライト充填剤　　　　　　　　　　２９．５００
（平均粒径：３μｍ）
　黄色顔料　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．５００
　ポリエーテル界面活性剤　　　　　　　　　　　　　　１．５００
【０１１１】
実施例Ｄ（成分Ａ）
　化合物　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　量［重量％］
　ビニル末端ポリジメチルシロキサン、　　　　　　１０．０００
２００ｃＳｔ
　ビニル末端ポリジメチルシロキサン、　　　　　　１５．７５０
７０００ｃＳｔ
　ビニル末端ポリジメチルシロキサン、　　　　　　１８．０００
１０００ｃＳｔ
　ポリメチル水素シロキサン、　　　　　　　　　　　６，０００
（１，７８ｍｍｏｌ／ｇ Ｓｉ－Ｈ；５０ｃＳｔ）
　ポリメチル水素シロキサン、　　　　　　　　　　　７，０００
（４，０ｍｍｏｌ／ｇ Ｓｉ－Ｈ；１００ｃＳｔ）
　疎水化ヒュームドシリカ　　　　　　　　　　　　　４．０００
（１００ｍ2／ｇ）
　疎水化クリストバライト充填剤　　　　　　　　　２９，５００
（平均粒径：３μｍ）
　黄色顔料　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．５００
　ポリエーテル界面活性剤　　　　　　　　　　　　　１，５００
　テトラアリルシラン　　　　　　　　　　　　　　　０，７５０
【０１１２】
実施例Ｅ（成分Ｂ）
　化合物　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　量［重量％］
　ビニル末端ポリジメチルシロキサン、　　　　　１３，５００
２００ｃＳｔ
　ビニル末端ポリジメチルシロキサン、　　　　　２８，０００
７０００ｃＳｔ
　ポリジメチルシロキサン、　　　　　　　　　　　５，０００
１０ｃＳｔ
　クリストバライト充填剤　　　　　　　　　　　５０，０００
（平均粒径：３μｍ）
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　疎水化ヒュームドシリカ　　　　　　　　　　　　２，６００
（１００ｍ2／ｇ）
【０１１３】
実施例Ｆ（成分Ｂ）
　化合物　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　量［重量％］
　ビニル末端ポリジメチルシロキサン、　　　　　１３．６４１
２００ｃＳｔ
　ビニル末端ポリジメチルシロキサン、　　　　　２７．７７８
７０００ｃＳｔ
　ポリジメチルシロキサン、　　　　　　　　　　　４．２１６
１０ｃＳｔ
　疎水化ヒュームドシリカ　　　　　　　　　　　　２．５７９
（１００ｍ2／ｇ）
　疎水化クリストバライト充填剤　　　　　　　　４９．６０３
（平均粒径：３μｍ）
　黄色顔料　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．０９９
　白金触媒溶液　　　　　　　　　　　　　　　　　１．５７８
　テトラアリルシラン　　　　　　　　　　　　　　０．４９６
【０１１４】
実施例Ｇ（成分Ｂ）
化合物　　　　　　　　　　　　　　　　　　　量［重量％］
ビニル－末端ポリジメチルシロキサン、　　　２９，０００
１０００ｃＳｔ
ビニル－末端ポリジメチルシロキサン、　　　１２，５００
７０００ｃＳｔ
ポリジメチルシロキサン、　　　　　　　　　　５，０００
１０ｃＳｔ
クリストバライト充填剤　　　　　　　　　　５０，０００
（平均粒径：３μｍ）
疎水化ヒュームドシリカ　　　　　　　　　　　２，６００
（１００ｍ2／ｇ）
黄色顔料０，１００　　　　　　　　　　　　　０，１００
白金触媒溶液　　　　　　　　　　　　　　　　０，８００
【０１１５】
【表３】

【０１１６】
　標準カートリッジに充填した後、これらの実験的なペーストを体積比１：１（ベースペ
ーストおよび触媒ペースト）で静的ミキサーによって混合した。
【０１１７】
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測定：
引裂き強度：
　引裂き強度データを、Ｂ　６×５０　ＤＩＮ　５０１２５に従って、ツヴィック１４３
５ユニバーサル試験機（Ｚｗｉｃｋ　１４３５　Ｕｎｉｖｅｒｓａｌ　ｔｅｓｔｉｎｇ　
ｍａｃｈｉｎｅ）において６つのダンベル形試験片を引裂くことによって、評価した。試
料の直径は６ｍｍであり、長さは５０ｍｍであった。ベースペーストおよび触媒ペースト
を静的ミキサーで混合し、黄銅製金型に充填した。２３℃で２４時間後、試験片を取り出
し、測定を６回行い、平均値を決定した。
【０１１８】
硬化時間
　硬化時間データは室温に対して得られ、Ｓｈａｗｂｕｒｒｙ　Ｃｕｒｏｍｅｔｅｒを使
用して評価した。硬化時間の終わりは、その時間の後に、硬化曲線が１０ｍｍラインより
下になる時間として定義された。
【０１１９】
　３種類のシリコーン材料の滴下挙動（ｄｒｉｐｐｉｎｇ　ｂｅｈａｖｉｏｕｒ）を決定
するために、１．０±０．２ｇの材料を混合し、標準凸形ガラス板（ｄ＝６０ｍｍ）に添
加する。特別なカートリッジ（ｖ／ｖ＝１：１）および特別な静的混合先端（ｓｔａｔｉ
ｃ　ｍｉｘｉｎｇ　ｔｉｐ）において、材料を自動混合する。材料は、平均直径１５±１
ｍｍにてガラスとの円形接触領域を形成しなければならない。混合して１５秒後、材料が
下へ落ちることができるように、材料を有するガラス板を上下反対の位置に固定する。滴
り落ちる材料の量を測定する。０％は（＋）と評価され；＞０％＜２０％は（０）と評価
され；＞２０％は（－）と評価される。
【０１２０】
引裂き強度および最大伸び率
【０１２１】
【表４】

【０１２２】
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　市販の材料およびＢ／Ｅの組み合わせは、本発明による実施例ではない。
【０１２３】
　本発明の材料によって、従来技術に見られない引裂き強度、ショア硬度および稠度の固
有の組み合わせが得られることが、この結果から示されている。
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