
(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
一般式
(ＲＯ２ Ｃ )ｘ －  Ｃ４ Ｈ６ －  (ＣＯ２ Ｒ′ )ｙ
（式中、Ｒは水素、Ｒ′は２個の炭素原子を有する基を含む重合性不飽和エステル、ｘは
２、ｙは２である）で表される、酸官能基を有する重合性不飽和置換ブタン化合物を含む
歯科用修復・補綴用組成物。
【請求項２】
前記ブタン化合物と、硬化触媒、開始剤、加速剤及びそれらの混合物よりなる群より選択
される他の活性成分とより実質的になる歯科用ライナー又は接着剤の形態の請求項１記載
の歯科用修復・補綴用組成物。
【請求項３】
前記組成物が保存安定で、可視光硬化型の一成分系である請求項２記載の歯科用修復・補
綴用組成物。
【請求項４】
硬化剤及びアルデヒドを更に含む歯科用ライナー若しくは接着剤形態の請求項１記載の歯
科用修復・補綴用組成物。
【請求項５】
前記アルデヒドがグルタルアルデヒドであり、前記組成物が保存安定で、可視光硬化型の
一成分系である請求項４記載の歯科用修復・補綴用組成物。
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【請求項６】
前記ブタン化合物と、該ブタン化合物の酸とイオン反応可能な少なくとも一つの細分化さ
れたフィラーと、硬化剤とを含む歯科用複合体形態の請求項１記載の歯科用修復・補綴用
組成物。
【請求項７】
前記ブタン化合物と、該ブタン化合物の酸とイオン反応可能な細分化されたフィラー、硬
化剤及びそれらの混合物よりなる群より選択される他の活性成分とより実質的になる歯科
用複合体形態の請求項１記載の歯科用修復・補綴用組成物。
【請求項８】
硬化剤と、該ブタン化合物の酸とイオン反応可能な細分化されたフィラー、実質的に非イ
オン性のフィラー、希釈剤及びそれらの混合物より成る群より選択される他の成分とを含
む歯科用セメント形態の請求項１記載の歯科用修復・補綴用組成物。
【請求項９】
前記組成物が保存安定で可視光硬化型の一成分系である請求項１記載の歯科用修復・補綴
用組成物。
【請求項１０】
Ｒが酸ラジカルＣＯ（ＯＨ）を与える水素原子である請求項１記載の歯科用修復・補綴用
組成物。
【請求項１１】
Ｒが水素原子であり、Ｒ′が２－ヒドロキシエチルメタクリレートラジカルであり、ｘが
２、ｙが２である請求項１記載の歯科用修復・補綴用組成物。
【請求項１２】
ガラス、金属酸化物、金属水酸化物、金属塩及びそれらの混合物よりなる群より選択され
る無機粒状物フィラーを更に含む請求項１記載の歯科用修復・補綴用組成物。
【請求項１３】
前記フィラーが酸化亜鉛である請求項１２記載の歯科用修復・補綴用組成物。
【請求項１４】
前記組成物に可溶な弗化物イオンを更に含む請求項１記載の歯科用修復・補綴用組成物。
【請求項１５】
前記弗化物イオンがアミン弗化水素塩である請求項１４記載の歯科用修復・補綴用組成物
。
【請求項１６】
前記化合物と反応するカチオン源である弗化物イオン溶離フィラーを更に含む請求項１記
載の歯科用修復・補綴用組成物。
【請求項１７】
前記化合物がブタンテトラカルボン酸ビス－（２－ヒドロキシエチルメタクリレート）エ
ステルである請求項１記載の歯科用修復・補綴用組成物。
【請求項１８】
一般式
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【化１】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
（式中、Ｒ１ 及び  Ｒ１ ′はそれぞれ独立に重合性不飽和且つ２個の炭素原子を有する反
応性酸を含む基である）で表される、酸官能基を有する重合性不飽和置換ブタン化合物を
含む歯科用修復・補綴用組成物。
【請求項１９】
Ｒ１ が式
【化２】
　
　
　
　
　
の基である請求項１８記載の歯科用修復・補綴用組成物。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
本発明は新規の歯科・医科用材料に関し、より詳細には酸若しくは反応性酸誘導体官能性
を有する置換ブタン化合物の比較的低分子量の重合性不飽和単量体に基づく新規の歯科・
医科用材料に関するものである。
【０００２】
米国特許第４，８７２，９３６号は重合可能な不飽和モノマー及び／又はオリゴマー及び
／又は酸基及び／又はそれらの反応性酸誘導体群を含むプレポリマーを含む歯科用セメン
ト混合物を教示している。しかしながら、教示されている重合性化合物は本発明の化合物
の非常に特定の、かつ有効な特定部分に比較して高分子量の化合物に向けられたものであ
る。米国特許第４，５８９，７５６号は歯科の分野で利用される同様の芳香族ベースの組
成物に関するものである。
【０００３】
本発明の一態様によれば、新しい群の歯科用材料が提供され、それらは患者に対し温和で
、毒性が無く、また象牙質、エナメル質、及び骨に適切に調合された時優れた接着力を与
えるものであり、更に他の好ましい特徴を持つものである。好適な歯科用材料群はとくに
虫歯孔ライナー、接着材料、及び充填材料を含む。
【０００４】
本歯科用材料はそれらが新しい重合性組成物に基づいているものであるので、以前の歯科
用材料とは異なるものである。それら新しい重合性組成物はその好適実施例において、主
好適官能基としてオレフィン類、より好適には（メタ）アクリレート類、及び酸ベースの
ラジカル、特に好適にはカルボン酸、反応性酸誘導体ラジカルを含むブタン化合物に基づ
くものである。本発明のブタン（ベース）化合物は下記一般式で表される。
（ＲＯ２ 　Ｃ）ｘ 　－Ｃ４ 　Ｈ６ 　－（ＣＯ２ 　Ｒ´）ｙ

式中、Ｒは酸ラジカル若しくは反応性酸誘導体、Ｒ´は炭素数２乃至１３の重合性不飽和
ラジカル、ｘは２乃至３、ｙは１乃至２である。
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【０００５】
本発明の目的は、充填材料、虫歯用ライナー及びベース、セメント、ピットや裂溝のシー
ラントとして使用され虫歯を予防し、歯の構造体及び／又は骨と重合複合体との間の接着
剤として有効であり、また同様の歯科用矯正用途に有用な新規の歯科用組成物を提供する
ことである。
本発明の更なる目的は、高純度、高硬度、及び高均一性を有する歯科・医科用修復・補綴
用組成物を提供することである。
更に重要な目的は比較的安価で製造容易な歯科・医科用修復・補綴用組成物を提供するこ
とである。
本発明の更なる目的は、高い反応性を有し、比較的低粘度の液体である歯科用・医科用修
復・補綴組成物を提供することであり、適当な粘度を与えるため高濃度の希釈剤を必要と
しない、優れた歯科・医科用修復材及び補綴材を提供することである。
【０００６】
本発明の一態様において、新しい歯科・医科用修復・補綴組成物は、下記の一般式で表さ
れる、酸若しくは反応性酸誘導体官能性を有する重合性不飽和置換ブタン化合物に基づく
ものである。
（ＲＯ２ 　Ｃ）ｘ 　－Ｃ４ 　Ｈ６ 　－（ＣＯ２ 　Ｒ´）ｙ

式中、Ｒは酸ラジカル若しくは反応性酸誘導体、Ｒ´は炭素数２乃至１３の重合性不飽和
ラジカル、ｘは２乃至３、ｙは１乃至２である。
好適な化合物はブタンテトラカルボン酸ビス－（２－ヒドロキシエチルメタクリレート）
エステルである。好ましくは、ブタン化合物は組成物において主たる即ち唯一のバインダ
ーである。主たるバインダーとはその量と機能性との両方においてと言う意味である。
【０００７】
一好適態様において、組成物はブタン化合物と、無添加、硬化触媒、開始剤、加速剤、及
びそれらの混合物より成る群より選択される他の活性成分とより実質的に成る歯科用ライ
ナーである。いくつかの好適な例において、歯科用ライナーは他の成分を含んでいる。
他の好適な態様において、組成物は、ブタン化合物と、ブタン化合物の酸若しくは酸誘導
体とイオン反応可能な少なくとも一つの細分化された反応性フィラーと、硬化剤とを含む
歯科用複合体である。
本発明の更なる態様により、上記記載の組成物は生体内の歯に塗布することによる歯科処
置方法としてそれぞれの目的のために採用される。
更に他の態様において、ブタン化合物は骨セメント中の成分として、また好ましくは、骨
セメント中の主たる即ち唯一のバインダーとして、医科処置に採用される。
【０００８】

本発明の一態様によって、新しい歯科・医科用修復・補綴組成物を提供する。これら組成
物はかかる用途に新規の化合物を使用する製品である。ライナーや接着剤として特に歯の
エナメル質や象牙質（自然の歯の構成体）に塗布するための歯科用ライナーとして化合物
は単体で塗布することができ、また、素早い硬化と組成物の硬化の完了を手助けするため
に加えられる重合開始剤と共に塗布することもできる。もちろん、意図する用途により、
他の材料を加えても良い。歯科用セメントや複合体が目的の組成物である場合に、本発明
の化合物を従来の樹脂の全面的若しくは部分的代替品として使用できる。
【０００９】

本発明を特徴づける化合物は下記一般式で表される、酸若しくは反応性酸誘導体官能性を
有する置換ブタン化合物の重合性不飽和モノマーを主機能成分として有する化合物である
。
（ＲＯ２ 　Ｃ）ｘ 　－Ｃ４ 　Ｈ６ 　－（ＣＯ２ 　Ｒ´）ｙ

式中、Ｒは酸ラジカル若しくは反応性酸誘導体、Ｒ´は炭素数２乃至１３の重合性不飽和
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ラジカル、ｘは２乃至３、ｙは１乃至２である。
好適には、（ＣＯ２ 　Ｒ´）ｙ 　を持つ各炭素に隣接する炭素のうち少なくとも一つは、
（ＲＯ２ 　Ｃ）ｘ 　と関連し、好適な重合性不飽和ラジカルは（メタ）アクリレートであ
る。（メタ）アクリレートはアクリレートまたはメタクリレートのいずれかを意味する。
【００１０】
化合物の平均分子量は好適には２００乃至６００、より好適には２６０乃至４９９、最も
好適には２９０乃至４６０である。好適な化合物は室温で液体である。液体とは２３℃で
１００，０００ｃｐｓ以下の粘度を有する流体を意味している。
化合物は実質的に単一の化合物中に、少なくとも二つの異なる官能置換基を含み、その内
の一つは付加重合可能で、他方はカルボン酸又は他の酸又は反応性酸誘導体である。重要
なことは、少なくとも一つのかかる付加重合性基が存在すべきであるが、それが二以下で
あり、そして、二以上の酸又は反応性酸誘導体基が存在しなければならないが、最適な化
合物ではそれが三以下である、ことである。好適化合物は好適な態様においてヒドロキシ
化合物若しくはポリヒドロキシ化合物と、ブタンテトラカルボン酸若しくはその酸無水物
とよりエステルやジエステルを形成する反応により誘導されるものである。
【００１１】
本発明の新規な歯科用・医科用化合物は、重合して直線若しくは架橋したポリマーを形成
できるが、それらポリマーは、更にカチオン、特に二価以上のカチオンと反応し、水に比
較的不溶の高分子塩を形成することのできる、複数の酸基又は反応性酸誘導体基を含んで
いる。化合物は高密度のエチレン性不飽和及びカルボン酸反応性誘導体サイトを有する比
較的低分子量のモノマーなので、高い集結性を有する優れた硬化が起きる。カチオンは与
えられた調合物の原料又は成分より供給されるか、又は、調合物の第二成分から供給され
るカチオン溶液から与えられ得る。またカチオンは配合を重合化させる相手基体から供給
され得るが、特に好適な歯科用化合物においては、相手基体は歯であり、その場合に化合
物は特に良好な接着を好適な用途において発揮する。そのような場合において、カルボキ
シルイオンや他の酸イオン若しくは反応性酸誘導体イオンは相手基体の表面カチオンとキ
レート化し接着結合を与える。好適な歯科用組成物において、この基体との結合が有効で
あるばかりでなく、イオンを提供する無機フィラーの助けにより、全体を一体に結合でき
ることも有効である。ここで使用される用語「反応性酸誘導体イオン」とは、カチオンの
水溶性塩、特に一価のカチオンの塩、例えばナトリウム、アンモニウム、カリウムの塩を
含むが、それらは複分解によりより高い原子価のカチオンと置き換えられる。しかしなが
ら、カルボキシル基自体は他の酸基や反応性酸誘導体イオンに対し最適である。特に適し
た酸基は、酸化物、鉱物、セラミック、ガラス質、又は金属フィラーと反応できるもの全
てである。
【００１２】
他の酸ラジカルの例として、式
【化１】
　
　
　
　
　
　
　
（式中、Ｒは例えばアルキル、アリール又はビニルである）で表される燐酸類のラジカル
、式
－ＳＯ２ 　Ｈ、－ＳＯ３ 　Ｈ　又は　－Ｏ－ＳＯ３ 　Ｈ
で表される硫酸類のラジカル、及び式
【化２】
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（式中、Ｒはアルキル、アリール又はビニルである）で表される硼酸類ラジカルがある。
【００１３】
－ＮＲ２ 　Ｈ＋ 　や－ＰＲ２ 　Ｈ＋ 　（ＲはＨ又はアルキル）のごときカチオン性酸ラジ
カルも適している。
反応性酸誘導体は酸ハロゲン化物、酸無水物、酸アミド、ニトリル及びエステル類で置き
換えることが可能で、それらは容易に加水分解して酸と成り、反応性フィラーとイオン交
換、中和、塩形成、若しくはキレート化反応することができる。酸基若しくは反応性酸誘
導体はカルボン酸、リン酸、ホスホン酸、スルホン酸、ホウ酸ラジカル又はそれらの反応
性誘導体の形態が好ましい。
好適な重合性不飽和ラジカルはアルケニル、アルケノキシ、シクロアルケニルラジカルで
、アクリル、メタクリル、ビニル、及び、それらのラジカルを有し、オレフィンは特にア
クリルやメタクリルラジカルを有すると好ましい。
本発明の好適なエチレン性不飽和カルボン酸化合物を製造する方法をより良く理解できる
よう、最適なシリーズであるブタンベース化合物の製造につき以下に好適な製造方法を示
しながら説明する。
【００１４】
出発材料として、ブタン１，２，３，４－テトラカルボン酸を無水酢酸と還流する。
【化３】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【００１５】
この反応により、ブタンテトラカルボン酸二無水物と酢酸を得る。
【化４】
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【００１６】
１モルの無水ブタンテトラカルボン酸を２モルの２－ヒドロキシエチルメタクリレート（
ＨＥＭＡ）と、硫酸又は他の適当な触媒の存在下に反応する。
【化５】
　
　
　
　
　
　
　
【００１７】
この反応により液体生成物を得るが、これら液体生成物はブタンテトラカルボン酸ビス（
２－ヒドロキシエチルメタクリレート）エステルの異性単量体の混合体と考えられる。こ
の異性体はカルボン酸基上のヒドロキシエチルメタクリレート部分の位置が異なる。
【化６】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【００１８】
この例においてＲはヒドロキシエチルメタクリレート基である。従って上記二番目の異性
体は以下のように構成を記述できる。
【化７】
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【００１９】
ブタンテトラカルボン酸ビス（２－ヒドロキシエチルメタクリレート）エステルを以後Ｂ
ＣＡとして示す。
上記反応により二つの反応したカルボン酸基と二つの未反応カルボン酸基を有するモノマ
ー分子が得られる。同様の方法で、１モルの無水ブタンジカルボン酸を１モルのヒドロキ
シエチルメタクリレートと反応し、同様にブタンテトラカルボン酸モノ（２－ヒドロキシ
エチルメタクリレート）の異性体を得ることもできる。他の反応性エステルの組み合わせ
も他の濃度の反応物により形成され得るが、本発明によれば、少なくとも二つの未反応カ
ルボン酸基がモノマー中に無ければならない。モノマー中の反応済又は未反応カルボン酸
基の数は反応条件を変えることによりコントロールされる。
【００２０】
様々な（メタ）アクリレートラジカルを各種の方法によって使用できる。例えば、以下が
例として上げられる。
【化８】
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【００２１】
好適なラジカルは（メタ）アクリレートであり、特に、エトキシ（メタ）アクリレートラ
ジカルである。
【００２２】

本発明の化合物は必要であればある好適な態様において、開始剤のみ、開始剤と加速剤、
加速剤のみ、のいづれかの存在下にプライマーとして使用することができる。ある場合に
は、ブタン化合物は単独で、若しくは、硬化剤、及び、付随的と考えられる成分で「実質
的に～より成る」と記載する場合に含まれない成分と共に使用することもできる。かかる
付随的な成分とは、酸化防止剤、安定剤、顔料、等であり、通常含まれ得るようなもので
ある。
【００２３】
本発明のモノマーは各種の方法でエチレン性不飽和基を介し周知の付加重合で重合する。
しばしば、硬化剤、触媒、開始剤、加速剤を重合の促進又は制御のために使用する。歯科
の分野においては、過酸化物、例えば、ベンゾイルペルオキシドを使い、加熱して反応を
開始する付加重合が知られている。また、加速剤が室温で反応がより迅速に進むよう促進
することも知られている。加速剤は、例えば、還元性のアミン若しくは亜硫酸塩である。
更に、当該分野に知られる開始剤や加速剤を使って、紫外光や可視光で化合物を重合させ
ることも知られている。可視光硬化が好適である。また、プレフォームしたもの、または
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、人体の外で硬化したものには、例えば、電離放射線が知られている。
【００２４】
生体内重合は患者内でモノマーやオリゴマー化合物の重合や組成物の硬化が起こった時、
患者に害を与えないよう、方法や組成物の妥当性を考慮する必要があることを理解しなけ
ればならない。従って、重合系の要素を、例えば、過酸化物とアミンのように、二部配合
の成分として、それらの成分が組み合わされ、モノマー重合のため反応されるまで重合を
遅らせてもよい。若しくは、全ての必要な化学成分を単一の組成物内に組み込んで、その
組成物が熱、光及びその他の開始作用の適用により重合を誘導するようにしても良い。例
えば、紫外光又は可視光を照射して反応を開始する方法が知られており、その場合に、開
始剤、しばしばベンゾフェノンやカンホロキノンを、単一の前混合された即使用可能な保
存安定性のある組成物と組み合わせて使用できる。特定の重合方法及び系が材料の適用要
件により好ましい場合がある。単数又は複数のモノマーを含む組成物の重合若しくは「硬
化」の仕方がいかなるものであろうとも、形成するポリマーの重要な特徴はそれらが、二
価若しくは多価のカチオンと、それらの酸または反応性酸誘導体官能性を介して更に反応
できることである。本発明の化合物及び組成物の更に重要な点は、モノマー化合物と重合
が行われるカチオン含有表面、金属、金属酸化物、歯の骨、等との間に接着性を持つもの
でなければならないことである。
【００２５】
本発明の一好適組成物は可視光に応答して硬化を開始する保存安定な組成物である。保存
安定とは組成物を可視光に不透明な容器内に室温で一年以上保管した場合にも良好な塗布
、硬化性を保持することを意味している。可視光硬化とは約３６０乃至６００ナノメータ
ーの可視光領域において化学線で開始される組成物の硬化を意味している。
【００２６】
多くの歯科・医科用途において、反応性カチオンを提供するフィラーを含んでも良く、ま
た必要に応じて、非反応性フィラーやそれらの混合物を本発明の好適態様において本発明
の組成物中に含むことが望まれることもある。本発明に特に適したフィラーの一つはガラ
スアイオノマーセメント組成物を形成するものとして当分野において知られている無機ガ
ラスである。かかるフィラーの例として米国特許第４，８１４，３６２号に示されるもの
があり、その内容をここに引用して記載の一部とする。ガラスの好ましい種類は、例えば
、バリウムアルミノシリケート、カルシュウムアルミノシリケート、ストロンチュウム、
ランタン、タンタル、タングステン等のガラスである。サブミクロンのシリカを含むシリ
カやクォーツもまた使用できる。セラミックフィラー例えば、カルシュウムヒドロキシア
パタイトもまた良い効果を示すものとしてあげることができる。本発明において使用され
るフィラーは、その粒子サイズを減じ、組成物に混ぜ合わせる前に当分野に知られる方法
によりシラン化しても良い。フィラー材の好適なレベルは接着剤組成物の全重量に対し約
２０乃至約８０％であり、より好適には約４０乃至約７０％、最も好適には約４５乃至６
０％である。より細かい粒子のフィラーを使用する場合には、フィラーの量はより小さい
粒子に付随する表面積の相対的増加により、その量を減らすことができる。好適な粒子サ
イズの分布は０．０２乃至５０μｍ、より好適には０．１乃至１０μｍ、そして最も好適
には１乃至６μｍである。
【００２７】
他に含まれ得る成分は、例えば、溶媒、可塑剤、顔料、組成物から経時放出される殺菌剤
や治療剤及びブチル化ヒドロキシトルエンのごとき酸化防止剤等である。本発明による混
合物はまた、他の重合性不飽和モノマー及び／又はオリゴマー及び／又は酸基を含まない
プレポリマー及び／又はそれらの塩及び／又はそれらの反応性加水分解容易な酸誘導体グ
ループを含むこともできる。例えばヒドロキシアルキルメタクリレートのような従来の複
合体の構成体であるモノマーは特に適している。混合物はまた必要であれば、酸基及び／
又はそれらの塩及び／又は反応性で容易に加水分解するそれらの誘導体基を持つが、不飽
和で重合可能である基を含まないその他の化合物を含んでも良い。この場合に、多塩基酸
や反応性で容易に加水分解するそれらの誘導体が適している。特に、多塩基酸は酒石酸や
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クエン酸のようなヒドロキシ酸類が好ましく、また、ポリカルボン酸、ポリフォスフォン
酸、ポリリン酸、ポリスルフォン酸等の多酸類もまた好ましい。
【００２８】
キレート基を有するが酸基や容易に加水分解する酸誘導体基を含まない化合物を使用する
こともできる。このタイプの例として、バニリン酸塩類、シリンゲン酸塩類、サリチル酸
塩類がある。
本発明の化合物を、哺乳類、特にヒト、そしてとりわけ顔面の顎回りや口の領域に歯科分
野において使用する場合の特別な利点の一つは、化合物が比較的流動性のあるモノマーで
大量の希釈剤を必要としないことであるが、希釈剤使用が望ましい場合もあり得る。例え
ば、接着剤の場合、接着組成物が相手基体をより完全に素早く濡らすのを助けるために必
要とされる。好適な希釈剤は例えばエタノール、水、低粘度のモノマーである。
【００２９】
本発明の組成物の混合は標準的化合技術を使って達成される。例えば、液体、光開始剤、
及び加速剤をまず混合し、次にフィラーを導入する際にそれらを徐々に加える。しかしな
がら、光に感度の高い化合物を混合する場合に、感光しない光、即ち、使用される光開始
系を活性化するような実質的量の電磁波の波長を含まない光を使用して、重合が予定より
早く開始するのを防ぐ必要がある。
本発明のブタンベース化合物はまた医療用途を有しており、骨用セメント若しくは接着剤
として特に適している。しかし、本発明の最も好適な使用方法は歯科医により患者の口内
の生体歯に塗布することによる歯科用処置方法として本発明を適用することである。
【００３０】
一つの好適な歯科用処置方法は歯科用ライナーとして組成物を適用することである。歯科
用ライナー組成物は最も好適な実施例において、ブタン化合物と、無添加、硬化触媒、開
始剤、加速剤、それらの混合物よりなる群より選ばれる他の活性成分とより実質的に成る
。他の好適な組成物において、希釈剤や他の成分を含んでも良い。
組成物は従来の技術を使ってライナーとして塗布され、好ましくは従来の方法で可視光を
使って硬化される。他の好適な態様において組成物は二成分系で硬化剤は塗布に先立ちス
パチュラで撹拌し標準的方法で塗布される。更に好適な態様は二成分系であるが、混合後
に系が実質的に自己硬化しながら可視光により硬化するような二成分の組合わせである。
【００３１】
他の好適な歯科処置方法は歯科用複合体充填剤としての組成物用途である。歯科用複合体
充填組成物は最も好適な態様において、ブタン化合物と、その酸若しくは酸誘導体とイオ
ン反応できる細分化された反応性フィラー、硬化剤、それら混合物とより成る群より選択
されるその他の活性成分とより実質的になるものである。他の好適組成物において希釈剤
や他の成分を含んでも良い。
組成物は従来の技術を使って複合体充填剤として塗布され、好ましくは、従来の方法で可
視光の適用によって硬化される一成分系複合体充填剤である。他の好適な態様において、
組成物は二成分系で、硬化剤は塗布に先立ちスパチュラで混ぜ標準的方法により塗布され
る。また更に他の好適態様は、他の二成分の組合わせであるが、この場合、二成分系があ
り、系は混合後実質的に自己硬化しながら可視光で硬化する。
【００３２】
以上に本発明を概略的に説明したが、より完全な理解は以下の特定の実施例を参照して得
られる。それら実施例は単により良い説明のために含まれるものである。発明は特定の実
施例に限定されるものではないことは理解されるべきである。
実施例を通して、材料、手順及び試験方法を一度記載したものに関しては、記載が同じ場
合には続く実施例において記載を繰り返さない。従って、その記載は続く実施例において
も適用されるものと理解される。全ての成分は特記しない限り重量によって示す。
【００３３】

試験用の各材料に関して直径４ｍｍ、長さ６ｍｍの円筒を作成した。その円筒はステンレ
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ススチールの金型に混合した材料を詰め、プリスメティクス（Ｐｒｉｓｍｅｔｉｃｓ：商
標）ライトを使用して４０秒間各端部から光硬化して作成された。試験用円筒を金型から
取り出し試験前２４時間３７℃で水中に保存した。破断点まで試験片に負荷をかけるに必
要な力はクロスヘッド速度１ｍｍ／分に設定されたツウィックモデル（Ｚｗｉｃｋ　ｍｏ
ｄｅｌ）１４５５を使用して測定した。
【００３４】

内側寸法２５ｍｍ×２ｍｍ×２ｍｍの分割型ステンレススティール金型に未硬化の材料を
充填した。次に、露出面をポリエステル箔で覆い、約５ｍｍの厚さの透明なプラスチック
ブロックの間に挟んだ。プラスチックブロックに接触する光の管を使い歯科用硬化光を金
型に添って前後平均して移動して、１２０秒間で光硬化した。硬化した試験片を２４時間
３７℃で水中に保存した。試験前、試験片の端部に沿って残っているバリを注意深く取り
除き各試験片の正確な寸法を測定した。次に、試験片をツウィックモデル１４５５を使っ
て三点曲げモードで試験した。試験時ツウィックモデル１４５５はクロスヘッド速度を１
ｍｍ／分に設定し、試験片は２０ｍｍ間隔の支持上に置き中間点に負荷をかけた。横曲げ
強さはメガパスカル（ＭＰａ）単位で標準式より計算した。
【００３５】

試験用の各材料に関して、直径約６ｍｍ、長さ約３ｍｍの円筒を作成した。その円筒は混
合した材料をステンレススティールの金型に満たし、プリスメティクスライトを使って、
４０秒間各端より光硬化して作成された。円筒を金型より取り出し、試験前２４時間３７
℃で水中に保管した。試験直前に各円筒の正確な寸法を、後に径方向強さを計算する時に
使用するためマイクロメーターを使って測定した。試験片に直径方向に破断点まで負荷を
かけるに必要な力をクロスヘッド速度１０ｍｍ／分に設定したツウィックモデル１４５５
を使って測定した。
【００３６】

全測定はバーコル硬度テスターモデルＧＹＺＪ　９３５を使って行った。
周囲光の変化による誤差や影響を避けるため、光開始剤系が感応しにくい黄色照明の部屋
で試験を行った。内径８ｍｍ、厚さ１．３ｍｍの円形黄銅の金型を使用した。この金型を
白い面上に置き、試験材料で満たした。次に、その表面を透明なポリエステルフィルムの
小片で覆いサンプルを必要時間以上、通常３０秒、上から硬化した。この硬化は光ガイド
の端部をフィルムに軽く接触させて保持しながら行った。硬化時間の終わりにストップウ
ォッチをスタートし、６０秒後に硬度を測定した。
光硬化する化合物は硬化後始めの数秒の間にその硬度を急速に増し、この時間の間に測定
しようとすると不必要な変動や誤差を招く恐れがあるので、材料硬化後、硬度測定前６０
秒間待つ必要がある。６０秒の待ち時間は、信頼性と、再現性を持って実行でき、化合物
の硬度がこの時間で比較的緩やかに増加するようになるので選定された。
【００３７】

抜歯したヒトの歯を洗浄し、１％の次亜塩素酸ナトリウム溶液中で殺菌した。そして、歯
を必要となるまで４℃で新鮮な次亜塩素酸ナトリウム溶液中に保存した。前歯と後歯を無
作為に使用した。使用前に荒さ３００番手の研磨紙で各歯のクラウン平面を研磨し、更に
荒さ６００番手の研磨紙で磨きを掛けて、象牙質表面を露出した。これらは全て象牙質の
乾燥を防ぐため、水を使って行なった。
【００３８】

使用直前に、準備した象牙質表面を素早く紙片で吸い取った。これによって、細管を乾燥
し切ること無く過剰の表面水を取り除くことができ、象牙質は過剰に乾燥した時になる白
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い不透明な外観ではなく、半透明の外観を保持する。長さ約４ｍｍ、直径約３ｍｍのプラ
スチックの飲用ストローを試験材料で満たし、象牙質表面に軽く押し当てた。そして、プ
リスメティクス硬化光を使って４０秒間ストローを介して材料を光硬化した。用意したサ
ンプルは通常２４時間３７℃で水中に保存した後試験した。しかしながらその内いくつか
のサンプルは１０分後に試験したものもある。
【００３９】

必要時間保存した後、サンプルを象牙質表面が垂直になるようにプラスタ内にセットした
。サンプルは乾燥を避けるため、この間湿った紙片で覆った。象牙質から円筒を剪断する
に必要な力はツィックモデル１４５５を使いクロスヘッド速度を１ｍｍ／分に設定して測
定し、接着力をメガパスカル単位で計算した。
十分後に試験しようとするサンプルを使用前プラスタにセットした。
【００４０】

成分をガラス容器に計り入れ、一時間タンブリングして充分に混合した。次に粉体を二度
１５０μのナイロン篩を通した後ラベル付きの容器に移した。
【００４１】

各材料につき、直径２０ｍｍ、厚さ１ｍｍの３つの硬化した円板を用意した。各円板を蒸
留水２５ｍｌを含むボトルの中に入れ、３７℃で保管した。水を一週間ごとに交換し、古
い水の弗化物含有量を１０％ＴＩＳＡＢ　ＩＶ緩衝剤の存在下に測定した。三つの円板の
平均値を計算し側面を含む円板の表面積（ｃｍ２ 　）あたりの弗化物イオン重量（μｇ）
で表した。各週とも水だけを含むボトルを保管して空試験を行った。この弗化物含有量は
対照標準として測定された。電極を既知の弗化物含有量の溶液を用い、１０％ＴＩＳＡＢ
　ＩＶ緩衝液の存在下に使用前に較正した。
【００４２】

ブタン１，２，３，４テトラカルボン酸（２３０ｇ）［アルドリッヒ化学社（Ａｌｄｒｉ
ｃｈ－Ｃｈｅｍｉｅ　ＧｍｂＨ）、カタログＮｏ．Ｂ、４０２－３、９７％］と無水酢酸
（６９０ｍｌ）（アルドリッヒ化学社、カタログＮｏ．１１，００４－３、９９％）を１
５００ｍｌのフラスコに入れ、分溜仕切りと還流冷却器を取り付け、撹拌しながら３時間
加熱還流した。その後、酢酸と無水酢酸の混合物２５０ｍｌを還流温度が１１８から１３
８℃へとゆっくりと増加する際にゆっくりと蒸留して取り出した。次に、混合物を冷却す
る間撹拌した。結晶物を吸引漏斗を使って濾過し、３００～４００ｍｌのヘキサンで二度
洗浄し、フィルターケイクを乾燥するまで吸引した。白色の結晶１８５ｇを乾燥器に移し
水酸化ナトリウムペレット上に保存した。
【００４３】

ブタン１，２，３，４テトラカルボン酸ビス（２－ヒドロキシエチルメタクリレート）エ
ステルを以下のごとく調製する。
ブタン１，２，３，４テトラカルボン酸二無水物（３４．５ｇ）、２－ヒドロキシエチル
－メタクリレート（ＨＥＭＡ、５０ｇ）（アルドリッヒ化学社、カタログＮｏ．１２，８
１３－５、９７％）、及び無水酢酸ナトリウム（０．４６ｇ）（メルク社、カタログＮｏ
．６２６８）を８０℃で共に加熱撹拌した。反応物と生成物の濃度変化をＨＰＬＣとＩＲ
分析により追跡し、７時間後全ての無水物が消費され、従って、反応が終了していること
を確認した。生成物は薄い色の粘性の液体であり、そのまま調合物に直接使用した。
【００４４】
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作成したサンプルの試験

粉体サンプルの作成

弗化物放出測定方法

実施例１
ブタン１，２，３，４テトラカルボン酸二無水物（ＢＴＣＡ）の調製

実施例２
モノマーＡの調製

実施例３、４



粉体組成物を以下の二つの成分から調製した。
ストロンチュウムガラスは米国特許第４，８１４，３６２号に従い作成され、以下の分析
結果を得た。弗素を除く全ての元素はその元素の酸化物として計算されている。
平均粒子サイズは５．５μｍであった。
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
ポリアクリル酸（ＰＡＡ）（分子量：規格範囲３０，０００～４５，０００；常用範囲約
３５，０００）。
粉体はガラスとＰＡＡを共にボトル中で１時間タンブリングし、得られた混合物を１５０
μｍの篩を通して作成した。二つの粉体組成物３及び４を以下に重量部で与えられる比率
で調製した。
　
　
　
　
　
【００４５】

一連の組成物を表１に重量部にて与えられる比率で成分を配合して得た。
表中の成分のうちＣＱはカンホロキノン（アルドリッヒ化学社、カタログＮｏ．２３，１
２２－３）、ＤＭＡＢＥはジメタアミノ安息香酸エチルエステル（アルドリッヒ化学社、
カタログＮｏ．Ｅ２，４９０－５）である。
まずモノマーＡと２－ヒドロキシエチルメタクリレートを撹拌しながら混合し、次にカン
ホロキノンとジメタアミノ安息香酸エチルエステルをモノマー混合物中に５０℃で撹拌し
ながら溶解して組成物を調製した。最後に水を加え完全に解けるまで撹拌した。ほぼ等重
量の液体と粉体とを紙パッド上で混合し、歯科用材料として、特に、詰め物の下のライニ
ング材料として、またセメントとして、若しくは割れ目のシール材として、特に使用する
に適した硬さを視覚的にも触覚的にも有する液体組成物を得た。これを歯科用硬化光（プ
リスメチックスライト、デンツプライインターナショナル社）を当てて、３０秒で硬化し
た。以下の特性が測定された。
【００４６】
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実施例５～１０
接着性光硬化組成物



　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【００４７】
これら実施例は、その強度、急速な重合、象牙質への接着力及び記述の組成物の重合マト
リックスを通しガラス成分から弗化物を放出する能力によって示されるように組成物の有
用性を示している。
表中Ｎ／Ｄは「測定不能」を意味する。
【００４８】

粉体配合物
ストロンチウムガラス　　　　　　　　　　　　　　　９０
ＰＡＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　１０
液体配合物
モノマーＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　５９．４
２－ヒドロキシエチルメタクリレート　　　　　　　　３１．８
水　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　８．０
ＣＱ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．３８
ＤＭＡＢＥ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．４４
ブチル化ヒドロキシトルエン　　　　　　　　　　　　　０．０１
【００４９】
粉体と液体は実施例５～１０と同様に重量比で１：１にて混合した。これにより、作成し
た歯の空洞の床を覆うライナーとして使用するに適した硬さの液体セメントを得た。特性
を測定し比較した。同様の目的で販売され、やはり光重合する３Ｍの商品ビトラ－ボンド
（Ｖｉｔｒａ－ｂｏｎｄ：商標）と特性を比較した。
【００５０】
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実施例１１



　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【００５１】

粉体配合物
カルシウムガラス　　　　　　　　　　　　　　　　７５
ＰＡＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　２５
液体配合物
モノマーＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　５９．４
２－ヒドロキシエチルメタクリレート　　　　　　　３１．８
水　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　８．０
ＣＱ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．３８
ＤＭＡＢＥ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．４４
ブチル化ヒドロキシトルエン（ＢＨＴ）　　　　　　　０．１０
【００５２】
粉体と液体は以前と同様に紙パッド上で重量比で１：１にて混合した。これにより例えば
、歯の孔のライナーやセメントとして使用するに適したクリーム状の硬さを持つ、可視光
硬化（ＶＬＣ）ガラスアイオノマーセメントを得た。このガラスは溶離により、重合体を
架橋する手助けをするカルシウムイオンを提供すると思われる。混合物は一面のみから照
射される歯科用硬化光に３０秒間暴露して硬化した。バーコル硬度は露出表面下１．３ｍ
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実施例１２
モノマーＡとカルシウムガラスの配合



ｍで、上面においては７５、下面においては７０であった。
カルシウムガラスは６．５μｍの平均粒子サイズを有していた。
分析はドイツのＤｏｒｆｎｅｒ　Ａｎａｌｙｓｅｎ　Ｚｅｎｔｒｕｍ，Ｈｉｒｓｃｈａｎ
，Ｇｅｒｍａｎｙで行われた。
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【００５３】

他の粉体を以下のように配合した。
粉体配合物
カルシウムガラス　　　　８５
ＰＡＡ　　　　　　　　　１５
この粉体を実施例１２の液体成分とガラスパッド上で１：１の比率で組み合わせ、歯科用
スパチュラで混合した。以前と同様に、それをプリスメチクスライトで硬化した。バーコ
ル硬度は、上面で７８、下面では、１．３ｍｍ下で、７３であった。
実施例１２及び１３は本発明のモノマーや組成物が反応性を有し、組成物を架橋すること
の出来るカチオンを与える各種ガラスの存在下に、付加重合により重合できることを示し
ている。これらイオン架橋重合体はライナーやセメント及び充填剤として有用なものであ
る。それらは例外的な透明度を有し、市販されている歯科用ライナーやセメントに比較し
て、かなりの深さまで硬化され得るものである。これらの特性は、固有の接着性を有する
イオン架橋修復材料のかなりの深さまで急速に硬化することが望まれる場合には、特に価
値のあるものである。
【００５４】

実施例１２の液体組成物１部を４．６重量部の粉体を含む酸化亜鉛（ＰｏｌｙＦ（商標）
プラス、デトレイ　デンツプライ社、コンスタンツ）と歯科用混合パッド上で混合し、歯
科用充填剤として使用するに適した硬さのペーストを形成した。粉体は、酸化亜鉛と少量
のマグネシウム、アルミニウムの酸化物、シリカとの混合物を８３重量％、粉体ポリアク
リル酸１３％、及び弗化錫４％を含んでいる。この材料の素材表面は歯科用硬化光に３０
秒暴露して硬化され、高耐水性表面を与える。この場合に、可視光照射による硬化は緩や
かで実施例１２の組成物に比較して、むしろ不透明な組成物を与える。下表は組成物が光
に暴露されてもされなくても、硬化することを示しているが、重合が架橋に先立って起こ
る場合に硬い組成物がより急速に得られることを示し、そして酸化亜鉛との反応が前重合
が無くても起こることを示している。この組成物は、例えば、永久的な詰め物の下のライ
ナーやベースとして、また一時的な詰め物材料として、若しくは、セメントとして、歯科
用の用途を有している。
【００５５】
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実施例１３
モノマーＡとカルシウムガラスの配合

実施例１４
酸化亜鉛との架橋



　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【００５６】
測定は一光硬化試験片と一非光硬化試験片上で連続的に行われた。
【００５７】

抜歯したヒトの歯のクラウンを磨いて象牙質の平坦な面を露出した。これを紙片で乾かし
実施例１２の液体を薄い層で塗布した。これを標準的臨床法で使用されるプリスメティク
ス硬化光を用いて１０秒間硬化した。実施例３９の粉体と液体混合物の小塊を歯の頂部に
直径約４ｍｍの面積を覆うように塗布した。これを標準的臨床法において使用されるプリ
スメティクスライトを用いて３０秒間硬化した。５分後、金属のスパチュラを用いて象牙
質と組成物の界面に力をかけた。この方法により組成物を象牙質表面から取り外すことは
可能ではなっかたので、組成物の象牙質への接着は非常に強く臨床的に有効なレベルであ
ることを示している。一方、Ｐｏｌｙ　Ｆ（商標）プラス粉体（同じ反応性酸化亜鉛フィ
ラーと同じポリアクリル酸の組み合わせにより形成される組成物）と、この材料を使用す
るために推奨される方法である水との混合物を、指示に従い混合し象牙質表面に塗布した
ものでは簡単に外れてしまった。
【００５８】

配合は以下のように行いその量は重量部で与えられている。
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実施例１５
タイコート及びトップコート組成物

実施例１６及び１７
歯科用複合充填材用接着剤の調製



　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
２５％グルタルアルデヒド溶液はフルカ（Ｆｌｕｋａ）製、カタログＮｏ．４９６３０。
複合材料（ＡＰ．Ｈ（商標）、デンツプライ　インターナショナル社）の象牙質への接着
は象牙質プライマー若しくはタイコートとして上記の液体組成物を使って測定した。選定
した液体を用意した象牙質表面上に薄く刷毛塗りし、複合剤を充填したストローを当てる
前に１０秒間硬化した。他の方法は前述した一般的方法と同様である。結果を以下に、市
販されている象牙質接着剤（プリスマ　ユニバーサル　ボンド（商標）、デンツプライ　
インターナショナル社）に関して同様の方法で測定したものと比較して示した。
【００５９】
　
　
　
　
　
　
【００６０】
両実施例の配合物は少なくとも市販の歯科用接着剤（プリスマ　ユニバーサルボンド　Ｉ
Ｉ）で得られる接着力を与え、モノマーＡのこの用途における有用性を示している。
【００６１】

接着性樹脂配合物は以下に示す組成で作成した。
実施例１８の液
モノマーＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　６１．３６
２－ヒドロキシエチル　メタクリレート　　　　　３３．３９
水　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　４．５１
ＣＱ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．３４
ＤＭＡＢＥ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．４０
ＢＨＴ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．１
【００６２】
実施例１９の液
モノマーＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　５１．１５
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実施例１８～２１
弗素イオン放出接着剤配合



２－ヒドロキシエチル　メタクリレート　　　　　３７．４３
水　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　８．０
ＣＱ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．３８
ＤＭＡＢＥ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．４４
ＢＨＴ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．１
セチルアミン　ヒドロフルオリド　　　　　　　　　２．５
【００６３】
実施例２０の液
モノマーＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　５１．１５
２－ヒドロキシエチル　メタクリレート　　　　　３７．４３
ＣＱ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．３８
ＤＭＡＢＥ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．４４
ＢＨＴ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．１
セチルアミン　ヒドロフルオリド　　　　　　　　　２．５
実施例２１の液
【００６４】
実施例１８の組成物を使いセチルアミンフルオリドを０．２部の弗化ナトリウムで置き換
え、当量の弗素イオンを含む組成物を調製しようとしたが、弗化ナトリウムは溶解しなか
った。
上記セチルアミン　ヒドロフルオリドはドイツのメルク社のカタログＮｏ．１１６７９を
使用した。
【００６５】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【００６６】
この接着剤は弗素イオンが完全に溶解し、液体中で均一に分散し、ガラスが硬化時透明の
ままである点で興味深いものである。
【００６７】

接着剤やプライマーとしてのモノマーＡ（ブタンテトラカルボン酸二無水物と２－ヒドロ
キシエチルメタクリレートとの反応生成物）の一般的有用性を更に示すため、液体組成物
を以下のように作成した。
【００６８】
１）
ブタンテトラカルボン酸二無水物（５００ｇ、２．５モル）、２－ヒドロキシエチルメタ
クリレート（１．５ｋｇ、１１．５モル）、ＢＨＴ（１．５ｇ）、及び、酢酸ナトリウム
（５．０ｇ）をともに８０℃で２時間加熱撹拌した。反応後透明で、粘稠な液体を得た。
この赤外スペクトルは全ての無水物が反応し、従って反応が終了していることを示した。
この液体は、約１５００グラムのモノマーＡを約８５０グラムのＨＥＭＡに混合して成り
、冷却して以下の液体配合に使用された。
【００６９】
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実施例２２

モノマーＡのＨＥＭＡ中での直接調製



２）
ＨＥＭＡ中モノマーＡの溶液　　　　２００
ＢＨＴ　　　　　　　　　　　　　　　　０．４４
ＣＱ　　　　　　　　　　　　　　　　　０．８４
ＤＭＡＢＥ　　　　　　　　　　　　　　０．９７
水　　　　　　　　　　　　　　　　　１７．５９
混合物を５０℃まで加熱し、均質となるまで撹拌し、その後冷却した。
【００７０】
３）ニッケル－クロム歯科用合金への接着剤プライマーとしての２）中液体組成

金属合金の塊（ワイロン（Ｗｉｒｏｎ）８８、ベゴ（ＢＥＧＯ）社製、ブレーメン、ドイ
ツ）を２２０番のシリコンカーバイド紙上で一表面を平坦に研磨して調製した。次に、そ
の表面を清浄な水で洗浄し紙片で乾かした。２）における液体を薄く刷毛塗りし、プリス
メティクス歯科用硬化光に１０秒間暴露して硬化した。内径５．２５ｍｍ、長さ約２ｍｍ
のプラスチック飲用ストローの断面を、上記合金表面に保持し、市販の複合剤（ＡＰ．Ｈ
．（商標）、デンツプライ）で満たした。これを、プリスメティクスライトに４０秒間暴
露して硬化した。その後、サンプルを３７℃で２４時間水中に保存した。クロスヘッド速
度を１ｍｍ／分に設定したツウィックモデル１４５５で剪断接着強さを試験した。
六箇のサンプルを使って、平均接着力５．７±２．１５　ＭＰａを得た。
【００７１】
４）
コバルト－クロム合金（デンタリウム（Ｄｅｎｔａｌｌｉｕｍ：商標）、エクストラ　ハ
ード、スベディア社製）を使って３）の実験を繰り返した。七箇のサンプルに関して、平
均接着力７．３±１．７ＭＰａを得た。
【００７２】
５）
再生金クラウンを、二つの面がツウィック試験機内のクランプに垂直に保持されるように
、スチール製ポストに取り付けた。クラウンを磨き粉と洗剤の混合物で良く洗い、良く洗
浄した後、乾燥した。次に、２）における液体を薄い層で刷毛塗りしプリスメティクスラ
イトを使って１０秒間硬化した。ＡＰ．Ｈ．（商標）複合材を以前の実施例と同様にして
ストローに入れ、４０秒間硬化した。この過程をもう一方の面にも繰り返した。クラウン
を試験前、１５分間３７℃で水中に保存し、クロスヘッド速度を１ｍｍ／分に設定したツ
ウィック試験機で試験した。八箇のサンプルに関し、平均剪断接着力６．２±２．６ＭＰ
ａを得た。
【００７３】
６）
セラミック歯（デンツプライ社、ドライエイヒ、ドイツ）を２２０番のＳｉＣ紙上で水と
共に磨きをかけ、平坦な面を整えた。２）における液体を塗布し、硬化し、ＡＰ．Ｈ．（
商標）複合体を以前と同様に塗布した。用意したサンプルをやはり以前と同様に試験前２
４時間水中に保管した。
全サンプルはセラミック部分で破損した、それで、破壊後多くのセラミック片が複合体底
部に付着して残った。従って、セラミックへの真の接着力は測定できず、得られた８．５
３±３．９３ＭＰａの値はセラミック歯の強度の測定値である。しかしながら、得られた
最高値は１５．２ＭＰａで、接着がハイレベルで有効であることを示しており、通常はセ
ラミックのシラン処理によってのみ得られる程のものであった。
【００７４】
以上の記述は本発明の好適な実施例を示すものである。しかしながら、用いた概念はかか
る記述に基づき本発明の範囲を離れること無く他の実施例にも援用できることもちろんで
ある。従って、特許請求の範囲は発明を広く保護しようとするものであり、またここに示
した特定の態様に関しても同様である。
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