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(57)【要約】　　　（修正有）
【課題】酸性官能基と水を含むが、酸反応性フィラーを含まない樹脂セメントも提供する
。
【解決手段】ａ）フィラーと、ｂ）重合可能な樹脂と、２５℃において該重合可能な樹脂
に分散され、分子量が約５００～１００，０００であるｃ）ポリマー取扱い改良剤とを含
み、独自の取扱い性を有する歯科用樹脂セメント材料。成分ａ）ｂ）およびｃ）は、Ｆ（
ｘ）＝ＡｘBのベき法則に適合する粘度対せん断速度曲線を得るのに有効な量で存在する
。この曲線に対する該材料の相関値は、増加するせん断速度曲線および低下するせん断速
度曲線のどちらに対しても０．８５より大きく、Ｂの値は約－０．０１より小さい。この
ようなセメントは自己エッチングであることによって、別の酸エッチングステップを実施
する必要性を回避することができる。
【選択図】なし



(2) JP 2010-31014 A 2010.2.12

10

20

30

40

50

【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ａ）フィラーと、ｂ）重合可能な樹脂と、ｃ）２５℃において前記重合可能な樹脂に分
散され、分子量が約５００～１００，０００のポリマー取り扱い性改良剤と、ｄ）重合開
始剤と
を含む歯科用樹脂セメント材料であって、成分ａ）、ｂ）およびｃ）は、Ｆ（ｘ）＝Ａｘ
Bのベき法則に適合する粘度対せん断速度曲線を得るのに有効な量で存在し、Ｂは約－０
．０１より小さく、前記材料は、せん断速度範囲の増加する方向および減少する方向の少
なくとも１０カ所の対数的に間隔をおいたデータ点において、増加するせん断速度および
減少するせん断速度のどちらに対しても０．８５より大きい相関値で前記曲線と相関し、
０．４～０．５ｓ-1である最低値と２０～２５ｓ-1である最高値とを有する歯科用樹脂セ
メント材料。
【請求項２】
　前記相関値が０．９より大きい、請求項１に記載の歯科用樹脂セメント材料。
【請求項３】
　Ｂが約－０．１より小さい、請求項１に記載の歯科用樹脂セメント材料。
【請求項４】
　Ｂが約－０．１～－１．１である、請求項１に記載の歯科用樹脂セメント材料。
【請求項５】
　Ａが１０より大きく、３０００より小さい、請求項１に記載の歯科用樹脂セメント材料
。
【請求項６】
　Ａが１５より大きく、１０００より小さい、請求項１に記載の歯科用樹脂セメント材料
。
【請求項７】
　Ａが２０より大きく、５００より小さい、請求項１に記載の歯科用樹脂セメント材料。
【請求項８】
　増加するせん断速度に対して、Ａは約４０に等しいかまたはこれより大きく、Ｂは約－
０．２９に等しいかまたはこれより小さく、減少するせん断速度に対して、Ａは約３５に
等しいかまたはこれより大きく、Ｂは約－０．２６に等しいかこれより小さい、請求項１
に記載の歯科用樹脂セメント材料。
【請求項９】
　ａ）５５～７５重量％のフィラーと、ｂ）０～４０重量％の重合可能な樹脂と、ｃ）０
．１～２５重量％の取り扱い性改良剤とを含む、請求項１に記載の歯科用樹脂セメント材
料。
【請求項１０】
　前記重合可能な樹脂が（メタ）アクリレート樹脂である、請求項１に記載のセメント。
【請求項１１】
　前記（メタ）アクリレート樹脂がＢｉｓＧＭＡおよびＴＥＧＤＭＡの混合物からなる群
から選択される、請求項１に記載のセメント。
【請求項１２】
　前記重合可能な樹脂がエポキシ樹脂である、請求項１に記載のセメント。
【請求項１３】
　前記重合可能な樹脂が、オキセタン、オキソラン、環状アセタール、ラクタム、ラクト
ン、ビニルエーテルまたは環にＯ原子を含有するスピロ環状化合物からなる群から選択さ
れる、請求項１に記載のセメント。
【請求項１４】
　前記重合可能な樹脂が酸性官能基により官能化されたポリマーを含む、請求項１に記載
のセメント。
【請求項１５】
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　前記重合可能な樹脂と前記取り扱い性改良剤とが同じ化合物である、請求項１に記載の
セメント。
【請求項１６】
　前記重合可能な樹脂と前記取り扱い性改良剤とが、約５００～１０００の平均分子量を
有するエトキシル化ビスフェノールＡジメタクリレートである、請求項１５に記載のセメ
ント。
【請求項１７】
　前記取り扱い性改良剤が、メタクリレート修飾ポリカプロラクトン、メタクリレート修
飾ポリエチレングリコール、メタクリレート修飾ポリテトラメチレンオキサイド、ｎ－ポ
リビニルピロリドンおよびエトキシル化ビスフェノールＡジメタクリレート、ジカルボキ
シ末端ポリブタジエン並びにビスフェノールＡとエピクロロヒドリンとのコポリマーから
なる群から選択される、請求項１に記載のセメント。
【請求項１８】
　前記取り扱い性改良剤が酸性官能基により官能化されたポリマーからなる群から選択さ
れる、請求項１に記載のセメント。
【請求項１９】
　前記取り扱い性改良剤がメタクリレート官能基を有するポリマーからなる群から選択さ
れる、請求項１に記載のセメント。
【請求項２０】
　前記取り扱い改良剤が、約５００～５０，０００の分子量を有するポリマーから選択さ
れる、請求項１に記載のセメント。
【請求項２１】
　前記取り扱い改良剤が、約７００～２０，０００の分子量を有するポリマーから選択さ
れる、請求項１に記載のセメント。
【請求項２２】
　前記セメントが実質的に追加の水を含まない、請求項１に記載のセメント。
【請求項２３】
　前記セメントが酸性化合物をさらに含む、請求項１に記載のセメント。
【請求項２４】
　前記セメントが酸性反応性フィラーを含まない、請求項１に記載のセメント。
【請求項２５】
　ａ）非酸性反応性フィラーと、ｂ）重合可能な樹脂と、ｃ）酸性官能基と、ｄ）重合開
始剤と、ｅ）水とを含む歯科用樹脂セメント材料。
【請求項２６】
　前記酸性官能基が別個の酸性化合物として提供される、請求項２４に記載のセメント。
【請求項２７】
　前記酸性官能基が、前記重合可能な樹脂の化合物上の官能基として提供される、請求項
２４に記載のセメント。
【請求項２８】
　既成補綴装置を配置する方法であって、
　ａ）口腔面を調製するステップと、ｂ）装置に請求項１に記載の歯科用樹脂セメントを
適用するステップと、ｃ）前記装置を調製した前記口腔面に固定するステップと、ｄ）前
記口腔面と前記装置との間の辺縁から過剰の前記樹脂セメントを除去するステップと
を含む方法。
【請求項２９】
　前記既成補綴装置が、クラウン、ブリッジ、被覆冠、インレー、アンレー、ポストおよ
びピンからなる群から選択される、請求項２７に記載の方法。
【請求項３０】
　直接修復材料を接着する方法であって、ａ）口腔面を調製するステップと、ｂ）調製し
た前記口腔面に請求項１に記載の歯科用樹脂セメントを適用するステップと、ｃ）調製し
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、セメントを適用した前記口腔面に直接修復材料を配置するステップと
を含む方法。
【請求項３１】
　前記直接修復材が歯科用複合物である、請求項２９に記載の方法。
【請求項３２】
　前記直接修復材がアマルガムである、請求項２９に記載の方法。
【請求項３３】
　硬い口腔面に接着する方法であって、ａ）前記口腔面をエッチングするステップと、ｂ
）エッチングした前記口腔面に、重合可能なモノマーと重合開始剤とを含む接着組成物を
適用するステップと、ｃ）前記面上で前記接着組成物を重合させるステップと、ｄ）接着
剤処理した前記面に請求項１に記載の樹脂セメントを適用するステップと、ｅ）前記樹脂
セメントを重合させるステップとを含む方法。
【請求項３４】
　硬い口腔面に接着する方法であって、ａ）前記口腔面をエッチングするステップと、ｂ
）エッチングした前記口腔面に、重合可能なモノマーと重合開始剤とを含む接着組成物を
適用するステップと、ｃ）前記面上で前記接着組成物を重合させるステップと、ｄ）前記
既成補綴装置に請求項１に記載の樹脂セメントを適用するステップと、ｅ）調製した前記
口腔面に前記装置を固定するステップと、ｆ）前記口腔面と前記装置との間の辺縁から過
剰の前記樹脂セメントを除去するステップとを含む方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は歯科用セメントに関する。さらに詳細には、本発明は驚くべき取り扱い特性を
有する歯科用樹脂セメントに関する。
【背景技術】
【０００２】
　樹脂セメントは、被覆冠、インレー、アンレー、クラウンおよびブリッジなどの審美的
な間接的装置を審美的に接着するために主に使用されている。樹脂セメントは、一般に、
圧縮および引張り強度が大きいことおよび耐摩耗性が小さいことなどの物理的特性が優れ
ており、非平行またはショートクラウン前準備などの困難な間接的接着状況において接着
するためにしばしば使用されている。
【０００３】
　間接的な装置のための現在市販品を購入することができる樹脂合着用セメントの取り扱
い特性は、間接的装置を固定する際の抵抗性による困難さ、低粘度もしくはせん断依存性
による清掃の困難さ早い硬化特性もしくは遅い硬化特性または糸引を生ずることがある。
【発明の概要】
【０００４】
　ａ）フィラーと、ｂ）重合可能な樹脂と、ｃ）２５℃において重合可能な樹脂に分散さ
せ、約５００～１００，０００の分子量を有するポリマー取り扱い改良剤とを含み、独自
の取り扱い特性を有する歯科用樹脂セメント材料を提供する。成分ａ）、ｂ）およびｃ）
は、Ｆ（ｘ）＝ＡｘBのベき法則に適合する粘度対せん断速度曲線を得るのに有効な量で
存在する。この曲線に対する相関値は増加するせん断速度および減少するせん断速度のど
ちらに対しても０．８５より大きく、Ｂの値は約－０．０１より小さい。
【０００５】
　酸性官能基と水とを含むが、酸反応性フィラーを含まない樹脂セメントも提供する。こ
のようなセメントは自己エッチング作用があり、それによって別の酸エッチングステップ
を実施する必要性を回避することができる。
【図面の簡単な説明】
【０００６】
【図１】図１は、本発明の組成物の粘度対せん断速度曲線を示す。
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【０００７】
発明の詳細な説明
　ガラスイオノマー組成物は優れた取り扱い特性を有し、口腔環境に適用後に清浄が容易
であるが、あまり強靱でなく、審美性が悪く、ある種の接着用途に対しては利用が限られ
ている。一方、市販の樹脂セメントは強靱で、硬化中および硬化後に清浄が困難であり、
被接着面に容易に適用されない。清浄は、既成補綴装置を前準備済みの歯に配置したとき
、過剰のセメントをふき取る、こすり取るまたは除去する工程である。
【０００８】
　本発明の樹脂セメントは、既成補綴装置を配置したとき、抵抗性がほとんどまたは全く
ない。セメントを有する既成補綴装置を配置すると、重力による流動がほとんどまたは全
くないので、セメントの清浄はより容易である。本発明のセメントは糸を引きにくく、汚
しにくいので、既成補綴装置上または内への配置をより容易にする。本発明のセメントは
また、適用を容易にするために、特に補修材料を接着するための充填型接着剤として使用
するために刷毛塗り可能である。他の樹脂セメントが混合により柔らかすぎになるとき、
本発明のセメントはへら操作前後において混合パッド上でムース様の挙動をとる。取り扱
い改良剤を含有するセメントは、作業時と硬化時の間が、取り扱い改良剤を含有しない同
じ樹脂より長い。医師は、セメントが硬化する前に口腔環境に補綴装置を適切に配置する
のに十分な時間をもてるので、硬化時間がより長いとより容易に使用できるセメント材料
が提供され、本発明のセメントは清浄時に硬くなりにくく、壊れにくい。
【０００９】
　本発明の目的のためには、「樹脂セメント」は、硬化のためにその化学性に水を使用し
ない、樹脂系の充填型組成物であるセメントである。従って、樹脂セメントは反応性フィ
ラー、酸性官能基および水を同時に含有しないが、本発明による樹脂セメントは同じ組成
物中にこれら３種の材料のうちどの２種を含有してもよい。セメントを「硬化する」ため
にイオノマー反応を使用し、酸性官能基と酸反応性ガラスとの間の反応を可能にする水の
存在を必要とするガラスイオノマーセメントと対照的である。
【００１０】
　本発明の目的のために、「追加の水」を実質的に非錯体または配位体として意図的に添
加する水を含有しないことを意味する。金属またはガラスなどの多数の材料は、大気から
取り込まれるか、または通常の状態で配位錯体として存在する水を含有することが理解さ
れる。吸湿性材料に取り込まれる水または水和物として存在する水は本明細書に記載する
組成物に存在してもよい。起源にかかわらず組成物に存在するいかなる水も、その水が本
発明の組成物の長期特性に有害な影響を与えるような量で存在するべきではない。例えば
、水は、存在する場合には、任意の酸反応性フィラーと任意の酸性成分との反応を促進し
て、市販品に要求される貯蔵期間中に材料の固化または粒状化を形成すると思われる量で
存在するべきではない。
【００１１】
　成分ａ）、ｂ）およびｃ）は、Ｆ（ｘ）＝ＡｘBのベき法則に適合する粘度対せん断速
度曲線を得るのに有効な量で存在し、Ｂは約－０．０１より小さい。このモデルでは、Ｆ
（ｘ）はパスカル秒単位の粘度で、ｘは秒-1単位のせん断速度である。従って、粘度対せ
ん断速度のプロットはせん断速度が増加すると、粘度が低下することを示す。驚くべきこ
とに、本明細書において規定されるように、充填型歯科材料と取り扱い改良剤を組み合わ
せると、これらの材料のこのようにこれまでにない物理的挙動が提供されることが見いだ
された。最も驚くべきことでありかつ有用なことには、これらの材料はせん断速度が増加
する方向および減少する方向のどちらにもこの曲線を示し、それによって可逆的な粘度特
性を示す。この曲線に対する材料の相関値はせん断速度の増加および減少のどちらに対し
ても０．８５より大きい。
【００１２】
　さらに好ましくは、Ｂが約－０．１より小さい、さらに好ましくは約－０．１～－１．
１であるように、成分を選択する。
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【００１３】
　好ましい歯科用セメントは、Ａが１０より大きく、３０００より小さい、さらに好まし
くはＡが１５より大きく、１０００より小さい、最も好ましくはＡが２０より大きく、５
００より小さいように、材料を選択することによって調製される。
【００１４】
粘度対せん断速度曲線
　本明細書に記載する歯科用材料の粘度は、平行皿制御式応力または制御式歪み流量計を
使用して２５℃±１℃において測定される。測定値は曲線を特徴とするので、異なる装置
の使用もしくは皿の直径のわずかな差、皿表面へのサンドペーパーの使用または測定間の
時間の差にかかわらず、全ての材料の特徴に良好な一致が見られた。
【００１５】
　１セットの実験において、２５℃において応力を制御したブーリン（Ｂｏｈｌｉｎ）Ｃ
Ｓ５０流量計（ブーリン　インスツルメンツ（Ｂｏｈｌｉｎ　Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ）
、ニュージャージー州）を使用して測定する。さらの直径は２０ｍｍであり、皿間の間隔
は１ｍｍで、材料が皿表面で横滑りしないように、ＰＳＡを裏塗りしたサンドペーパー（
砥粒サイズ９マイクロメーター）が裏打ちされていることがある。せん断速度は０．５か
ら２０秒-1まで傾斜し、逆の速度では、２０から０．５秒-1まで下降した。このせん断速
度の傾斜は４０～６０秒ごとに起こり、遅延時間は２０または３０秒で、積分時間は２０
または３０秒で、１回の試行あたり対数的に間隔をおいたせん断速度段階は合計４５であ
った（試行はせん断が増加する方向および減少する方向と規定される）。
【００１６】
　別のセットの実験では、２６℃において応力を制御したレオメトリックダイナミックア
ナライザー（Ｒｈｅｏｍｅｔｒｉｃ　Ｄｙｎａｍｉｃ　Ａｎａｌｙｚｅｒ）（レオメトリ
ックス社（Ｒｈｅｏｍｅｔｒｉｃｓ，Ｉｎｃ．）、ニュージャージー州）を使用して粘度
を測定した。皿の直径は２５ｍｍで、皿の間隔は１ｍｍで、材料が皿表面で横滑りしない
ように、ＰＳＡを裏塗りしたサンドペーパー（砥粒サイズ９マイクロメーター）が裏打ち
されていることがある。せん断速度は０．４から２５秒-1まで傾斜し、逆の速度では、２
５から０．４秒-1まで下降した。このせん断速度の傾斜は４０秒ごとに起こり、遅延時間
は２０秒で、積分時間は２０秒で、傾斜が上下するとき、対数的に間隔をおいたせん断速
度段階は合計１０であった。
【００１７】
　デルタグラフ（ＤｅｌｔａＧｒａｐｈ）バージョン２．０グラフ作製ソフトウェアなど
の標準的な曲線適合解析技法を使用して、曲線に対するデータ点の相関を求める。
【００１８】
　使用条件下において観察される特性を示す歯科用樹脂セメントは、上記の特性を示すか
どうかについて評価されなければならない。当業者は、市販の材料が製品を使用する容易
さによってこのような特性を示すときを認識している、すなわち、製品が混合または刷毛
塗りされると、柔らかすぎることはないが、元のムース状の形状にもどるように、製品は
ムース状の軟度であるが、可逆的な方法で刷毛塗りによって容易に適用される。製品が最
終使用形態で提供されると、在庫製品は硬化工程を開始する重合開始剤を含有することが
あるので、この特徴を数字で明らかにすることは困難である。実験室では、製品開発技術
者は、重合開始剤を単に放置することによって、提示されたセメント組成物を容易に評価
することができる。２部式の混合物は、好ましくは、各部を別個に試験して、粘度／せん
断曲線の特徴を求めることによって評価される。２部式混合物の一方がべき法則モデルの
挙動を示す場合、部を組み合わせたものは同様にこの挙動を示す可能性が大きい。混合し
た製品について定量的な試験を実施することができるが、最終製品の挙動についての定性
的な評価は、最終製品が本明細書に記載する望ましい挙動を達成することを確認するのに
十分でなければならない。製品が重合開始までに十分に長い時間を有する場合には、重合
工程によってかなりの粘度変化がセメントに生じる前に可能である限り、試験を実施する
ことができる。例えば、多くの市販の樹脂セメントは、セメントの作業時間を確認してお
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り、かなりの粘度変化前に利用できる時間を知らせることができる。このような粘度の増
加が評価工程に影響与えるまでに、例えば、２部系の樹脂セメントを混合してから２分後
に、流量計の測定をこのような材料に実施することができる。セメントが粉末／液体の２
部系材料として提供される場合には、このような試験計画が必要になり、本明細書に教示
される粘度の挙動は、各部を混合するまで明らかではない。
【００１９】
　本発明に含まれる特別の材料については、本発明の歯科用樹脂セメントは２５℃におい
て重合可能な樹脂に分散され、分子量が約５００より大きく、好ましくは約５００～１０
０，０００であるポリマー取り扱い改良剤を含む。
【００２０】
　本発明の目的のためには、裸眼によって見たとき、１相しか識別できない場合には、取
り扱い改良剤は樹脂に分散されると考えられている。加熱または他の混合技法を使用して
、取り扱い改良剤の樹脂マトリックスへの混合を助けるが、ただし、材料を貯蔵および使
用条件においたとき、取り扱い改良剤が樹脂マトリックスから分離しない。多くのオリゴ
マーまたはポリマーは樹脂系に十分に分散しないので、取り扱い改良剤として好適ではな
い。メタクリレートをベースとした系に好適でないポリマーの例は、パラフィンワックス
で、これは歯科材料に従来使用されている伝統的に好ましい樹脂系に分散しない。もちろ
ん、好適な取り扱い改良剤の同定は、本明細書に提供されている指針を使用して１件ずつ
確認しなければならない。
【００２１】
　好ましくは、取り扱い改良剤は分子量が約５００～５０，０００であり、最も好ましく
は約７００～２０，０００である。取り扱い改良剤として使用される化合物に特別の官能
基は必要ないが、ある種の官能基が存在することにより、改良剤化合物と樹脂マトリック
スとを相溶させることによって、取り扱い改良剤の分散を助けることができる。例えば、
取り扱い改良剤をより容易に分散させるために、極性官能基または重合可能な官能基を提
供することが有用であることもある。重合可能な樹脂と同じ機序を使用して反応する重合
可能な官能基を取り扱い改良剤に導入すると、取り扱い改良剤が樹脂マトリックスと反応
すると思われるという点において、さらに利点となる。それによって、最終的に硬化した
材料からの改良剤の枯渇または損失を回避することができる。さらに、未反応の改良剤に
よる強度の追加または弱点の排除によってもマトリックスは利益を得ることができる。
【００２２】
　取り扱い改良剤には、別の方法としてまたは追加として酸官能基を提供することができ
る。このような官能基は取り扱い改良剤を樹脂に分散させる助けとなることができ、また
歯組織にエッチング作用を提供することもでき、これによって自己エッチング作用を有す
る歯科用セメントまたは歯組織との接着性を高める別の下塗り剤または接着剤を必要とし
ないセメントを提供することができる。酸性基は、好ましくは、Ｂ、Ｃ、Ｎ、Ｓ、Ｐのオ
キシ酸またはチオ－オキシ酸から選択される。さらに好ましくは、酸性成分は、Ｃまたは
Ｐの酸である化合物である。望ましい場合には、例えば、４－メタクリルオキシエチルト
リメリテート無水物（４－ＭＥＴＡ）のような酸無水物などの酸の前駆体またはエステル
を酸自体の代わりに使用して、例えばその場所で望ましい酸を形成することができる。好
適な酸にはカルボン酸、スルホン酸およびフェノールが含まれ、カルボン酸、アルキルス
ルホン酸、アリールスルホン酸、リン酸、ホスフィン酸およびホスホン酸が好ましい。
【００２３】
　好ましくは、取り扱い改良剤は、メタクリレート修飾ポリカプロラクトン、メタクリレ
ート修飾ポリエチレングリコール、メタクリレート修飾ポリテトラメチレンオキサイド、
ｎ－ポリビニルピロリドンおよびエトキシル化ビスフェノールＡジメタクリレート、ジカ
ルボキシ末端ポリブタジエン並びにビスフェノールＡとエピクロロヒドリンとのコポリマ
ーからなる群から選択される。
【００２４】
　必要に応じて、取り扱い改良剤は全体として、重合可能な樹脂と同じ化合物であっても
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よい。特に好ましいセメントは、セメントの唯一の重合可能な成分として、または主要な
重合可能な成分としてエトキシル化ビスフェノールＡを含む。好ましいエトキシル化ビス
フェノールＡは、６分子のエチレンオキサイドと１分子のビスフェノール－Ａの反応生成
物であり、次に２モルのメタクリル酸と反応させる。
【００２５】
　一般に、取り扱い改良剤は、歯科材料の２０重量％より少ない量で存在し、さらに好ま
しくは歯科材料の１０重量％より少ない量で存在する。
【００２６】
　フィラーは、歯科用修復組成物等に現在使用されているフィラーなどの、医療用用途に
使用するための組成物に組み入れるために好適な１種以上のいかなる材料から選択されて
もよい。フィラーは細分割され、好ましくは最大粒子径が約１０マイクロメーターより小
さく、平均粒子径が約３．０マイクロメーターより小さい。さらに好ましくは、フィラー
は最大粒子径が約２．０マイクロメーターより小さく、平均粒子径が約０．６マイクロメ
ーターより小さい。フィラーは、粒子サイズ分布が単峰または多峰（例えば、二峰）であ
ってもよい。フィラーは無機材料であってもよい。フィラーは、重合可能な樹脂に不溶性
の架橋有機材料であってもよく、必要に応じて無機フィラーが充填される。フィラーはい
かなる事象においても無毒性で、口腔内での使用に好適でなければならない。フィラーは
放射線不透過性、放射線透過性または放射線不透過性でなくてもよい。
【００２７】
　好適な無機フィラーの例は、石英、窒化物（例えば、窒化ケイ素）、例えば、Ｃｅ、Ｓ
ｂ、Ｓｎ、Ｚｒ、Ｓｒ、ＢａおよびＡｌから誘導されたガラス、コロイド状シリカ、長石
、ホウケイ酸塩ガラス、カオリン、タルク、チタニアおよび亜鉛ガラスなどの天然または
合成材料；米国特許第４，６９５，２５１号に記載されているものなどの低モース硬度フ
ィラー；並びにサブミクロンシリカ粒子（例えば、デグッサ（Ｄｅｇｕｓｓａ）から販売
されている「エアロジル（Ａｅｒｏｓｉｌ）」シリーズ「ＯＸ５０」、「１３０」「１５
０」および「２００」シリカ並びにカボット社（Ｃａｂｏｔ　Ｃｏｒｐ）から販売されて
いる「Ｃａｂ－Ｏ－Ｓｉｌ　Ｍ５」などの焼成シリカ）である。好適な有機フィラー粒子
の例には、充填材入りまたは充填材なし微粉ポリカーボネート、ポリエポキシド等が含ま
れる。好ましい酸反応性でないフィラー粒子は石英、サブミクロンシリカおよび米国特許
第４，５０３，１６９号に記載されている種類の非ガラス質微粒子である。これらの酸反
応性でないフィラーの混合物、並びに有機および無機材料から製造される組み合わせフィ
ラーも考慮される。
【００２８】
　好ましくは、フィラーと重合可能な樹脂との接着性を増すために、フィラー粒子の表面
はカップリング剤で処理される。好適なカップリング剤の使用は、γ－メタクリルオキシ
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エトキシシラン、γ－アミノ
プロピルトリメトキシシラン等を含む。
【００２９】
　フッ化物を放出する特性を有してもよい反応性フィラーが本発明の組成物に含まれても
よい。このようなフィラーは、通常イオノマーと共に使用されて、イオノマーセメントを
形成するものを含む。好適な反応性フィラーの例は、酸化亜鉛および酸化マグネシウムな
どの金属酸化物、例えば米国特許第３，６５５，６０５号；同第３，８１４，７１７号；
同第４，１４３，０１８号；同第４，２０９，４３４号；同第４，３６０，６０５号およ
び同第４，３７６，８３５号に記載されているようなイオン浸出性ガラスを含む。このよ
うな反応性フィラーは、取り扱い改良剤を改良するために、または最終的な組成物の硬化
特性に影響を与えるために添加されてもよい。
【００３０】
　反応性フィラーは、好ましくは、細分割された反応性フィラーである。フィラーが他の
成分と都合よく混合され、口腔内で使用できるように、フィラーは十分に細分割されるべ
きである。例えば沈降分析装置を使用して測定したとき、フィラーの好ましい平均粒子径
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は約０．０２～約１５マイクロメーターであり、さらに好ましくは約０．０２～１０マイ
クロメーターである。
【００３１】
　好適な酸反応性フィラーは、金属酸化物、金属塩およびガラスを含む。好ましい金属酸
化物は酸化バリウム、酸化カルシウム、酸化マグネシウムおよび酸化亜鉛を含む。好まし
い金属塩は、多価陽イオンの塩、例えば酢酸アンモニウム、塩化アンモニウム、塩化カル
シウム、塩化マグネシウム、塩化亜鉛、硝酸アルミニウム、硝酸バリウム、硝酸カルシウ
ム、硝酸マグネシウム、硝酸ストロンチウムおよびフルオロホウ酸カルシウムを含む。好
ましいガラスはホウ酸ガラス、リン酸ガラスおよびフルオロアルミノケイ酸塩ガラスを含
む。
【００３２】
　フッ化物を放出するものが酸反応性フィラーのうち最も好ましい。上記のような取り扱
いの良さおよび最終組成物の特性の良さを提供することに加えて、フッ化物を放出するガ
ラスは、例えば口腔内において使用中に長期間フッ化物を放出するという利点を提供する
。フルオロアルミノケイ酸塩ガラスは特に好ましい。好適な酸反応性フィラーはまた当業
者に周知の種々の製造元から入手できる。例えば、好適なフィラーは、「ＧＣ　Ｆｕｊｉ
　ＬＣ」および「Ｋｅｒｒ　ＸＲ」イオノマーセメントなどの、数多くの市販のガラスイ
オノマーセメントから得ることができる。望ましい場合には、フィラーの混合物を使用す
ることができる。
【００３３】
　望ましい場合には、酸反応性フィラーに表面処理を実施してもよい。好適な表面処理は
酸洗浄、リン酸塩のよる処理、酒石酸などのキレート剤による処理、シランまたはシラノ
ールカプリング剤による処理が含まれる。特に好ましい酸反応性フィラーは、その開示内
容が参考として本明細書に組み入れられている米国特許第５，３３２，４２９号に記載さ
れているシラノール処理したフルオロアルミノケイ酸塩ガラスフィラーである。
【００３４】
　本発明の組成物の重合可能な成分は、重合可能な基を含有するモノマー、オリゴマーま
たはポリマーであってもよい化合物である。これらの重合可能な基は、フリーラジカル反
応により重合可能な基、陽イオン反応により重合可能な基またはこれらの混合物から選択
することができる。好ましくは、重合可能な化合物は分子量が約１００～５０００で、さ
らに好ましくは分子量は約３００～１０００である。より高分子量の重合可能な材料とよ
り低分子量の重合可能な材料の混合物も、取り扱い特性の特別な利点および最終的な硬化
材料の物理特性の特別な利点を提供するとして考慮される。
【００３５】
　重合可能な成分を提供する好ましい材料は、アクリル酸またはメタクリル酸のエステル
である。これらの化合物の例はメチルアクリレート、メチルメタクリレート、エチルアク
リレート、エチルメタクリレート、プロピルアクリレート、プロピルメタクリレート、イ
ソプロピルアクリレート、イソプロピルメタクリレート、２－ヒドロキシエチルアクリレ
ート、２－ヒドロキシエチルメタクリレート（「ＨＥＭＡ」）、ヒドロキシプロピルアク
リレート、ヒドロキシプロピルメタクリレート、テトラヒドロフルフリルアクリレート、
テトラヒドロフルフリルメタクリレート、グリシジルアクリレート、グリシジルメタクリ
レート、ビス－フェノールＡのジグリシジルメタクリレート（「Ｂｉｓ－ＧＭＡ」）、グ
リセロールモノ－およびジ－アクリレート、グリセロールモノ－およびジ－メタクリレー
ト、エチレングリコールジアクリレート、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アクリレート（エチレンオキサイドの繰り返し単位の数は２～３０と
変わる）、プロピレングリコールジメタクリレート［エチレンオキサイドの繰り返し単位
の数は２～３０と変わり、特にトリエチレングリコールジメタクリレート（「ＴＥＧＤＭ
Ａ」）、ネオペンチルグリコールジアクリレート、ネオペンチルグリコールジメタクリレ
ート、トリメチロールプロパントリアクリレート、トリメチロールプロパントリメタクリ
レート、ペンタエリスリトールおよびジペンタエリスリトールのモノ－、ジ－、トリ－お
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よびテトラ－アクリレートおよびメタクリレート、１，３－ブタンジオールジアクリレー
ト、１，３－ブタンジオールジメタクリレート、１，４－ブタンジオールジアクリレート
、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アクリレート
、１，６－ヘキサンジオールジメタクリレート、ジ－２－メタクリロイルオキシエチルヘ
キサメチレンジカルバメート、ジ－２－メタクリロイルオキシエチルトリメチルヘキサメ
チレンジカルバメート、ジ－２－メタクリロイルオキシエチルジメチルベンゼンジカルバ
メート、メチレン－ビス－２－メタクリルオキシエチル－４－シクロヘキシルカルバメー
ト、ジ－２－メタクリルオキシエチル－ジメチルシクロヘキサンジカルバメート、メチレ
ン－ビス－２－メタクリルオキシエチル－４－シクロヘキシルカルバメート、ジ－１－メ
チル－２－メタクリルオキシエチル－トリメチル－ヘキサメチレンジカルバメート、ジ－
１－メチル－２－メタクリルオキシエチル－ジメチルベンゼンジカルバメート、ジ－１－
メチル－２－メタクリルオキシエチル－ジメチルシクロヘキサンジカルバメート、メチレ
ン－ビス－１－メチル－２－メタクリルオキシエチル－４－シクロヘキシルカルバメート
、ジ－１－クロロメチル－２－メタクリルオキシエチル－ヘキサメチレンジカルバメート
、ジ－１－クロロメチル－２－メタクリルオキシエチル－トリメチルヘキサメチレンジカ
ルバメート、ジ－１－クロロメチル－２－メタクリルオキシエチル－ジメチルベンゼンジ
カルバメート、ジ－１－クロロメチル－２－メタクリルオキシエチル－ジメチルシクロヘ
キサンジカルバメート、メチレン－ビス－２－メタクリルオキシエチル－４－シクロヘキ
シルカルバメート、ジ－１－メチル－２－メタクリルオキシエチル－ヘキサメチレンジカ
ルバメート、ジ－１－メチル－２－メタクリルオキシエチル－トリメチルヘキサメチレン
ジカルバメート、ジ－１－メチル－２－メタクリルオキシエチル－ジメチルベンゼンジカ
ルバメート、ジ－１－メチル－２－メタクリルオキシエチル－ジメチルシクロヘキサンジ
カルバメート、メチレン－ビス－１－メチル－２－メタクリルオキシエチル－４－シクロ
ヘキシルカルバメート、ジ－ｂ１－シクロメチル－２－メタクリルオキシエチル－ヘキサ
メチレンジカルバメート、ジ－１－クロロメチル－２－メタクリルオキシエチル－トリメ
チルヘキサメチレンジカルバメート、ジ－１－クロロメチル－２－メタクリルオキシエチ
ル－ジメチルベンゼンジカルバメート、ジ－１－クロロメチル－２－メタクリルオキシエ
チル－ジメチルシクロヘキサンジカルバメート、メチレン－ビス－１－クロロメチル－２
－メタクリルオキシエチル－４－シクロヘキシルカルバメート、２，２’－ビス（４－メ
タクリルオキシフェニル）プロパン、２，２’－ビス（４－アクリルオキシフェニル）プ
ロパン、２，２’－ビス［４（２－ヒドロキシ－３－アクリルオキシ－フェニル）プロパ
ン、２，２’－ビス（４－メタクリルオキシエトキシフェニル）プロパン、２，２’－ビ
ス（４－アクリルオキシエトキシフェニル）プロパン、２，２’－ビス（４－メタクリル
オキシプロポキシフェニル）プロパン、２，２’－ビス（４－アクリルオキシプロポキシ
フェニル）プロパン、２，２’－ビス（４－メタクリルオキシジエトキシフェニル）プロ
パン、２，２’－ビス（４－アクリルオキシジエトキシフェニル）プロパン、２，２’－
ビス［３（４－フェノキシ）－２－ヒドロキシプロパン－１－メタクリレート］プロパン
、２，２’－ビス［３（４－フェノキシ）－２－ヒドロキシプロパン－１－アクリレート
］プロパン等である。
【００３６】
　他の好ましい重合可能な成分は置換アクリルアミドおよびメアクリルアミドであっても
よい。例はアクリルアミド、メチレンビス－アクリルアミド、メチレンビス－メタクリル
アミド、ジアセトン／アクリルアミド、ジアセトンメタクリルアミド、Ｎ－アルキルアク
リルアミドおよびＮ－アルキルメタクリルアミド（アルキルハ低級ヒドロカルビル（ｈｙ
ｄｒｏｃａｒｂｙｌ）単位である）である。重合可能な成分の他の好適な例はイソプロペ
ニルオキサゾリン、ビニルアザラクトン、ビニルピロリドン、スチレン、ジビニルベンゼ
ン、ウレタンアクリレートまたはメタクリレート、エポキシアクリレートまたはメタクリ
レートおよびポリオールアクリレートまたはである。
【００３７】
　または、重合可能な成分は、エポキシ材料、オキセタン、オキソラン、環状アセタール
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物などの陽イオン反応によって硬化する材料であってもよい。
【００３８】
　本発明の組成物に有用な陽イオン反応によって重合可能なエポキシ樹脂は、開環反応に
よって重合可能なオキシラン環、すなわち、
【化１】

を有する有機化合物を含む。広義にはエポキシドと呼ばれるこのような材料はモノマーエ
ポキシ化合物およびポリマータイプのエポキシドを含み、脂肪族、脂肪族環状、芳香族ま
たは複素環であってもよい。これらの材料は、一般に、１分子あたり、平均で、少なくと
も１つの重合可能なエポキシ基を有し、好ましくは、１分子あたり少なくとも約１．５の
重合可能なエポキシ基を有する。ポリマーエポキシドは、末端エポキシ基を有する直鎖ポ
リマー（例えば、ポリオキシアルケングリコールのジグリシジルエーテル）、オキシラン
骨格単位を有するポリマー（例えば、ポリブタジエンポリエポキシド）およびエポキシ側
基を有するポリマー（例えば、グリシジルメタクリレートポリマーまたはコポリマー）を
含む。エポキシドは純粋な化合物であっても、１分子あたり１つ、２つまたは３つ以上の
エポキシ基を含有する混合物であってもよい。１分子あたりの「平均」エポキシ基数は、
エポキシを含有する材料中のエポキシ基の総数を存在するエポキシ分子の総数で除するこ
とによって求められる。
【００３９】
　これらのエポキシを含有する材料は低分子量モノマー材料から高分子量ポリマーまで異
なっていてもよく、骨格および置換基の性質がかなり大きく異なってもよい。例えば、骨
格はいかなる種類のものでもよく、その置換基は、室温における陽イオン硬化を実質的に
妨害しないいかなる基であってもよい。可能な置換基の例はハロゲン、エステル基、エー
テル、スルホネート基、シロキサン基、ニトロ基、ホスフェート基等を含む。エポキシを
含有する材料の分子量は約５８から１００，０００以上まで異なってもよい。
【００４０】
　有用なエポキシ含有材料は、３，４－エポキシシクロヘキシルメチル－３，４－エポキ
シシクロヘキサンカルボキシレート、３，４－エポキシ－２－メチルシクロヘキシルメチ
ル－３，４－エポキシ－２－メチルシクロヘキサンカルボキシレートおよびビス（３，４
－エポキシ－６－メチルシクロヘキシルメチル）アジペートによって代表されるエポキシ
シクロヘキサンカルボキシレートなどのシクロヘキサンオキサイドを含有する。この性質
を有する有用なエポキシドのさらに詳細な掲載は、本明細書に参考として組み入れられて
いる米国特許第３，１１７，０９９号を参照されたい。
【００４１】
　本発明を実施する際に特に有用なさらに別のエポキシ含有材料は式
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【化２】

（式中、Ｒ1はアルキルまたはアリールであり、ｎは１～６の整数である）のグリシジル
エーテルモノマーを含む。例は、多価フェノールをエピクロロヒドリン（例えば、２，２
－ビス（２，３－エポキシプロポキシフェノール）－プロパンのジグリシジルエーテル）
などのクロロヒドリンの過剰量と反応させることによって得られる多価フェノールのジグ
リシジルエーテルである。本発明を実施する際に使用することができるこの種類のエポキ
シドのさらに別の例は、参考として本明細書に組み入れられている米国特許第３，０１８
，２６２号およびリー（Ｌｅｅ）およびネビル（Ｎｅｖｉｌｅ）による「エポキシ樹脂ハ
ンドブック（Ｈａｎｄｂｏｏｋ　ｏｆ　Ｅｐｏｘｙ　Ｒｅｓｉｎｓ）」、マグローヒルブ
ック社（ＭｃＧｒａｗ－Ｈｉｌｌ　Ｂｏｏｋ　Ｃｏ．）、ニューヨーク（１９６７年）に
記載されている。
【００４２】
　本発明に使用することができる多数の市販のエポキシ樹脂がある。特に、容易に入手で
きるエポキシドはオクタデシレンオキサイド、エピクロロヒドリン、スチレンオキサイド
、ビニルクロロヘキセンオキサイド、グリシドール、グリシジルメタクリレート、ビスフ
ェノールＡのジグリシジルエーテル（例えば、シェルケミカルズ社（Ｓｈｅｌｌ Ｃｈｅ
ｍｉｃａｌｓ Ｃｏ．）製の「Ｅｐｏｎ８２８」、「Ｅｐｏｎ８２５」、「Ｅｐｏｎ１０
０４」および「Ｅｐｏｎ１０１０」、ダウ　ケミカル社（Ｄｏｗ Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｃｏ
．）製の「ＤＥＲ－３３１」、「ＤＥＲ－３３２」および「ＤＥＲ－３３４」）、ビニル
シクロヘキセンジオキサイド（例えば、ユニオンカーバイド社（Ｕｎｉｏｎ Ｃａｒｂｉ
ｄｅ　Ｃｏｒｐ．）製の「ＥＲＬ－４２０６」）、３，４－エポキシシクロヘキシルメチ
ル－３，４－エポキシシクロヘキセンカルボキシレート（例えば、ユニオンカーバイド社
（Ｕｎｉｏｎ Ｃａｒｂｉｄｅ　Ｃｏｒｐ．）製の「ＥＲＬ－４２２１」または「ＵＶＲ
６１１０」または「ＵＶＲ６１０５」）、３，４－エポキシ－６－メチルシクロヘキシル
メチル－３，４－エポキシ－６－メチル－シクロヘキセンカルボキシレート（例えば、ユ
ニオンカーバイド社（Ｕｎｉｏｎ Ｃａｒｂｉｄｅ　Ｃｏｒｐ．）製の「ＥＲＬ－４２０
１」、ビス（３，４－エポキシ－６－メチルシクロヘキシルメチル）アジペート（例えば
、ユニオンカーバイド社（Ｕｎｉｏｎ Ｃａｒｂｉｄｅ　Ｃｏｒｐ．）製の「ＥＲＬ－４
２８９」）、ビス（２，３－エポキシシクロペンチル）エーテル（例えば、ユニオンカー
バイド社（Ｕｎｉｏｎ Ｃａｒｂｉｄｅ　Ｃｏｒｐ．）製の「ＥＲＬ－０４００」）、ポ
リプロピレングリコールで修飾した脂肪族エポキシ（例えば、ユニオンカーバイド社（Ｕ
ｎｉｏｎ Ｃａｒｂｉｄｅ　Ｃｏｒｐ．）製の「ＥＲＬ－４０５０」および「ＥＲＬ－４
０５２」）、ジペンテンジオキサイド（ユニオンカーバイド社（Ｕｎｉｏｎ Ｃａｒｂｉ
ｄｅ　Ｃｏｒｐ．）製の「ＥＲＬ－４２６９」）、エポキシ化ポリブタジエン（例えば、
ＦＭＣ社（ＦＭＣ　Ｃｏｒｐ．）製の「Ｏｘｉｒｏｎ２００１」）、エポキシ官能基を有
するシリコーン樹脂、難燃性エポキシ樹脂（例えば、ダウ　ケミカル社（Ｄｏｗ Ｃｈｅ
ｍｉｃａｌ Ｃｏ．）製の臭素化ビスフェノール型エポキシ樹脂、「ＤＥＲ－５８０」）
、フェノールホルムアルデヒドノボラックの１，４－ブタンジオールジグリシジルエーテ
ル（ダウ　ケミカル社（Ｄｏｗ Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｃｏ．）製の「ＤＥＮ－４３１」およ
び「ＤＥＮ－４３８」）並びにレゾルシノールジグリシジルエーテル（例えば、コッパー
ズカンパニー社（Ｋｏｐｐｅｒｓ　Ｃｏｍｐａｎｙ，Ｉｎｃ．）製の「Ｋｏｐｏｘｉｔｅ
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」）、ビス（３，４－エポキシシクロヘキシル）アジペート（例えば、ユニオンカーバイ
ド社（Ｕｎｉｏｎ Ｃａｒｂｉｄｅ　Ｃｏｒｐ．）製の「ＥＲＬ－４２９９」または「Ｕ
ＶＲ－６１２８」）、２－（３，４－エポキシシクロヘキシル－５，５－スピロ－３，４
－エポキシ）シクロヘキサン－メタ－ジオキサン（例えば、ユニオンカーバイド社（Ｕｎ
ｉｏｎ Ｃａｒｂｉｄｅ　Ｃｏｒｐ．）製の「ＥＲＬ－４２３４」）、ビニルシクロヘキ
センモノオキサイド（ユニオンカーバイド社（Ｕｎｉｏｎ Ｃａｒｂｉｄｅ　Ｃｏｒｐ．
）製）、１，２－エポキシヘキサデカン（例えば、ユニオンカーバイド社（Ｕｎｉｏｎ 
Ｃａｒｂｉｄｅ　Ｃｏｒｐ．）製の「ＵＶＲ－６２１６」）、アルキルＣ8～Ｃ10グリシ
ジルエーテルなどのアルキルグリシジルエーテル（例えば、シェルケミカルズ社（Ｓｈｅ
ｌｌ Ｃｈｅｍｉｃａｌｓ Ｃｏ．）製の「ＨＥＬＯＸＹ　改良剤７」）、アルキルＣ12～
Ｃ14ジグリシジルエーテル（例えば、シェルケミカルズ社（Ｓｈｅｌｌ Ｃｈｅｍｉｃａ
ｌｓ Ｃｏ．）製の「ＨＥＬＯＸＹ　改良剤８」）、ブチルグリシジルエーテル（例えば
、シェルケミカルズ社（Ｓｈｅｌｌ Ｃｈｅｍｉｃａｌｓ Ｃｏ．）製の「ＨＥＬＯＸＹ　
改良剤６１」）、クレジルグリシジルエーテル（例えば、シェルケミカルズ社（Ｓｈｅｌ
ｌ Ｃｈｅｍｉｃａｌｓ Ｃｏ．）製の「ＨＥＬＯＸＹ　改良剤６２」）、ｐ－tert－ブチ
ルフェニルグリシジルエーテル（例えば、シェルケミカルズ社（Ｓｈｅｌｌ Ｃｈｅｍｉ
ｃａｌｓ Ｃｏ．）製の「ＨＥＬＯＸＹ　改良剤６５」）、１，４－ブタンジオールのグ
リシジルエーテルなどの多官能性グリシジルエーテル（例えば、シェルケミカルズ社（Ｓ
ｈｅｌｌ Ｃｈｅｍｉｃａｌｓ Ｃｏ．）製の「ＨＥＬＯＸＹ　改良剤６７」）、ネオペン
チルグリコールのグリシジルエーテル（例えば、シェルケミカルズ社（Ｓｈｅｌｌ Ｃｈ
ｅｍｉｃａｌｓ Ｃｏ．）製の「ＨＥＬＯＸＹ　改良剤６８」）、シクロヘキサンジメタ
ノールのジグリシジルエーテル（例えば、シェルケミカルズ社（Ｓｈｅｌｌ Ｃｈｅｍｉ
ｃａｌｓ Ｃｏ．）製の「ＨＥＬＯＸＹ　改良剤１０７」）、トリメチロールエタントリ
グリシジルエーテル（例えば、シェルケミカルズ社（Ｓｈｅｌｌ Ｃｈｅｍｉｃａｌｓ Ｃ
ｏ．）製の「ＨＥＬＯＸＹ　改良剤４４」）、トリメチロールプロパントリグリシジルエ
ーテル（シェルケミカルズ社（Ｓｈｅｌｌ Ｃｈｅｍｉｃａｌｓ Ｃｏ．）製の「ＨＥＬＯ
ＸＹ　改良剤４８」）、脂肪族ポリオールのポリグリシジルエーテル（例えば、シェルケ
ミカルズ社（Ｓｈｅｌｌ Ｃｈｅｍｉｃａｌｓ Ｃｏ．）製の「ＨＥＬＯＸＹ　改良剤８４
」）、ポリグリコールジエポキシド（例えば、シェルケミカルズ社（Ｓｈｅｌｌ Ｃｈｅ
ｍｉｃａｌｓ Ｃｏ．）製の「ＨＥＬＯＸＹ　改良剤３２」）、ビスフェノールＦエポキ
シド（例えば、チバガイギー社（Ｃｉｂａ Ｇｅｉｇｙ Ｃｏｒｐ．）製の「ＥＰＮ－１１
３８」または「ＧＹ－２８１」）、９，９－ビス［４－（２，３－エポキシプロポキシ）
－フェニル］フルオレノン（例えば、シェルケミカルズ社（Ｓｈｅｌｌ Ｃｈｅｍｉｃａ
ｌｓ Ｃｏ．）製の「Ｅｐｏｎ１０７９」）を含む。
【００４３】
　さらに他のエポキシ樹脂は、グリシジルアクリレートおよびグリシジルメタクリレート
などのアクリル酸エステルまたはグリシドールと１種以上の共重合可能なビニル化合物と
のコポリマーを含有する。このようなコポリマーの例は１：１スチレン－グリシジルメタ
クリレート、１：１メチルメタクリレート－グリシジルアクリレートおよび６２．５：２
４：１３．５メチルメタクリレート－エチルアクリレート－グリシジルメタクリレートで
ある。
【００４４】
　他の有用なエポキシ樹脂は周知であり、例えばエピクロロヒドリンのようなエピクロロ
ヒドリン；例えばプロピレンオキサイド、スチレンオキサイドのようなアルキレンオキサ
イド；例えば、ブタジエンオキサイドのようなアルケニルオキサイド；エチルグリシデー
トのようなグリシジルエステルなどのエポキシドを含む。
【００４５】
　エポキシ樹脂のポリマーは、必要に応じて、室温において陽イオン硬化を実質的に妨害
しない他の官能基を含有してもよい。
【００４６】
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　種々のエポキシ含有材料のブレンドは本発明において特に考慮されている。このような
ブレンドの例は、低分子量（２００未満）、中間の分子量（約２００～１０，０００）お
よび高分子量（約１０，０００以上）などの２種以上の分子量分布のエポキシ含有化合物
を含む。別の方法として、または追加の方法として、エポキシ樹脂は、脂肪族および芳香
族などの異なる化学的性質または極性および非極性などの官能基を有するエポキシ含有材
料のブレンドを含有してもよい。陽イオン反応性の重合可能な他のポリマーをさらに添加
してもよい。特に好ましいエポキシ含有組成物はまたヒドロキシル官能基を有する材料を
含有する。
【００４７】
　フリーラジカル重合成分と陽イオン重合成分の両方を含むハイブリッド系を含む重合可
能な材料の混合物も考慮されている。
【００４８】
　本発明の組成物は、使用時に組成物を重合することができるように、１種以上の好適な
重合開始剤を含有する。開始剤は重合可能な材料の重合を開始することができるように選
択される。すなわち、重合可能な材料がフリーラジカル重合可能な材料である場合には、
開始剤はフリーラジカル重合開始剤である。同様に、重合可能な材料が陽イオン重合可能
な材料である場合には、開始剤は陽イオン重合開始剤である。一般に、１部系の歯科用樹
脂セメント組成物が好ましいので、光開始剤系を使用した組成物が好ましい。しかし、歯
科用樹脂セメントの多数の用途において、硬化灯の光線にセメントを露光することは不可
能ではないにしても、困難であるので、光線を用いないで硬化できる開始剤系が同様に非
常に望ましい。
【００４９】
　フリーラジカル重合される本発明の組成物は、好ましくは、活性化されたときフリーラ
ジカル源として作用する１種以上の好適な光重合開始剤を含有する。このような開始剤は
単独で、または１種以上の促進剤および／または増感剤と併用して使用することができる
。
【００５０】
　光開始剤は、好適な波長および強度の光線に露光する結果、エチレン系不飽和部分のフ
リーラジカル架橋を促進することができなければならない。それはまた、好ましくは、貯
蔵および典型的な歯科条件下における使用を可能にするのに十分に保存安定で、望ましく
ない着色を生じない。可視光線光開始剤が好ましい。光開始剤は単独で使用されることが
多いが、典型的には、好適な供与体化合物または好適な促進剤（例えば、アミン、ペルオ
キシド、リン化合物、ケトンおよびα－ジケトン化合物）と併用して使用される。
【００５１】
　好ましい可視光線誘導性開始剤はカンファーキノン（典型的には、アミンなどの好適な
水素供与体と併用される）、ジアリールヨードニウム単純または金属錯塩、発色団置換ハ
ロメチル－ｓ－トリアジンおよびハロメチルオキサジアゾールを含む。特に好ましい可視
光線誘導性光開始剤は、例えばカンファーキノンのようなα－ジケトンとジフェニルヨー
ドニウムクロライド、ブロマイド、ヨーダイドまたはヘキサフルオロホスフェートのよう
なジアリールヨードニウム塩との組み合わせに追加の水素供与体（ベンゼンスルフィナー
トナトリウム、アミンおよびアミンアルコールなど）を添加したものまたは添加しないも
のを含む。
【００５２】
　好ましい紫外線誘導性重合開始剤は、ベンジルおよびセンゾインおよびアシロインなど
のケトン並びにアシロインエーテルを含む。好ましい市販の紫外線誘導性重合開始剤はチ
バガイギー社（Ｃｉｂａ Ｇｅｉｇｙ Ｃｏｒｐ．）製の２，２－ジメトキシ－２－フェニ
ルアセトフェノン（「ＩＲＧＡＣＵＲＥ６５１」）およびベンゾインメチルエーテル（２
－メトキシ－２－フェニルアセトフェノン）を含む。
【００５３】
　光開始剤は、望ましい重合速度を提供するのに十分な量で存在するべきである。この量
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は一部には光源、放射線エネルギーに露光される層の厚さおよび光開始剤の吸光係数に依
存する。典型的には、光開始剤成分は組成物の総重量に対して、約０．０１～約５％、好
ましくは約０．１～約５％の合計重量で存在する。
【００５４】
　別の方法として、本発明の組成物は、可視光線に系を露光する必要性なしに、架橋反応
を開始する重合反応の開始方法を導入してもよい。重合反応を開始するための好ましい別
の方法は、歯科用組成物を酸化還元反応により硬化させられる酸化還元触媒系として酸化
剤および還元剤を導入することである。種々の酸化還元系が、その開示内容が参考として
本明細書に組み込まれている米国特許第５，１５４，７６２号に記載されている。
【００５５】
　酸化剤は、還元剤と反応または協同して、エチレン系不飽和部分の重合を開始すること
ができるフリーラジカルを形成する。酸化剤および還元剤は、好ましくは、保存および典
型的な歯科用条件下での使用を可能にするのに十分に貯蔵安定性であり、望ましくない着
色を生じない。酸化剤および還元剤はまた、好ましくは、十分なフリーラジカル反応速度
を可能にするのに十分に可溶性で、十分な量で存在しなければならない。これは、エチレ
ン系不飽和部分、酸化剤および還元剤を組み合わせ、硬化した塊が得られるかどうかを観
察することによって、評価することができる。
【００５６】
　好適な酸化剤は、過硫酸ナトリウム、カリウム、アンモニウムおよびアルキルアンモニ
ウム、過酸化ベンゾイル、クメンヒドロペルオキサイド、tert－ブチルヒドロペルオキサ
イド、tert－アミルヒドロペルオキサイドおよび２，５－ジヒドロペルオキシ－２，５－
ジメチルヘキサンなどのヒドロペルオキサイド、コバルト（ＩＩＩ）塩および鉄（ＩＩＩ
）塩、ヒドロキシルアミン、過ホウ酸およびその塩、過マンガン酸陰イオンの塩並びにこ
れらの組み合わせを含む。過酸化水素を使用することもできるが、過酸化水素が存在する
と、光開始剤を妨害する場合もある。米国特許第５，１５４，７６２号に記載されている
ように、必要に応じて、酸化剤は封入された形態で提供されてもよい。
【００５７】
　好ましい還元剤はアミン（好ましくは、芳香族アミン）、アスコルビン酸、アスコルビ
ン酸の金属錯体、塩化コバルト（ＩＩ）、塩化鉄、硫酸鉄、ヒドラジン、ヒドロキシルア
ミン、シュウ酸、チオ尿素およびジチオナイト、チオ硫酸塩、ベンゼンスルフィナートま
たは亜硫酸陰イオンの塩を含む。
【００５８】
　酸化還元開始剤系を光開始剤系に使用する場合には、重合反応が望まれる前に、還元剤
が酸化剤と反応しないように注意を払わなければならない。一般に、酸化還元系の使用は
２部系の材料を提供することが必要である。
【００５９】
　陽イオン機序によって重合される組成物では、好適な開始剤はジアリールヨードニウム
塩、アリアリールスルホニウム塩およびアリールジアゾニウム塩などの陽イオンを形成す
ることができる塩を含む。このような系に電子供与体またはペルオキサイドを使用するこ
とも、硬化速度および硬化深さを増すために有用である。陽イオン基とフリーラジカル基
の同時の光開始は、例えば、オニウム塩または有機金属化合物に酸化剤を組み合わせたも
のまたは組み合わせないものによって生じさせることができる。有機金属塩は光分解の結
果シグマ結合の切断を受ける化合物から選択することができる。シグマ結合は通常金属－
金属結合である。好適な有機金属化合物の例は［ＣｏＦｅ（Ｃｏ）2］2、Ｍｎ（ＣＯ）10

、およびＭｎ２（ＣＯ）10にヨードニウム塩および過酸化物を組み合わせたものを含む。
【００６０】
　望ましい場合には、本発明の組成物は助溶剤、顔料、阻害剤、促進剤、界面活性剤、着
色剤、薬剤および当業者に明らかな他の成分などの補助剤を含有してもよい。必要に応じ
て、組成物は安定剤を含有してもよい。
【００６１】
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　天然または合成の鉱物のフッ化物、フルオロアルミノケイ酸塩ガラス、単純および錯体
形成無機フッ化物塩、単純および錯体形成有機フッ化物塩などのフッ化物ガラスまたはこ
れらの組み合わせであってもよいフッ化物放出材料が提供されてもよい。必要に応じて、
これらのフッ化物源は表面処理剤で処理されてもよい。
【００６２】
　フッ化物放出材料の例は、共に参考としてその開示内容が本明細書に組み入れられてい
る、米国特許第４，３８１４，７１７号に記載されているフルオロアミノケイ酸塩ガラス
で、米国特許第５，３３２，４２９号に記載されるように、必要に応じて処理されてもよ
い。
【００６３】
　本発明の歯科材料はフィラー、重合可能な樹脂および取り扱い改良剤を混合することに
よって製造することができる。重合可能な樹脂と取り扱い改良剤を最初に混合し、次にフ
ィラーを添加することが好ましいこともある。重合可能な樹脂への改良剤の完全な混合を
確実にするために、加熱または他の混合技法を使用することが望ましいこともあるが、た
だし、取り扱い改良剤は結局２５℃において重合可能な樹脂に分散されなければならない
。最初の混合物が粘度が不十分である場合には、最初の粘度を適切にするためにさらに取
り扱い改良剤および／またはフィラーを添加する。必要な場合には本明細書に規定する取
り扱い改良剤を添加し、フィラーの量を低下することによって、望ましい反向粘度曲線を
与えることによって、市販のセメントを本発明により改良することができる。
【００６４】
　本発明の樹脂セメントは、歯科用修復材料または既成補綴装置などの数多くの材料を配
置するために使用することができる。既成補綴装置の例はクラウン、ブリッジ、被覆冠、
インレー、アンレー、ポストおよびピン等を含む。修復材料の例は歯科用複合物およびア
マルガムを含む。硬い口腔面は、歯のエナメルおよび象牙質表面並びにクラウン、ブリッ
ジ、過去に配置された修復材料等などの口腔環境内の任意の既存の装置または他の構造物
を含む口腔環境内に見られる接着に好適な任意の表面である。好ましい表面は、表面が清
浄され、必要である場合には、穿孔、研磨またはその後の接着のために前準備してある表
面である。本発明では、表面の前準備ステップは表面の酸エッチングは含まない。
【００６５】
　既成補綴装置を配置する方法は、ａ）口腔面を前準備するステップと、ｂ）装置に本発
明の歯科用樹脂セメントを適用するステップと、ｃ）装置を前準備した口腔面に固定する
ステップと、ｄ）前記口腔面と前記装置との間の辺縁から過剰の樹脂セメントを除去する
ステップを含む。
【００６６】
　直接修復材料を接着する方法は、ａ）口腔面を前準備するステップと、ｂ）前準備した
前記口腔面に本発明の歯科用樹脂セメントを適用するステップと、ｃ）前準備した口腔面
に適用した前記セメントに直接修復材料を配置するステップとを含む。
【００６７】
　口腔面に特に強力な接着が望ましい場合には、硬い口腔面に接着する方法は、ａ）前記
口腔面をエッチングするステップと、ｂ）エッチングした前記口腔面に、重合可能なモノ
マーと重合開始剤とを含む接着組成物を適用するステップと、ｃ）前記面上で前記接着組
成物を重合させるステップと、ｄ）接着剤処理した前記面に本発明の樹脂セメントを適用
するステップと、ｅ）前記樹脂セメントを重合させるステップとを含む。
【００６８】
　同様に、ａ）前記口腔面をエッチングするステップと、ｂ）エッチングした前記口腔面
に、重合可能なモノマーと重合開始剤とを含む接着組成物を適用するステップと、ｃ）前
記面上で前記接着組成物を重合させるステップと、ｄ）前記既成補綴装置に本発明の樹脂
セメントを適用するステップと、ｅ）前準備した口腔面に装置を固定するステップと、ｆ
）前記口腔面と前記装置との間の辺縁から過剰の樹脂セメントを除去するステップとによ
って、既成補綴装置を硬い口腔面に強力に接着することができる。
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【００６９】
図面の詳細な説明
　図１は、本発明の組成物の粘度対せん断速度曲線を示す。曲線Ａはせん断速度が増加す
るときの粘度を示し、曲線Ｂはせん断速度が減少するときの粘度を示す。観察されるよう
に、曲線はＦ（ｘ）＝ＡｘBのベき法則に従う。
【００７０】
実施例
　以下の実施例は例示するために提供されており、本発明の範囲を限定するものではない
。特に示さない限り、全ての部および割合は重量により、全ての分子量は重量平均分子量
である。
【００７１】
調製例１
ＯＸ－５０の処理
　トリフルオロ酢酸を滴加してｐＨ３～３．３に酸性化した５０ｇの脱イオン水に撹拌し
ながらＡ－１７４（３．７ｇ）を添加した。得られた混合物を約２５℃において１時間撹
拌し、その間に、表面積４０～５０ｍ2／ｇ（ＯＸ－５０）のフュームシリカ９５ｇを混
合物に添加し、さらに４時間撹拌した。スラリーをプラスチックを内張したトレーに注ぎ
、３５℃で３６時間乾燥した。７４マイクロメーターのメッシュスクリーンでシラノール
処理した乾燥粉末をふるった。
【００７２】
調製例２
シラノール処理した反応性ガラス
　０．３３部の氷酢酸および３６．４７部の脱イオン水に２．４３部のＡ１７４シランを
添加し、１時間激しく撹拌して加水分解する。１時間後、１／２”セラミック媒体で３時
間４２分間粉砕し、４００ｍｕ篩いで篩い分け、ＰＫブレンダーで１５分間研磨し、エタ
ノール処理したＭｏＳｃｉガラスであるＭｏＳｃｉガラスＭ３５Ｍ－２０００の６０．７
８部を溶液に添加し、３０分間スラリーを形成させる。処理したガラスを乾燥し、粉砕し
、７４マイクロメーターの篩いで篩い分ける。
【００７３】
調製例３
反応性粉末
　ＳＰ９４０－Ｓガラスフリットスペシャルティーガラス、ＯＬＤＳＭＡＲ、ＦＬＡの９
６．６部を０．４８３部のメタノール（ＡＲ等級）、０．９６６部のリン酸ナトリウム、
１．９５１部の塩化ヨードニウムと共に粉砕する。得られた粉末は７４マイクロメーター
のふるいで篩い分ける。
【００７４】
調製例４
シラノール処理したジルコニア／シリカフィラー
　必要に応じて、１％トリフルオロ酢酸を３２．４７部の脱イオン水に添加して、５分間
撹拌し、目標ｐＨ範囲３．２０～３．５０を得る。２．６０部のＡ－１７４シランを添加
し、混合する。６４．９４部のジルコニアシリカ（平均粒子サイズ１．２～１．６０マイ
クロメーター）を１５分間かけてゆっくり添加し、合計９０分間混合する。スラリーを乾
燥し、得られたケーキ状物を粉砕し、乾燥し、７４ミクロンのメッシュスクリーンで篩い
分ける。
【００７５】
調製例５
フィラーのブレンド
　平均粒子サイズ１．２～１．６マイクロメーターのジルコニアシリカの９５．２部を、
表面積４０～５０ｍ2／ｇのＯＸ５０フュームシリカ４．８部にブレンドする。このブレ
ンドをシラノール処理する。
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【００７６】
調製例６
シラノール処理したジルコニアシリカフィラー
　平均粒子サイズ０．６～０．９マイクロメーターのジルコニアシリカフィラー１００部
を、溶液温度２０～３０℃の脱イオン水に混合し、トリフルオロ酢酸（ＴＦＡＡ）（０．
２７８部）でｐＨを３～３．３に調整する。スラリーにＡ－１７４シラン（１１．１４部
）を添加し、ブレンドを２時間混合する。２時間経過したら、水酸化カルシウム（０．２
９９部）水溶液をタンクに添加する。フィラーを乾燥し、粉砕し、７４または１００ミク
ロンのスクリーンで篩い分ける。
【００７７】
実施例１
　使用したセメント組成物は、分子量１２５０ｇ／モルのポリカプロラクトン（色調０２
３０、ユニオンカーバイド（Ｕｎｉｏｎ Ｃａｒｂｉｄｅ））と反応させた２当量のイソ
シアネートエチルメタクリレート３．７５％、トリエチレングリコールジメタクリレート
１４．６％、Ｂｉｓ－ＧＭＡ１４．６％および調製例１のフィラー１０％と調製例４のフ
ィラー９０％とのブレンド６８％である。
【００７８】
実施例２
　使用したセメント組成物は、テラタン（Ｔｅｒａｔｈａｎｅ）（ポリテトラヒドロフラ
ン）２９００を１７％、２－ヒドロキシエチルメタクリレート１８％、Ｂｉｓ－ＧＭＡ１
４．６％および調製例１のフィラー１０％と調製例４のフィラー９０％とのブレンド６５
％である。
【００７９】
実施例３
　使用したセメント組成物は６モルエトキシル化ビスフェノール－Ａジメタクリレート３
２％および調製例４のフィラー６８％である。
【００８０】
実施例４
　使用したセメント組成物は、ポリカプロラクトンジオール１２５０ｇ／モル（色調０２
３０、ユニオンカーバイド（Ｕｎｉｏｎ Ｃａｒｂｉｄｅ）を３．７５％、トリエチレン
グリコールジメタクリレート１４．６％、Ｂｉｓ－ＧＭＡ１４．６％および調製例１のフ
ィラー１０％と調製例４のフィラー９０％とのブレンド６８％である。
【００８１】
実施例５
　使用したセメント組成物は６モルエトキシル化ビスフェノール－Ａジメタクリレート３
２％および調製例１のフィラー１０％と調製例４のフィラー９０％とのブレンド６８％で
ある。
【００８２】
実施例６
　使用したセメント組成物は、分子量１２５０ｇ／モルのポリカプロラクトンジオール（
色調０２３０、ユニオンカーバイド（Ｕｎｉｏｎ Ｃａｒｂｉｄｅ））と反応させた２当
量のイソシアネートエチルメタクリレート３．７５％、トリエチレングリコールジメタク
リレート１４．６％、Ｂｉｓ－ＧＭＡ１４．６％および調製例１のフィラー１０％と調製
例４のフィラー９０％とのブレンド６８％である。
【００８３】
実施例７
　セメント組成物は６モルエトキシル化ビスフェノール－Ａジメタクリレートを２７％お
よび調製例１のフィラー１０％と調製例４のフィラー９０％とのブレンド７３％である。
【００８４】
実施例８
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　セメント組成物は６モルエトキシル化ビスフェノール－Ａジメタクリレートを３２％お
よび調製例３のフィラーを６８％である。
【００８５】
実施例９
　セメント組成物は６モルエトキシル化ビスフェノール－Ａジメタクリレートを３７％お
よび調製例１のフィラー１０％と調製例４のフィラー９０％とのブレンド６３％である。
【００８６】
実施例１０
　セメント組成物は、１当量の２－ヒドロキシエチルメタクリレート（ＨＥＭＡ）と１当
量のトルエンジイソシアネート（ＴＤＩ）とで封入したポリエチレングリコール１０００
ｇ／モル（ＰＥＧ）を７％、トリエチレングリコールジメタクリレート１２．５％、Ｂｉ
ｓ－ＧＭＡ１２．５％および調製例１のフィラー１０％と調製例４のフィラー９０％との
ブレンド６８％である。
【００８７】
実施例１１
　使用したセメント組成物は、ポリカプロラクトンジオール（色調０２３０）４．５％、
トリエチレングリコールジメタクリレート１３．７５％、Ｂｉｓ－ＧＭＡ１３．７５％お
よび調製例１のフィラー１０％と調製例４のフィラー９０％とのブレンド６８％である。
【００８８】
実施例１２
　使用したセメント組成物は、ポリカプロラクトンジオール３０００ｇ／モル（色調０２
６０ユニオンカーバイド（Ｕｎｉｏｎ Ｃａｒｂｉｄｅ））４％、トリエチレングリコー
ルジメタクリレート１４％、Ｂｉｓ－ＧＭＡ１４％および調製例１のフィラー１０％と調
製例４のフィラー９０％とのブレンド６８％である。
【００８９】
実施例１３
　ビスフェノール－Ａとエピクロロヒドリン１０７５ｇ／モルとのコポリマーを４％、ト
リエチレングリコールジメタクリレート１４．６％、Ｂｉｓ－ＧＭＡ１４．６％および調
製例１のフィラー１０％と調製例４のフィラー９０％とのブレンド６８％である。
【００９０】
実施例１４
　使用したセメント組成物は、ポリカプロラクトンジオール（色調０２３０）と反応させ
た２当量のイソシアネートエチルメタクリレート４．５％、トリエチレングリコールジメ
タクリレート１１．２５％、Ｂｉｓ－ＧＭＡ１１．２５％および調製例４のフィラー７３
％である。
【００９１】
実施例１５
　使用したセメント組成物はＮ－ポリビニルピロリドンＫ２９３２（インターナショナル
　スペシャルティ　プロダクツ（Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ　Ｓｐｅｃｉａｌｔｙ　Ｐ
ｒｏｄｕｃｔｓ）、ニュージャージー州ウェイン）を１．５％、Ｂｉｓ－ＧＭＡ１７．０
％、２－ヒドロキシエチルメタクリレート１５．２５％および調製例１のフィラー１０％
と調製例４のフィラー９０％とのブレンド６８％である。
【００９２】
実施例１６
　使用したセメント組成物はポリカプロラクトンジオール分子量３０００ｇ／モル（色調
０２６０）を４．３％、トリエチレングリコールジメタクリレート１３．８５％、Ｂｉｓ
－ＧＭＡ１３．８５％、および調製例１のフィラー１０％と調製例４のフィラー９０％と
のブレンド６８％である。
【００９３】
実施例１７
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　使用したセメント組成物は、６モルのＢｉｓ－ＧＭＡを２９％および調製例２のフィラ
ーを７１％である。
【００９４】
実施例１８
　使用したセメント組成物は、ポリエチレングリコールメチルエーテル２０００ｇ／モル
を４％、Ｂｉｓ－ＧＭＡ１４％、２－ヒドロキシエチルメタクリレート１４％および調製
例１のフィラー１０％と調製例４のフィラー９０％とのブレンド６８％である。
【００９５】
実施例１９
　使用したセメント組成物は、ポリカプロラクトンジオール分子（色調０２４０）を４％
、トリエチレングリコールジメタクリレート１４％、Ｂｉｓ－ＧＭＡ１４％、および調製
例１のフィラー１０％と調製例４のフィラー９０％とのブレンド６８％である。
【００９６】
実施例２０
　使用したセメント組成物は、１０モルエトキシル化ビスフェノール－Ａジメタクリレー
トを３０％、トリエチレングリコールジメタクリレート１．５％および調製例１のフィラ
ー１０％と調製例４のフィラー９０％とのブレンド６８％である。
【００９７】
実施例２１
　使用したセメント組成物は、ポリカプロラクトン分子量３０００ｇ／モル（色調０２６
０）を２％、トリエチレングリコールジメタクリレート１３．８５％、Ｂｉｓ－ＧＭＡ１
３．８５％、および調製例１のフィラー１０％と調製例４のフィラー９０％とのブレンド
６８％である。
【００９８】
実施例２２
　使用したセメント組成物は、２－ヒドロキシエチルメタクリレート１８％、調製例５の
フィラー４３％、調製例６のフィラー２２％および２当量の２－ホスホノオキシエチルメ
タクリレートと１当量のテレタン（ｔｅｒｅｔｈａｎｅ）（ポリテトラヒドロフラン）２
９００を１７％である。
【００９９】
実施例２３
　セメント組成物は、トリエチレングリコールジメタクリレート１６％、Ｂｉｓ－ＧＭＡ
１６％および調製例６のフィラー６８％である。
【０１００】
実施例２４
　セメント組成物は、モルエトキシル化ビスフェノール－Ａジメタクリレートを３２％、
調製例６のフィラー２５％および調製例５のフィラー４３％である。
【０１０１】
実施例２５
　使用したセメント組成物はヒドロキシ末端ポリブタジエン２８００ｇ／モルを４％、ト
リエチレングリコールジメタクリレート１４．６％、Ｂｉｓ－ＧＭＡ１４．６％、および
調製例１のフィラー１０％と調製例４のフィラー９０％とのブレンド６８％である。
【０１０２】
実施例２６
　使用したセメント組成物は、分子量１２５０ｇ／モルのポリカプロラクトンと反応させ
た２当量のイソシアネートエチルメタクリレート４％、トリエチレングリコールジメタク
リレート１４．６％、Ｂｉｓ－ＧＭＡ１４．６％、調製例６のフィラー２５％および調製
例５のフィラー４５％である。
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【表１】
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【表２】
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【表３】
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【図１】

【手続補正書】
【提出日】平成21年9月18日(2009.9.18)
【手続補正１】
【補正対象書類名】特許請求の範囲
【補正対象項目名】全文
【補正方法】変更
【補正の内容】
【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ａ）最大粒子径が１０μｍ未満でありかつ平均粒子径が３．０μｍ未満であるフィラー
と、ｂ）分子量が１００～５０００でありかつラジカル重合性基、カチオン重合性基及び
それらの混合物から選ばれる重合可能な基を含有する、モノマー、オリゴマー及びポリマ
ーからなる群より選ばれる化合物である重合可能な成分と、ｃ）ポリマー取り扱い性改良
剤を裸眼によって見たときに１相としか識別できないほど２５℃において前記重合可能な
成分中に分散されており、重量平均分子量が５００～１００，０００であり、メタクリレ
ート修飾ポリカプロラクトン、メタクリレート修飾ポリエチレングリコール、メタクリレ
ート修飾ポリテトラメチレンオキサイド、Ｎ－ポリビニルピロリドン、エトキシル化ビス
フェノールＡジメタクリレ－ト、ジカルボキシ末端ポリブタジエン、ビスフェノールＡと
エピクロロヒドリンとのコポリマーからなる群より選ばれるポリマー取り扱い性改良剤と
、
を含む混合物を含む、口腔面に既成補綴装置又は直接修復材料を接着するための歯科用樹
脂セメント材料であって、
　成分ａ）、ｂ）およびｃ）は、Ｆ（ｘ）＝ＡｘBのベき法則に適合する粘度対せん断速
度曲線を得るのに有効な量で存在し、Ｂは－０．０１より小さく、前記材料は、せん断速
度範囲の増加する方向および減少する方向の少なくとも１０カ所の対数的に間隔をおいた
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データ点において、増加するせん断速度および減少するせん断速度のどちらに対しても０
．８５より大きい相関値で前記曲線と相関し、０．４～０．５ｓ-1である最低値と２０～
２５ｓ-1である最高値とを有し、Ｆ（ｘ）はパスカル秒での粘度であり、ｘは秒－１のせ
ん断速度であり、
　硬化剤として水を用いない歯科用樹脂セメント材料。
【請求項２】
　増加するせん断速度に対して、Ａは４０に等しいかまたはこれより大きく、Ｂは－０．
２９に等しいかまたはこれより小さく、減少するせん断速度に対して、Ａは３５に等しい
かまたはこれより大きく、Ｂは－０．２６に等しいかこれより小さい、請求項１に記載の
歯科用樹脂セメント材料。
【請求項３】
　ａ）５５～７５重量％のフィラーと、ｂ）０～４０重量％の重合可能な成分と、ｃ）０
．１～２５重量％の取り扱い性改良剤とを含む、請求項１に記載の歯科用樹脂セメント材
料。
【請求項４】
　添加された水を実質的に含まない、請求項１に記載の歯科用樹脂セメント材料。
【請求項５】
　硬い口腔面に接着する方法であって、ａ）前記口腔面をエッチングするステップと、ｂ
）エッチングした前記口腔面に、重合可能なモノマーと重合開始剤とを含む接着組成物を
適用するステップと、ｃ）前記面上で前記接着組成物を重合させるステップと、ｄ）接着
剤処理した前記面に請求項１～４のいずれか１項に記載の樹脂セメント材料を適用するス
テップと、ｅ）前記樹脂セメント材料を重合させるステップとを含む方法。
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