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

［式中、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３は、それぞれ独立して水素原子、シアノ基又は置換基を有し
てもよい炭素数１～２０の炭化水素基であり、Ｒ４は、水素原子、又は置換基を有しても
よい炭素数１～２０の炭化水素基であり、Ｒ５及びＲ６は、それぞれ独立して水素原子、
置換基を有してもよい炭素数１～２０の炭化水素基、又は金属原子である。］
【請求項２】
　Ｒ１及びＲ２が水素原子であり、Ｒ３が水素原子又はメチル基である請求項１記載の化
合物（Ａ）。
【請求項３】
　Ｒ４が水素原子又はメチル基である請求項１又は２記載の化合物（Ａ）。
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【請求項４】
　請求項１～３のいずれか記載の化合物（Ａ）を含む組成物。
【請求項５】
　請求項１～３のいずれか記載の化合物（Ａ）と、前記化合物（Ａ）以外の、前記化合物
（Ａ）と共重合可能な重合性単量体（Ｂ）を含む請求項４記載の組成物。
【請求項６】
　前記重合性単量体（Ｂ）が（メタ）アクリレート化合物である請求項５記載の組成物。
【請求項７】
　重合開始剤（Ｃ）を含む請求項４～６のいずれか記載の組成物。
【請求項８】
　重合促進剤（Ｄ）を含む請求項４～７のいずれか記載の組成物。
【請求項９】
　フィラー（Ｅ）を含む請求項４～８のいずれか記載の組成物。
【請求項１０】
　溶媒（Ｆ）を含む請求項４～９のいずれか記載の組成物。
【請求項１１】
　溶媒（Ｆ）が水（Ｇ）を含む請求項１０記載の組成物。
【請求項１２】
　請求項４～１１のいずれか記載の組成物からなる歯科用組成物。
【請求項１３】
　請求項１２記載の歯科用組成物からなるプライマー。
【請求項１４】
　請求項１２記載の歯科用組成物からなるボンディング材。
【請求項１５】
　請求項１２記載の歯科用組成物からなるセメント。
【請求項１６】
　請求項１２記載の歯科用組成物からなるコンポジットレジン。
【請求項１７】
　請求項１２記載の歯科用組成物からなるう蝕治療剤。
【請求項１８】
　下記一般式（２）で示されるカルボン酸、酸ハライド及び酸無水物からなる群から選択
される少なくとも１種の化合物（ａ１）と、下記一般式（３）で示されるアミン（ｂ１）
とを縮合反応させることを特徴とする請求項１記載の化合物（Ａ）の製造方法。
【化２】

［式中、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３は、前記式（１）と同じであり、ｎ＝１の場合にはＸは水酸
基又はハロゲン原子であり、ｎ＝２の場合にはＸは酸素原子である。］

【化３】
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［式中、Ｒ４、Ｒ５及びＲ６は、前記式（１）と同じである。］
【請求項１９】
　前記縮合反応後に前記化合物（ａ１）を有機溶媒を用いて抽出する請求項１８記載の化
合物（Ａ）の製造方法。
【請求項２０】
　前記縮合反応後に無機塩を陽イオン交換樹脂を用いて除去する請求項１８又は１９記載
の化合物（Ａ）の製造方法。
【請求項２１】
　前記縮合反応後に無機塩を電気透析装置を用いて除去する請求項１８～２０のいずれか
記載の化合物（Ａ）の製造方法。
【請求項２２】
　下記一般式（４）で示される構造単位を含む（共）重合体。
【化４】

［式中、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３は、それぞれ独立して水素原子、シアノ基又は置換基を有し
てもよい炭素数１～２０の炭化水素基であり、Ｒ４は、水素原子、又は置換基を有しても
よい炭素数１～２０の炭化水素基であり、Ｒ５及びＲ６は、それぞれ独立して水素原子、
置換基を有してもよい炭素数１～２０の炭化水素基、又は金属原子である。］
【請求項２３】
　前記一般式（４）で示される構造単位の含有量が０．１～１００モル％である請求項２
２記載の（共）重合体。
【請求項２４】
　請求項２２又は２３記載の（共）重合体を含む歯科用組成物。
【請求項２５】
　請求項２４記載の歯科用組成物からなるセメント。
【請求項２６】
　請求項２４記載の歯科用組成物からなるう蝕治療剤。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、重合性基、カルボキシル基及びリン酸基を有する化合物、及び該化合物を重
合して得られる（共）重合体に関する。
【背景技術】
【０００２】
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　歯の欠損部に修復物を充填又は被覆する際には、通常、歯科用接着剤が用いられる。歯
科用接着剤としては、重合性基及び酸性基を有する化合物を配合したものが知られている
。
【０００３】
　例えば、歯科材料・器械 Vol.17 No.2 120-125 (1998)（非特許文献１）には、分子内
にメタクリロイル基を有し、メチレン鎖長の異なるアミノ酸誘導体であるＮ－メタクリロ
イル－ω－アミノ酸（以下「ＮＭωＡ」と略記することがある）について記載されている
。このＮＭωＡをプライマーとして象牙質コラーゲンに作用させると、ＮＭωＡのメチレ
ン鎖長が長くなるにつれて、ＮＭωＡと象牙質コラーゲンとの相互作用が増大するととも
に、象牙質とコンポジットレジンとの接着強度が良好となるとされている。しかしながら
、接着強度に関してさらなる材料の改良が望まれていた。
【０００４】
　ここで、象牙質に対してこのような歯科用接着剤を作用させた場合には、象牙質表面を
酸性成分で溶かす脱灰作用、モノマー成分が象牙質のコラーゲン層に浸透する浸透作用、
及び浸透したモノマー成分が固まってコラーゲンとのハイブリッド層（以下、「樹脂含浸
層」と呼ぶことがある）を形成する硬化作用を有することが重要である。
【０００５】
　現在までに上記脱灰作用、上記浸透作用、及び上記硬化作用を順に適用する３液３ステ
ップ型から、上記脱灰作用と上記浸透作用を統一した２液２ステップ型、さらに上記脱灰
作用、上記浸透作用、及び上記硬化作用を全て集約した１液１ステップ型へと歯科用接着
剤の使用態様を簡略化する検討が行われている。いずれの使用態様においても接着性に優
れた歯科用接着剤として使用可能な化合物が求められている。
【０００６】
【非特許文献１】歯科材料・器械 Vol.17 No.2 120-125 (1998)
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　本発明は上記課題を解決するためになされたものであり、歯科用組成物に好適な重合性
基、カルボキシル基及びリン酸基を有する新規化合物（Ａ）を提供することを目的とする
ものである。また、前記新規化合物（Ａ）を重合して得られる（共）重合体を提供するこ
とを目的とするものである。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　上記課題は、下記一般式（１）で示される化合物（Ａ）を提供することによって解決さ
れる。
【化１】

［式中、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３は、それぞれ独立して水素原子、シアノ基又は置換基を有し
てもよい炭素数１～２０の炭化水素基であり、Ｒ４は、水素原子、又は置換基を有しても
よい炭素数１～２０の炭化水素基であり、Ｒ５及びＲ６は、それぞれ独立して水素原子、
置換基を有してもよい炭素数１～２０の炭化水素基、又は金属原子である。］
【０００９】
　このとき、Ｒ１及びＲ２が水素原子であり、Ｒ３が水素原子又はメチル基であることが
好適であり、Ｒ４が水素原子又はメチル基であることが好適である。また、化合物（Ａ）
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外の、前記化合物（Ａ）と共重合可能な重合性単量体（Ｂ）を含むことが好適であり、前
記重合性単量体（Ｂ）が（メタ）アクリレート化合物であることが好適である。重合開始
剤（Ｃ）を含むことが好適であり、重合促進剤（Ｄ）を含むことが好適である。フィラー
（Ｅ）を含むことが好適であり、溶媒（Ｆ）を含むことが好適であり、溶媒（Ｆ）が水（
Ｇ）を含むことが好適である。
【００１０】
　このような化合物（Ａ）を含む組成物の好適な実施態様は歯科用組成物であり、特にプ
ライマー、ボンディング材、セメント、コンポジットレジン又はう蝕治療剤として好適で
ある。
【００１１】
　また、化合物（Ａ）の製造方法としては、下記一般式（２）で示されるカルボン酸、酸
ハライド及び酸無水物からなる群から選択される少なくとも１種の化合物（ａ１）と、下
記一般式（３）で示されるアミン（ｂ１）とを縮合反応させる方法が好適なものとして提
供される。
【化２】

［式中、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３は、前記式（１）と同じであり、ｎ＝１の場合にはＸは水酸
基又はハロゲン原子であり、ｎ＝２の場合にはＸは酸素原子である。］
【化３】

［式中、Ｒ４、Ｒ５及びＲ６は、前記式（１）と同じである。］
【００１２】
　このとき、前記縮合反応後に前記化合物（ａ１）を有機溶媒を用いて抽出することが好
適であり、前記縮合反応後に無機塩を陽イオン交換樹脂を用いて除去することが好適であ
る。また、前記縮合反応後に無機塩を電気透析装置を用いて除去することが好適である。
【００１３】
　また、上記課題は、下記一般式（４）で示される構造単位を含む（共）重合体を提供す
ることによっても解決される。
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【化４】

［式中、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３は、それぞれ独立して水素原子、シアノ基又は置換基を有し
てもよい炭素数１～２０の炭化水素基であり、Ｒ４は、水素原子、又は置換基を有しても
よい炭素数１～２０の炭化水素基であり、Ｒ５及びＲ６は、それぞれ独立して水素原子、
置換基を有してもよい炭素数１～２０の炭化水素基、又は金属原子である。］
【００１４】
　このとき、前記一般式（４）で示される構造単位の含有量が０．１～１００モル％であ
ることが好適である。このような（共）重合体を含む好適な実施態様は歯科用組成物であ
り、特にセメント又はう蝕治療剤として好適である。
【発明の効果】
【００１５】
　本発明の新規化合物（Ａ）は、重合性基、カルボキシル基及びリン酸基を有するもので
ある。本発明の化合物（Ａ）を含む組成物を歯科用途に用いた場合には、良好な接着強度
を示す。したがって、歯科用組成物として適しており、特にプライマー、ボンディング材
、セメント、コンポジットレジン及びう蝕治療剤として適している。また、前記新規化合
物（Ａ）を重合して得られる（共）重合体を含む組成物も歯科用組成物として適しており
、特にセメント及びう蝕治療剤として適している。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１６】
　本発明の化合物（Ａ）は、重合性基、カルボキシル基及びリン酸基を有するものであり
、それを含む組成物は歯科用組成物として有用である。
【００１７】
　本発明の化合物（Ａ）は、下記一般式（１）で示されるものであり、重合性基を有する
。重合性基を有することによりラジカル重合が可能となるとともに、他の単量体との共重
合が可能となる。重合性基の例としては、（メタ）アクリル基、（メタ）アクリルアミド
基、ビニル（チオ）エーテル基、アリル（チオ）エーテル基、ビニルエステル基、スチリ
ル基等が挙げられる。これらの中でも、ラジカル重合が容易である観点から、（メタ）ア
クリル基、又は（メタ）アクリルアミド基が好ましい。また、本発明の化合物（Ａ）は好
ましくは歯科用組成物の成分として用いられるが、口腔内は湿潤な環境であるため、加水
分解などにより重合性基が脱離するおそれがある。前記加水分解への耐性を考慮した場合
は、重合性基として、（メタ）アクリルアミド基を用いることがより好ましい。さらに、
脱離した重合性基の生体への刺激性を考慮した場合は、特に、メタクリル基又はメタクリ
ルアミド基を用いることが好ましい。
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【００１８】
【化５】

［式中、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３は、それぞれ独立して水素原子、シアノ基又は置換基を有し
てもよい炭素数１～２０の炭化水素基であり、Ｒ４は、それぞれ独立して水素原子、又は
置換基を有してもよい炭素数１～２０の炭化水素基であり、Ｒ５及びＲ６は、それぞれ独
立して水素原子、置換基を有してもよい炭素数１～２０の炭化水素基、又は金属原子であ
る。］
【００１９】
　上記一般式（１）において、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３は、それぞれ独立して水素原子、シア
ノ基又は置換基を有してもよい炭素数１～２０の炭化水素基である。置換基を有してもよ
い炭素数１～２０の炭化水素基としては、例えば、置換基を有してもよいアルキル基、置
換基を有してもよいアルケニル基、置換基を有してもよいアルキニル基、置換基を有して
もよいアリール基、置換基を有してもよいアリールアルキル基、置換基を有してもよいア
リールアルケニル基、置換基を有してもよいアリールアルキニル基、置換基を有してもよ
いシクロアルキル基等が挙げられる。
【００２０】
　ここで、本発明において、置換基を有してもよいアルキル基とは、直鎖又は分岐鎖のア
ルキル基が置換基を有していてもよいものであり、アルキル基としては、例えば、メチル
基、エチル基、ｎ－プロピル基、イソプロピル基、ｎ－ブチル基、イソブチル基、ｓｅｃ
－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、ｎ－ペンチル基、イソペンチル基、ネオペンチル基、
ｔｅｒｔ－ペンチル基、ｎ－ヘキシル基、イソヘキシル基、２－エチルヘキシル基、ｎ－
ヘプチル基、ｎ－オクチル基、ｎ－ノニル基、ｎ－デシル基等が挙げられる。
【００２１】
　本発明において、置換基を有してもよいアルケニル基とは、直鎖又は分岐鎖のアルケニ
ル基が置換基を有していてもよいものであり、アルケニル基としては、例えば、ビニル基
、アリル基、メチルビニル基、プロペニル基、ブテニル基、ペンテニル基、ヘキセニル基
、シクロプロペニル基、シクロブテニル基、シクロペンテニル基、シクロヘキセニル基等
が挙げられる。
【００２２】
　本発明において、置換基を有してもよいアルキニル基とは、直鎖又は分岐鎖のアルキニ
ル基が置換基を有していてもよいものであり、アルキニル基としては、例えば、エチニル
、１－プロピニル、２－プロピニル、１－ブチニル、１－メチル－２－プロピニル、２－
ブチニル、３－ブチニル、１－ペンチニル、１－エチル－２－プロピニル、２－ペンチニ
ル、３－ペンチニル、１－メチル－２－ブチニル、４－ペンチニル、１－メチル－３－ブ
チニル、２－メチル－３－ブチニル、１－ヘキシニル、２－ヘキシニル、１－エチル－２
－ブチニル、３－ヘキシニル、１－メチル－２－ペンチニル、１－メチル－３－ペンチニ
ル、４－メチル－１－ペンチニル、３－メチル－１－ペンチニル、５－ヘキシニル、１－
エチル－３－ブチニル等が挙げられる。
【００２３】
　本発明において、置換基を有してもよいアリール基とは、芳香族炭化水素基が置換基を
有していてもよいものであり、アリール基としては、例えば、フェニル基、ナフチル基、
アントリル基、フェナントリル基等が挙げられる。
【００２４】
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　本発明において、置換基を有してもよいアリールアルキル基とは、アリール基によって
置換された直鎖又は分岐鎖のアルキル基が置換基を有していてもよいものであり、アリー
ルアルキル基としては、例えば、ベンジル基、フェネチル基、３－フェニルプロピル基、
トリチル基、１－ナフチルメチル基、２－（１－ナフチル）エチル基、２－（２－ナフチ
ル）エチル基、３－（２－ナフチル）プロピル基等が挙げられる。
【００２５】
　本発明において、置換基を有してもよいアリールアルケニル基とは、アリール基によっ
て置換された直鎖又は分岐鎖のアルケニル基が置換基を有していてもよいものであり、ア
リールアルケニル基としては、例えば、スチリル基等が挙げられる。
【００２６】
　本発明において、置換基を有してもよいアリールアルキニル基とは、アリール基によっ
て置換された直鎖又は分岐鎖のアルキニル基が置換基を有していてもよいものであり、ア
リールアルキニル基としては、例えば、フェニルエチニル基等が挙げられる。
【００２７】
　本発明において、置換基を有してもよいシクロアルキル基とは、環状のアルキル基が置
換基を有していてもよいものであり、シクロアルキル基としては、例えば、シクロプロピ
ル基、シクロブチル基、シクロペンチル基、シクロヘキシル基、シクロヘプタニル基、シ
クロオクタニル基、シクロノナニル基、シクロデカニル基、シクロウンデカニル基、シク
ロドデカニル基等が挙げられる。
【００２８】
　上記一般式（１）において、Ｒ１及びＲ２が水素原子であることが好ましく、このこと
により重合性に優れるという利点がある。また、上記一般式（１）において、Ｒ３が水素
原子又はメチル基であることが好ましく、このことにより重合性に優れるという利点があ
る。特に、Ｒ１及びＲ２が水素原子であって、かつＲ３がメチル基である場合は、上述の
通り、本発明の化合物が加水分解等の作用を受け重合性基が脱離した場合においても、生
体に対する刺激性が小さいという利点を有する。
【００２９】
　ここで、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３の炭化水素基が有する置換基の数及び種類は特に限定され
ず、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３と、二重結合性の炭素との間に置換基を有する場合も含まれる。
Ｒ３ではこのような置換基がエステル結合であることが好ましい。Ｒ３の例としては、以
下に示されるものが挙げられる。
【００３０】
【化６】

［式中、Ｒ７は置換基を有してもよいアルキル基であり、Ｒ８、Ｒ９及びＲ１０は、それ
ぞれ独立して水素原子、又は置換基を有してもよいアルキル基である。］
【００３１】
　上記エステル結合を有する炭化水素基において、Ｒ７は、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３の説明の
ところで例示されたアルキル基を採用することができる。Ｒ７がアルキル基である場合は
、化合物の重合性の観点からは炭素数４以下のアルキル基であることが好ましく、メチル
基又はエチル基であることがより好ましい。また、Ｒ８、Ｒ９及びＲ１０は、それぞれ独
立して水素原子、又は置換基を有してもよいアルキル基であり、置換基を有してもよいア
ルキル基としては、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３の説明のところで例示されたものを採用すること
ができる。Ｒ８、Ｒ９及びＲ１０がアルキル基である場合は、化合物の重合性の観点から
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は炭素数４以下のアルキル基であることが好ましく、メチル基、エチル基又はｔｅｒｔ－
ブチル基であることがより好ましい。
【００３２】
　上記一般式（１）において、Ｒ４は、それぞれ独立して水素原子、又は置換基を有して
もよい炭素数１～２０の炭化水素基である。置換基を有してもよい炭素数１～２０の炭化
水素基としては、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３の説明のところで例示された置換基を採用すること
ができる。上記一般式（１）において、Ｒ４が水素原子又はメチル基であることが好まし
い。Ｒ４が水素原子又はメチル基であることにより、分子内におけるカルボキシル基及び
リン酸基の配置が、カルシウムイオンとの相互作用に適した状態となり、接着性の向上に
寄与する。かかる観点からは、Ｒ４が水素原子であることがより好ましい。Ｒ４はまた、
本発明の化合物（Ａ）は、ホスホセリン又はホスホスレオニンのようなアミノ酸のリン酸
エステルを原料の１つとして用いて製造されることが好ましく、ホスホセリンを用いた場
合には、Ｒ４は水素原子であり、ホスホスレオニンを用いた場合には、Ｒ４はメチル基で
ある。
【００３３】
　上記一般式（１）において、Ｒ５及びＲ６は、それぞれ独立して水素原子、置換基を有
してもよい炭素数１～２０の炭化水素基、又は金属原子である。置換基を有してもよい炭
素数１～２０の炭化水素基としては、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３の説明のところで例示された置
換基を採用することができる。また、金属原子としては、周期律表第１族又は第２族の金
属原子であることが好ましく、具体的にはナトリウム、カリウム、カルシウム、マグネシ
ウム等が挙げられる。化合物（Ａ）の酸性度の観点からは、Ｒ５及びＲ６は、水素原子、
又は置換基を有してもよい炭素数１～６の炭化水素基であることが好ましく、水素原子、
メチル基、エチル基又はフェニル基であることがより好ましく、水素原子であることがさ
らに好ましい。
【００３４】
　本発明の化合物（Ａ）の製造方法は特に限定されない、好適には、下記一般式（２）で
示されるカルボン酸、酸ハライド及び酸無水物からなる群から選択される少なくとも１種
の化合物（ａ１）と、下記一般式（３）で示されるアミン（ｂ１）とを縮合反応させるこ
とにより得ることができる。
【００３５】
【化１０】

［式中、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３は、前記式（１）と同じであり、ｎ＝１の場合にはＸは水酸
基又はハロゲン原子であり、ｎ＝２の場合にはＸは酸素原子である。］
【化１１】

［式中、Ｒ４、Ｒ５及びＲ６は、前記式（１）と同じである。］
【００３６】
　上記一般式（２）において、ｎ＝１の場合にはＸは水酸基又はハロゲン原子であり、Ｘ
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が水酸基のとき、化合物（ａ１）はカルボン酸であり、Ｘがハロゲン原子のとき、化合物
（ａ１）は酸ハライドとなる。ハロゲン原子としては、フッ素、塩素、臭素、ヨウ素等が
挙げられ、酸ハライドの安定性及び調製の容易さの観点からは、塩素が好適に採用される
。また、ｎ＝２の場合にはＸは酸素原子であり、このとき化合物（ａ１）は酸無水物とな
る。酸無水物を用いた場合には、後述の酸ハライドを用いた際に発生するハライドイオン
をナトリウムイオンのようなアルカリ金属イオン等によりトラップする必要がない等の利
点がある。このような酸無水物としては、（メタ）アクリル酸無水物などが挙げられる。
【００３７】
　上記一般式（２）で示される化合物（ａ１）は、重合性基を含む。重合性基としては特
に限定されず、（メタ）アクリル基、（メタ）アクリルアミド基、ビニル（チオ）エーテ
ル基、アリル（チオ）エーテル基、ビニルエステル基、スチリル基等が挙げられるが、こ
れらの中でも、ラジカル重合が容易である観点から、（メタ）アクリル基、又は（メタ）
アクリルアミド基が好ましい。また、本発明の化合物（Ａ）は好ましくは歯科用組成物の
成分として用いられるが、口腔内は湿潤な環境であるため、加水分解などにより重合性基
が脱離するおそれがある。前記加水分解への耐性を考慮した場合は、重合性基として、（
メタ）アクリルアミド基を用いることがより好ましい。さらに、脱離した重合性基の生体
への刺激性を考慮した場合は、特に、メタクリル基又はメタクリルアミド基を用いること
が好ましい。
【００３８】
　上記一般式（３）で示されるアミン（ｂ１）は、アミノ酸のリン酸エステルであること
が好ましい。アミノ酸のリン酸エステルとは、ヒドロキシ基を有するアミノ酸のヒドロキ
シ基にリン酸基が結合したものである。アミン（ｂ１）がアミノ酸のリン酸エステルであ
ることにより、アミン（ｂ１）が有するアミノ基と上記化合物（ａ１）が縮合反応して、
得られる本発明の化合物（Ａ）がカルボキシル基を有するとともに、リン酸基を有するこ
ととなる。
【００３９】
　本発明の化合物（Ａ）の製造方法において用いられるアミン（ｂ１）が、ホスホセリン
又はホスホスレオニンから選択されることが好ましい。アミノ酸は生体内に広く存在して
おり、ヒドロキシ基を有するアミノ酸は生体内でリン酸化され、アミノ酸のリン酸エステ
ルの形で存在するケースが多く見られる。このため、本発明の化合物（Ａ）が生体内に長
期間適用された結果、加水分解などの作用で分解物が生成された場合であっても、アミン
（ｂ１）として上述のようなアミノ酸のリン酸エステルを用いることで、分解により元々
生体内に含まれている物質が放出されることになる。したがって、安全性の観点から非常
にメリットが大きい。上記一般式（３）において、Ｒ４、Ｒ５及びＲ６が水素原子である
場合がホスホセリンであり、上記一般式（３）において、Ｒ４がメチル基であり、Ｒ５及
びＲ６が水素原子である場合がホスホスレオニンである。
【００４０】
　上記一般式（２）で示される化合物（ａ１）と、上記一般式（３）で示されるアミン（
ｂ１）とを反応させる方法は特に限定されない。化合物（ａ１）が酸ハライドである場合
、アルカリ存在下で反応させるショッテン－バウマン反応を採用することができる。この
方法では、アミン（ｂ１）が均一に溶解している反応系に対して水酸化ナトリウム等を加
えてｐＨをアルカリにし、これに酸ハライドを滴下する。滴下後に反応液を酸性にするこ
とにより沈殿が生じ、この沈殿物を精製することにより本発明の化合物（Ａ）が得られる
ものである。この方法で反応させることにより、温和な条件下で本発明の化合物（Ａ）を
得ることができる。
【００４１】
　上記酸ハライドと上記アミン（ｂ１）の使用量は特に限定されないが、アミン（ｂ１）
１モルに対して酸ハライドを０．５～３モル用いることが好ましく、０．６～２モル用い
ることがより好ましい。上述の使用量は、上記酸ハライドと上記アミン（ｂ１）のそれぞ
れの入手の容易さにも依存する。すなわち、上記酸ハライドの方が上記アミン（ｂ１）と
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比較して入手が困難であれば、上記酸ハライドの使用量をアミン（ｂ１）１モル以下とし
、上記酸ハライドを総て反応させた方が経済的に有利である。上記アミン（ｂ１）の方が
入手が困難である場合は、その逆となる。
【００４２】
　上記酸ハライドと上記アミン（ｂ１）を反応させる際の反応温度は特に限定されない。
好ましくは、上記アミン（ｂ１）を含む溶液を攪拌しながら、上記酸ハライドを徐々に滴
下する製造方法が採用される。前記酸ハライドはニートで滴下してもよいし、溶媒で希釈
してから滴下してもよい。滴下の際の温度は特に限定されないが、好ましくは－１０～１
０℃であり、より好ましくは－５～５℃である。滴下終了後、反応が完結するまで攪拌を
行うが、その際の反応温度は通常、１０～６０℃の温度が採用され、好適には１５～４５
℃である。
【００４３】
　上記酸ハライドと上記アミン（ｂ１）を反応させる際の反応時間は特に限定されず、通
常、１～６時間であり、好適には２～４時間である。また、本反応においては反応系のｐ
Ｈの維持が重要であり、酸性条件下では前記アミン（ｂ１）のアミノ基の反応性が低下す
るために、反応が進行しないおそれがある。一方、反応系の塩基性が強すぎる場合は、得
られる本発明の化合物（Ａ）におけるアミド結合が加水分解されるおそれがある。このた
め、本反応を実施する際には、反応系のｐＨは８～９であることが好ましい。前記酸ハラ
イドの滴下や反応の進行に伴って、系内のｐＨは小さくなり酸性側にシフトするため、ｐ
Ｈメーター等を用いて系内のｐＨを観測しながら、塩基性の溶液を添加して適宜反応系の
ｐＨを調整することが好ましい。塩基性の溶液としては特に限定されないが、水酸化ナト
リウム又は水酸化カリウムの溶液が好適に用いられる。
【００４４】
　本発明の化合物（Ａ）の製造方法において、化合物（ａ１）とアミン（ｂ１）との縮合
反応後に前記化合物（ａ１）を有機溶媒を用いて抽出することが好ましい。前記化合物（
ａ１）が酸ハライドの場合に、上述のようにアルカリ存在下で反応させるショッテン－バ
ウマン反応を採用することができるが、その際、縮合反応後に得られる化合物（Ａ）を反
応系中に存在させたまま過剰の酸ハライドを除去することができるため好ましい。用いら
れる有機溶媒としては、特に限定されない。好ましい有機溶媒としては、ヘキサン、ヘプ
タン、オクタン、ベンゼン、トルエンなどの炭化水素系溶媒；ジエチルエーテル、ジイソ
プロピルエーエル、メチルｔ－ブチルエーテルなどのエーテル系溶媒；酢酸エチルなどの
エステル系溶媒；クロロホルム、ジクロロメタンなどの含ハロゲン系溶媒等が挙げられる
。これらの中でも、過剰の酸ハライドのみを選択的に除去する選択性から炭化水素系溶媒
を用いることがより好ましく、安全性等を考慮するとヘキサンを用いることがさらに好ま
しい。
【００４５】
　本発明の化合物（Ａ）の製造方法において、化合物（ａ１）とアミン（ｂ１）との縮合
反応後に無機塩を陽イオン交換樹脂を用いて除去することが好ましい。上述のように化合
物（ａ１）が酸ハライドであり、ショッテン－バウマン反応を採用する場合には、反応の
進行に伴って酸ハライドから発生したハライドイオンが、例えば、ナトリウムイオンのよ
うなアルカリ金属イオン等によりトラップされ、反応終了後には反応生成物と等モルの無
機塩が生じることになる。特に、縮合反応により得られる化合物（Ａ）の親水性が高い場
合には、前記化合物（Ａ）と無機塩とを分離することが困難となるため、陽イオン交換樹
脂を用いる意義が大きい。
【００４６】
　また、本発明の化合物（Ａ）の製造方法において、化合物（ａ１）とアミン（ｂ１）と
の縮合反応後に無機塩を電気透析装置を用いて除去することが好ましい。このことにより
無機塩由来の陽イオンだけではなく、陰イオンも除去することができる。
【００４７】
　ここで、陽イオン交換樹脂のみを用いて無機塩を除去する場合には、反応系中の陰イオ
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ンを除去することが困難である。その結果、反応系中に残存する陰イオンが、陽イオンの
除去効率を低下させるおそれがある。電気透析装置のみを用いて無機塩を除去する場合に
は、用いられる電気透析膜がアルカリに弱いことが多いため、無機塩を含む溶液のｐＨが
高い場合には好ましくない。さらに、電気透析装置のみを用いる場合は、解離状態にある
イオンを除去することは可能であるが、電離していない塩を除去することができず、リン
酸塩を遊離のリン酸基にすることが困難となるおそれがある。かかる観点からは、陽イオ
ン交換樹脂を用いて無機塩を除去した後に、電気透析装置を用いてさらに無機塩を除去す
る２ステップ処理を行うことがより好ましく、また、電気透析装置を用いて無機塩を除去
した後に、陽イオン交換樹脂を用いて無機塩を除去する２ステップ処理を行うことがより
好ましい。中でも先に陽イオン交換樹脂を用いて無機塩を除去すると、無機塩由来の陽イ
オンが水素イオンと交換され、無機塩を含む溶液が酸性となり、後の電気透析装置を用い
て無機塩を除去する際に電気透析膜が破損しにくい利点があるため好ましい。無機塩由来
の陽イオン及び陰イオンを充分に除去する観点からは、陽イオン交換樹脂を用いて無機塩
を除去した後に、電気透析装置を用いてさらに無機塩を除去する上述の２ステップ処理に
加えて、さらに陽イオン交換樹脂を用いて無機塩を除去する３ステップ処理を行うことが
好ましい。このような３ステップ処理により、充分に無機塩を除去することができ、本発
明の化合物（Ａ）をリン酸基が遊離の状態として得ることができる。
【００４８】
　また、本発明では、上記化合物（Ａ）を重合反応させることにより、下記一般式（４）
で示される構造単位からなる（共）重合体を得ることができる。この（共）重合体も新規
なものである。
【００４９】
【化１２】

［式中、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３は、それぞれ独立して水素原子、シアノ基又は置換基を有し
てもよい炭素数１～２０の炭化水素基であり、Ｒ４は、それぞれ独立して水素原子、又は
置換基を有してもよい炭素数１～２０の炭化水素基であり、Ｒ５及びＲ６は、それぞれ独
立して水素原子、置換基を有してもよい炭素数１～２０の炭化水素基、又は金属原子であ
る。］
【００５０】
　上記一般式（４）で示される構造単位からなる（共）重合体において、Ｒ１、Ｒ２、Ｒ
３、Ｒ４、Ｒ５及びＲ６は、上記一般式（１）と同じであり、上記一般式（１）のところ
で説明したのと同様のものが採用される。
【００５１】
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　上記（共）重合体は、カルボキシル基及びリン酸基を有する。カルボキシル基及びリン
酸基の双方を有することで酸性度が高くなり、このことにより上記（共）重合体を歯科用
途に用いた場合には、歯質を良好に脱灰させることが可能である。
【００５２】
　上記（共）重合体は、単独重合体であっても共重合体であってもよく、使用する目的に
よって適宜調製すればよい。共重合体である場合には、本発明の化合物（Ａ）と上記重合
性単量体（Ｂ）との共重合体であることが好ましい。（共）重合体は、上記一般式（４）
で示される構造単位の含有量が０．１～１００モル％であることが好ましい。前記構造単
位の含有量の下限は１モル％以上であることがより好ましく、３モル％以上であることが
さらに好ましく、５モル％以上であることが特に好ましい。一方、前記構造単位の含有量
の上限は特に限定されず、１００モル％のもの、すなわち上記一般式（４）で示される構
造単位のみからなる重合体も好ましく用いられる。前記（共）重合体に疎水性基や架橋性
基などを導入し、耐水性や機械強度などを付与したい場合には、前記構造単位の含有量の
上限は、より好ましくは９８モル％以下であり、さらに好ましくは９５モル％以下であり
、特に好ましくは９０モル％以下である。また（共）重合体の重量平均分子量は特に限定
されないが、通常、１，０００～４０，０００であることが好ましい。
【００５３】
　上述のような方法で得られる本発明の化合物（Ａ）及び上記（共）重合体は、それぞれ
単独で用いることもできるし、本発明の化合物（Ａ）と上記（共）重合体とを混合して用
いることもできるが、他の成分を混合して組成物として用いることが好ましい。組成物と
して用いる際には、前記化合物（Ａ）以外の重合性単量体（Ｂ）を含むことが好ましい。
このような重合性単量体（Ｂ）としては、特に限定されないが、本発明の化合物（Ａ）と
混合して用いる場合には、化合物（Ａ）と共重合可能であることが好ましい。中でも、（
メタ）アクリレート化合物であることが好ましい。（メタ）アクリレート化合物の具体例
を以下に示す。
【００５４】
　酸性基を持たない一官能性単量体の例としては、メチル（メタ）アクリレート、エチル
（メタ）アクリレート、プロピル（メタ）アクリレート、イソプロピル（メタ）アクリレ
ート、ブチル（メタ）アクリレート、イソブチル（メタ）アクリレート、ベンジル（メタ
）アクリレート、ラウリル（メタ）アクリレート、テトラヒドロフルフリル（メタ）アク
リレート、グリシジル（メタ）アクリレート、２－（Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノ）エチル（
メタ）アクリレート、２，３－ジブロモプロピル（メタ）アクリレート、３－クロロ－２
－ヒドロキシプロピル（メタ）アクリレート、２－ヒドロキシエチル（メタ）アクリレー
ト、３－ヒドロキシプロピル（メタ）アクリレート、６－ヒドロキシヘキシル（メタ）ア
クリレート、１０－ヒドロキシデシル（メタ）アクリレート、グリセロールモノ（メタ）
アクリレート、エリスリトールモノ（メタ）アクリレート、２，３－ジヒドロキシブチル
（メタ）アクリレート、２，４－ジヒドロキシブチル（メタ）アクリレート、２－ヒドロ
キシメチル－３－ヒドロキシプロピル（メタ）アクリレート、２，２－ビス（ヒドロキシ
メチル）－３－ヒドロキシプロピル（メタ）アクリレート、２，３，４，５－テトラヒド
ロキシペンチル（メタ）アクリレート、ジエチレングリコールモノ（メタ）アクリレート
、トリエチレングリコールモノ（メタ）アクリレート、テトラエチレングリコールモノ（
メタ）アクリレート、ペンタエチレングリコールモノ（メタ）アクリレート、Ｎ－メチロ
ール（メタ）アクリルアミド、Ｎ－ヒドロキシエチル（メタ）アクリルアミド、Ｎ，Ｎ－
（ジヒドロキシエチル）（メタ）アクリルアミド、３－メタクリロイルオキシプロピルト
リメトキシシランなどが挙げられる。
【００５５】
　また、分子内に１つのカルボキシル基あるいはその酸無水物基を有する一官能性単量体
の例としては、例えば（メタ）アクリル酸、Ｎ－（メタ）アクリロイルグリシン、Ｎ－（
メタ）アクリロイルアスパラギン酸、Ｎ－（メタ）アクリロイル－５－アミノサリチル酸
、２－（メタ）アクリロイルオキシエチルハイドロジェンサクシネート、２－（メタ）ア
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クリロイルオキシエチルハイドロジェンフタレート、２－（メタ）アクリロイルオキシエ
チルハイドロジェンマレート、６－（メタ）アクリロイルオキシエチルナフタレン－１，
２，６－トリカルボン酸、Ｏ－（メタ）アクリロイルチロシン、Ｎ－（メタ）アクリロイ
ルチロシン、Ｎ－（メタ）アクリロイルフェニルアラニン、Ｎ－（メタ）アクリロイル－
ｐ－アミノ安息香酸、Ｎ－（メタ）アクリロイル－ｏ－アミノ安息香酸、ｐ－ビニル安息
香酸、２－（メタ）アクリロイルオキシ安息香酸、３－（メタ）アクリロイルオキシ安息
香酸、４－（メタ）アクリロイルオキシ安息香酸、Ｎ－（メタ）アクリロイル－５－アミ
ノサリチル酸、Ｎ－（メタ）アクリロイル－４－アミノサリチル酸等及び上記ラジカル重
合性単量体の酸無水物あるいは酸ハロゲン化物が挙げられる。
【００５６】
　分子内に複数のカルボキシル基あるいはその酸無水物基を有する一官能性単量体として
は、例えば１１－（メタ）アクリロイルオキシウンデカン－１，１－ジカルボン酸、１０
－（メタ）アクリロイルオキシデカン－１，１－ジカルボン酸、１２－（メタ）アクリロ
イルオキシドデカン－１，１－ジカルボン酸、６－（メタ）アクリロイルオキシヘキサン
－１，１－ジカルボン酸、２－（メタ）アクリロイルオキシエチル－３’－メタクリロイ
ルオキシ－２’－（３，４－ジカルボキシベンゾイルオキシ）プロピルサクシネート、４
－（２－（メタ）アクリロイルオキシエチル）トリメリテートアンハイドライド、４－（
２－（メタ）アクリロイルオキシエチル）トリメリテート、４－（メタ）アクリロイルオ
キシエチルトリメリテート、４－（メタ）アクリロイルオキシブチルトリメリテート、４
－（メタ）アクリロイルオキシヘキシルトリメリテート、４－（メタ）アクリロイルオキ
シデシルトリメリテート、４－（メタ）アクリロイルオキシブチルトリメリテート、６－
（メタ）アクリロイルオキシエチルナフタレン－１，２，６－トリカルボン酸無水物、６
－（メタ）アクリロイルオキシエチルナフタレン－２，３，６－トリカルボン酸無水物、
４－（メタ）アクリロイルオキシエチルカルボニルプロピオノイル－１，８－ナフタル酸
無水物、４－（メタ）アクリロイルオキシエチルナフタレン－１，８－トリカルボン酸無
水物、９－（メタ）アクリロイルオキシノナン－１，１－ジカルボン酸、１３－（メタ）
アクリロイルオキシトリデカン－１，１－ジカルボン酸、１１－（メタ）アクリルアミド
ウンデカン－１，１－ジカルボン酸などが挙げられる。
【００５７】
　分子内にホスフィニコオキシ基又はホスホノオキシ基を有する一官能性単量体（一官能
性ラジカル重合性酸性リン酸エステルと呼ぶことがある）の例としては、例えば、２－（
メタ）アクリロイルオキシエチルジハイドロジェンフォスフェート、２－（メタ）アクリ
ロイルオキシエチルフェニルハイドロジェンフォスフェート、１０－（メタ）アクリロイ
ルオキシデシルジハイドロジェンフォスフェート、６－（メタ）アクリロイルオキシヘキ
シルジハイドロジェンフォスフェート、２－（メタ）アクリロイルオキシエチル－２－ブ
ロモエチルハイドロジェンフォスフェート、２－（メタ）アクリルアミドエチルジハイド
ロジェンフォスフェート、ビス（６－（メタ）アクリロイルオキシヘキシル）ハイドロジ
ェンフォスフェート、ビス（１０－（メタ）アクリロイルオキシデシル）ハイドロジェン
フォスフェート、ビス｛２－（メタ）アクリロイルオキシ－（１－ヒドロキシメチル）エ
チル｝ハイドロジェンフォスフェート等が挙げられる。
【００５８】
　その他の酸性基を有する一官能性単量体として、２－（メタ）アクリルアミド－２－メ
チルプロパンスルホン酸、１０－スルホデシル（メタ）アクリレート等の分子内にスルホ
基を有する一官能性単量体などが挙げられる。
【００５９】
　二官能性単量体は、芳香族化合物系のものと、脂肪族化合物系のものとの大きく二つに
分けられる。芳香族化合物系の二官能性単量体の例としては、２，２－ビス（（メタ）ア
クリロイルオキシフェニル）プロパン、２，２－ビス〔４－（３－（メタ）アクリロイル
オキシ）－２－ヒドロキシプロポキシフェニル〕プロパン（通称「Ｂｉｓ－ＧＭＡ」）、
２，２－ビス（４－（メタ）アクリロイルオキシフェニル）プロパン、２，２－ビス（４
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－（メタ）アクリロイルオキシポリエトキシフェニル）プロパン、２，２－ビス（４－（
メタ）アクリロイルオキシジエトキシフェニル）プロパン）、２，２－ビス（４－（メタ
）アクリロイルオキシテトラエトキシフェニル）プロパン、２，２－ビス（４－（メタ）
アクリロイルオキシペンタエトキシフェニル）プロパン、２，２－ビス（４－（メタ）ア
クリロイルオキシジプロポキシフェニル）プロパン、２－（４－（メタ）アクリロイルオ
キシジエトキシフェニル）－２－（４－（メタ）アクリロイルオキシジエトキシフェニル
）プロパン、２－（４－（メタ）アクリロイルオキシジエトキシフェニル）－２－（４－
（メタ）アクリロイルオキシジトリエトキシフェニル）プロパン、２－（４－（メタ）ア
クリロイルオキシジプロポキシフェニル）－２－（４－（メタ）アクリロイルオキシトリ
エトキシフェニル）プロパン、２，２－ビス（４－（メタ）アクリロイルオキシプロポキ
シフェニル）プロパン、２，２－ビス（４－（メタ）アクリロイルオキシイソプロポキシ
フェニル）プロパン、１，４－ビス（２－（メタ）アクリロイルオキシエチル）ピロメリ
テートなどが挙げられる。
【００６０】
　脂肪族化合物系の二官能性単量体の例としては、エチレングリコールジ（メタ）アクリ
レート、ジエチレングリコールジ（メタ）アクリレート、トリエチレングリコールジ（メ
タ）アクリレート、プロピレングリコールジ（メタ）アクリレート、ブチレングリコール
ジ（メタ）アクリレート、ネオペンチルグリコールジ（メタ）アクリレート、ポリエチレ
ングリコールジ（メタ）アクリレート、１，３－ブタンジオールジ（メタ）アクリレート
、１，５－ペンタンジオールジ（メタ）アクリレート、１，６－ヘキサンジオールジ（メ
タ）アクリレート、１，１０－デカンジオールジ（メタ）アクリレート、１，２－ビス（
３－メタクリロイルオキシ－２－ヒドロキシプロポキシ）エタン、２，２，４－トリメチ
ルヘキサメチレンビス（２－カルバモイルオキシエチル）ジメタクリレート（通称「ＵＤ
ＭＡ」）及びビス〔２－（メタ）アクリロイルオキシエチル〕ハイドロジェンホスフェー
ト等が挙げられる。
【００６１】
　三官能性以上の単量体の例としては、トリメチロールプロパントリ（メタ）アクリレー
ト、トリメチロールエタントリ（メタ）アクリレート、トリメチロールメタントリ（メタ
）アクリレート、ペンタエリスリトールトリ（メタ）アクリレート、ペンタエリスリトー
ルテトラ（メタ）アクリレート、ジペンタエリスリトールトリ（メタ）アクリレート、ジ
ペンタエリスリトールテトラ（メタ）アクリレート、ジペンタエリスリトールトリ（メタ
）アクリレート、ジペンタエリスリトールペンタ（メタ）アクリレート、Ｎ，Ｎ－（２，
２，４－トリメチルヘキサメチレン）ビス〔２－（アミノカルボキシ）プロパン－１，３
－ジオール〕テトラメタクリレート、及び１，７－ジアクリロイルオキシ－２，２，６，
６－テトラアクリロイルオキシメチル－４－オキシヘプタン等が挙げられる。
【００６２】
　上記（メタ）アクリレート化合物は、単独で１種類のみ用いてもよく、複数種類を組み
合わせて用いてもよい。また、（メタ）アクリレート化合物とともに、α－シアノアクリ
ル酸、α－ハロゲン化アクリル酸、クロトン酸、桂皮酸、ソルビン酸、マレイン酸、イタ
コン酸等の不飽和有機酸のエステル類、ビニルエステル類、ビニルエーテル類、モノ－Ｎ
－ビニル誘導体、スチレン誘導体等を必要に応じて併用してもよい。
【００６３】
　前記化合物（Ａ）と前記重合性単量体（Ｂ）の配合量比は特に限定されない。好ましい
実施態様では、前記（Ａ）及び前記（Ｂ）の合計を１００重量部とした場合に、配合量比
は前記（Ａ）１～９９重量部及び前記（Ｂ）１～９９重量部である。前記配合量比は、前
記（Ａ）２～９０重量部及び前記（Ｂ）１０～９８重量部であることがより好ましく、前
記（Ａ）３～８０重量部及び前記（Ｂ）２０～９７重量部であることがさらに好ましい。
また、前記化合物（Ａ）を重合して得られる（共）重合体と前記重合性単量体（Ｂ）の配
合量比も特に限定されない。好ましい実施態様では、前記（共）重合体と前記（Ｂ）の合
計を１００重量部とした場合に、配合量比は前記（共）重合体１～９９重量部及び前記（
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Ｂ）１～９９重量部である。前記配合量比は、前記（共）重合体２～９０重量部及び前記
（Ｂ）１０～９８重量部であることがより好ましく、前記（共）重合体３～８０重量部及
び前記（Ｂ）２０～９７重量部であることがさらに好ましい。
【００６４】
　本発明に用いられる重合開始剤（Ｃ）としては、一般工業界で使用されている重合開始
剤から選択して使用でき、中でも歯科用途に用いられている重合開始剤が好ましく用いら
れる。特に、光重合及び化学重合の重合開始剤を、単独又は２種以上適宜組み合わせて使
用される。
【００６５】
　本発明に用いられる重合開始剤（Ｃ）のうち光重合開始剤としては、（ビス）アシルホ
スフィンオキサイド類、水溶性アシルホスフィンオキサイド類、チオキサントン類又はチ
オキサントン類の第４級アンモニウム塩、ケタール類、α－ジケトン類、クマリン類、ア
ントラキノン類、ベンゾインアルキルエーテル化合物類、α－アミノケトン系化合物など
が挙げられる。
【００６６】
　本発明に用いられる光重合開始剤に含まれる（ビス）アシルホ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、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、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、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、（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。
【００６７】
　本発明に用いられる光重合開始剤に含まれる水溶性アシルフォスフィンオキサイド類は
、アシルフォスフィンオキサイド分子内にアルカリ金属イオン、アルカリ土類金属イオン
、ピリジニウムイオン又はアンモニウムイオンを有することが好ましい。例えば、水溶性
アシルフォスフィンオキサイド類は、ヨーロッパ特許Ｎｏ．０００９３４８号又は特開昭
５７－１９７２８９号公報に開示されている方法により合成することができる。
【００６８】
　上記水溶性アシルフォスフィンオキサイド類の具体例としては、モノメチルアセチルフ
ォスフォネート・ナトリウム、モノメチル（１－オキソプロピル）フォスフォネート・ナ
トリウム、モノメチルベンゾイルフォスフォネート・ナトリウム、モノメチル（１－オキ
ソブチル）フォスフォネート・ナトリウム、モノメチル（２－メチル－１－オキソプロピ
ル）フォスフォネート・ナトリウム、アセチルフォスフォネート・ナトリウム、モノメチ
ルアセチルフォスフォネート・ナトリウム、アセチルメチルフォスフォネート・ナトリウ
ム、メチル４－（ヒドロキシメトキシフォスフィニル）－４－オキソブタノエート・ナト
リウム塩、メチル－４－オキソーフォスフォノブタノエート・モノナトリウ厶塩、アセチ
ルフェニールフォスフィネート・ナトリウム塩、（１－オキソプロピル）ペンチルフォス
フィネート・ナトリウム、メチル－４－（ヒドロキシペンチルフォスフィニル）－４－オ
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キソブタノエート・ナトリウム塩、アセチルペンチルフォスフィネート・ナトリウム、ア
セチルエチルフォスフィネート・ナトリウム、メチル（１，１－ジメチル）メチルフォス
フィネート・ナトリウム、（１，１－ジエトキシエチル）メチルフォスフィネート・ナト
リウム、（１，１－ジエトキシエチル）メチルフォスフィネート・ナトリウム、メチル－
４－（ヒドロキシメチルフォスフィニル）－４－オキソブタノエート・リチウム塩、４－
（ヒドロキシメチルフォスフィニル）－４－オキソブタノイックアシッド・ジリチウム塩
、メチル（２－メチル－１，３－ジオキソラン－２－イル）フォスフィネート・ナトリウ
ム塩、メチル（２－メチル－１，３－チアゾリディン－２－イル）フォスフォナイト・ナ
トリウム塩、（２－メチルパーヒドロ－１，３－ディアジン－２－イル）フォスフォナイ
ト・ナトリウム塩、アセチルフォスフィネート・ナトリウム塩、（１，１－ジエトキシエ
チル）フォスフォナイト・ナトリウム塩、（１，１－ジエトキシエチル）メチルフォスフ
ォナイト・ナトリウム塩、メチル（２－メチルオキサチオラン－２－イル）フォスフィネ
ート・ナトリウム塩、メチル（２，４，５－トリメチル－１，３－ジオキソラン－２－イ
ル）フォスフィネート・ナトリウム塩、メチル（１，１－プロポキシエチル）フォスフィ
ネート・ナトリウム塩、（１－メトキシビニル）メチルフォスフィネート・ナトリウム塩
、（１－エチルチオビニル）メチルフォスフィネート・ナトリウム塩、メチル（２－メチ
ルパーヒドロ－１，３－ジアジン－２－イル）フォスフィネート・ナトリウム塩、メチル
（２－メチルパーヒドロ－１，３－チアジン－２－イル）フォスフィネート・ナトリウム
塩、メチル（２－メチル－１，３－ジアゾリジン－２－イル）フォスフィネート・ナトリ
ウム塩、メチル（２－メチル－１，３－チアゾリジン－２－イル）フォスフィネート・ナ
トリウム塩、（２，２－ジシアノ－１－メチルエチニル）フォスフィネート・ナトリウム
塩、アセチルメチルフォスフィネートオキシム・ナトリウ厶塩、アセチルメチルフォスフ
ィネート－Ｏ－ベンジルオキシム・ナトリウム塩、１－［（Ｎ－エトキシイミノ）エチル
］メチルフォスフィネート・ナトリウム塩、メチル（１－フェニルイミノエチル）フォス
フィネート・ナトリウム塩、メチル（１－フェニルイヒドラゾンエチル）フォスフィネー
ト・ナトリウム塩、［－（２，４－ジニトロフェニルヒドラゾノ）エチル］メチルフォス
フィネート・ナトリウム塩、アセチルメチルフォスフィネートセミカルバゾン・ナトリウ
ム塩、（１－シアノ－１－ヒドロキシエチル）メチルフォスフィネート・ナトリウム塩、
（ジメトキシメチル）メチルフォスフィネート・ナトリウム塩、フォーミルメチルフォス
フィネート・ナトリウム塩、（１，１－ジメトキシプロピル）メチルフォスフィネート・
ナトリウム塩、メチル（１－オキソプロピル）フォスフィネート・ナトリウム塩、（１，
１－ジメトキシプロピル）メチルフォスフィネート・ドデシルグアニジン塩、（１，１－
ジメトキシプロピル）メチルフォスフィネート・イソプロピルアミン塩、アセチルメチル
フォスフィネートチオセミカルバゾン・ナトリウム塩、１，３，５－トリブチル－４－メ
チルアミノ－１，２，４－トリアゾリウム（１，１－ジメトキシエチル）－メチルフォス
フィネート、１－ブチル－４－ブチルアミノメチルアミノ－３，５－ジプロピル－１，２
，４－トリアゾリウム（１，１－ジメトキシエチル）－メチルフォスフィネート、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ナトリウム塩、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カリウム塩、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のアンモニウム塩などが挙げられる。
さらに、特開２０００－１５９６２１号公報に記載されている化合物も挙げられる。
【００６９】
　これら（ビス）アシルフォスフィンオキサイド類及び水溶性アシルフォスフィンオキサ
イド類の中でも、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
、２，４，６－トリメチルベンゾイルメトキシ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）アシルフォスフィンオキサイド及び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ナトリウム塩が特に好ましい。
【００７０】
　本発明に用いられる光重合開始剤に含まれるチオキサントン類又はチオキサントン類の
第４級アンモニウム塩としては、例えば、チオキサントン、２－クロルチオキサンセン－
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９－オン、２－ヒドロキシ－３－（９－オキシ－９Ｈ－チオキサンテン－４－イルオキシ
）－Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリメチル－プロパンアミニウムクロライド、２－ヒドロキシ－３－（
１－メチル－９－オキシ－９Ｈ－チオキサンテン－４－イルオキシ）－Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリ
メチル－プロパンアミニウムクロライド、２－ヒドロキシ－３－（９－オキソ－９Ｈ－チ
オキサンテン－２－イルオキシ）－Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリメチル－プロパンアミニウムクロラ
イド、２－ヒドロキシ－３－（３，４－ジメチル－９－オキソ－９Ｈ－チオキサンテン－
２－イルオキシ）－Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリメチル－１－プロパンアミニウムクロライド、２－
ヒドロキシ－３－（３，４－ジメチル－９Ｈ－チオキサンテン－２－イルオキシ）－Ｎ，
Ｎ，Ｎ－トリメチル－１－プロパンアミニウムクロライド、２－ヒドロキシ－３－（１，
３，４－トリメチル－９－オキソ－９Ｈ－チオキサンテン－２－イルオキシ）－Ｎ，Ｎ，
Ｎ－トリメチル－１－プロパンアミニウムクロライドなどが使用できる。
【００７１】
　これらチオキサントン類又はチオキサントン類の第４級アンモニウム塩の中でも、特に
好適なチオキサントン類は、２－クロルチオキサンセン－９－オンであり、特に好適なチ
オキサントン類の第４級アンモニウ厶塩は、２－ヒドロキシ－３－（３，４－ジメチル－
９Ｈ－チオキサンテン－２－イルオキシ）－Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリメチル－１－プロパンアミ
ニウムクロライドである。
【００７２】
　本発明に用いられる光重合開始剤に含まれるケタール類の例としては、ベンジルジメチ
ルケタール、ベンジルジエチルケタール等が挙げられる。
【００７３】
　本発明に用いられる光重合開始剤に含まれるα－ジケトン類としては、例えば、ジアセ
チル、ジベンジル、カンファーキノン、２，３－ペンタジオン、２，３－オクタジオン、
９，１０－フェナンスレンキノン、４，４‘－オキシベンジル、アセナフテンキノン等が
挙げられる。この中でも、可視光域に極大吸収波長を有している観点から、カンファーキ
ノンが特に好ましい。
【００７４】
　本発明に用いられる光重合開始剤に含まれるクマリン化合物の例としては、３，３’－
カルボニルビス（７－ジエチルアミノ）クマリン、３－（４－メトキシベンゾイル）クマ
リン、３－チェノイルクマリン、３－ベンゾイル－５，７－ジメトキシクマリン、３－ベ
ンゾイル－７－メトキシクマリン、３－ベンゾイル－６－メトキシクマリン、３－ベンゾ
イル－８－メトキシクマリン、３－ベンゾイルクマリン、７－メトキシ－３－（ｐ－ニト
ロベンゾイル）クマリン、３－（ｐ－ニトロベンゾイル）クマリン、３－ベンゾイル－８
－メトキシクマリン、３，５－カルボニルビス（７－メトキシクマリン）、３－ベンゾイ
ル－６－ブロモクマリン、３，３’－カルボニルビスクマリン、３－ベンゾイル－７－ジ
メチルアミノクマリン、３－ベンゾイルベンゾ［ｆ］クマリン、３－カルボキシクマリン
、３－カルボキシ－７－メトキシクマリン、３－エトキシカルボニル－６－メトキシクマ
リン、３－エトキシカルボニル－８－メトキシクマリン、３－アセチルベンゾ［ｆ］クマ
リン、７－メトキシ－３－（ｐ－ニトロベンゾイル）クマリン、３－（ｐ－ニトロベンゾ
イル）クマリン、３－ベンゾイル－８－メトキシクマリン、３－ベンゾイル－６－ニトロ
クマリン、３－ベンゾイル－７－ジエチルアミノクマリン、７－ジメチルアミノ－３－（
４－メトキシベンゾイル）クマリン、７－ジエチルアミノ－３－（４－メトキシベンゾイ
ル）クマリン、７－ジエチルアミノ－３－（４－ジエチルアミノ）クマリン、７－メトキ
シ－３－（４－メトキシベンゾイル）クマリン、３－（４－ニトロベンゾイル）ベンゾ［
ｆ］クマリン、３－（４－エトキシシンナモイル）－７－メトキシクマリン、３－（４－
ジメチルアミノシンナモイル）クマリン、３－（４－ジフェニルアミノシンナモイル）ク
マリン、３－［（３－ジメチルベンゾチアゾール－２－イリデン）アセチル］クマリン、
３－［（１－メチルナフト［１，２－ｄ］チアゾール－２－イリデン）アセチル］クマリ
ン、３，３’－カルボニルビス（６－メトキシクマリン）、３，３’－カルボニルビス（
７－アセトキシクマリン）、３，３’－カルボニルビス（７－ジメチルアミノクマリン）
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、３－（２－ベンゾチアゾイル）－７－（ジエチルアミノ）クマリン、３－（２－ベンゾ
チアゾイル）－７－（ジブチルアミノ）クマリン、３－（２－ベンゾイミダゾイル）－７
－（ジエチルアミノ）クマリン、３－（２－ベンゾチアゾイル）－７－（ジオクチルアミ
ノ）クマリン、３－アセチル－７－（ジメチルアミノ）クマリン、３，３－カルボニルビ
ス（７－ジブチルアミノクマリン）、３，３’－カルボニル－７－ジエチルアミノクマリ
ン－７’－ビス（ブトキシエチル）アミノクマリン、１０－［３－［４－（ジメチルアミ
ノ）フェニル］－１－オキソ－２－プロペニル］－２，３，６，７－１，１，７，７－テ
トラメチル１Ｈ，５Ｈ，１１Ｈ－［１］ベンゾピラノ［６，７，８－ｉｊ］キノリジン－
１１－オン、１０－（２－ベンゾチアゾイル）－２，３，６、７－テトラヒドロ－１，１
，７，７－テトラメチル１Ｈ，５Ｈ，１１Ｈ－［１］ベンゾピラノ［６，７，８－ｉｊ］
キノリジン－１１－オン等の特開平９－３１０９号公報、特開平１０－２４５５２５号公
報に記載されている化合物が挙げられる。
【００７５】
　上述のクマリン化合物の中でも、特に、３，３’－カルボニルビス（７－ジエチルアミ
ノクマリン）及び３，３’－カルボニルビス（７－ジブチルアミノクマリン）が好適であ
る。
【００７６】
　本発明に用いられる光重合開始剤に含まれるアントラキノン類の例としては、アントラ
キノン、１－クロロアントラキノン、２－クロロアントラキノン、１－ブロモアントラキ
ノン、１，２－ベンズアントラキノン、１－メチルアントラキノン、２－エチルアントラ
キノン、１－ヒドロキシアントラキノンなどが挙げられる。
【００７７】
　本発明に用いられる光重合開始剤に含まれるベンゾインアルキルエーテル類の例として
は、ベンゾインメチルエーテル、ベンゾインエチルエーテル、ベンゾインイソプロピルエ
ーテル、ベンゾインイソブチルエーテルなどが挙げられる。
【００７８】
　本発明に用いられる光重合開始剤に含まれるα－アミノケトン類の例としては、２－メ
チル－１－［４－（メチルチオ）フェニル］－２－モルフォリノプロパン－１－オン等が
挙げられる。
【００７９】
　これらの光重合開始剤の中でも、（ビス）アシルフォスフィンオキサイド類及びその塩
、α－ジケトン類、及びクマリン化合物からなる群から選択される少なくとも１種を用い
ることが好ましい。これにより、可視及び近紫外領域での光硬化性に優れ、ハロゲンラン
プ、発光ダイオード（ＬＥＤ）、キセノンランプのいずれの光源を用いても十分な光硬化
性を示す化合物（Ａ）を含む接着性組成物が得られる。
【００８０】
　本発明に用いられる重合開始剤（Ｃ）のうち化学重合開始剤としては、有機過酸化物が
好ましく用いられる。上記の化学重合開始剤に使用される有機過酸化物は特に限定されず
、公知のものを使用することができる。代表的な有機過酸化物としては、ケトンパーオキ
サイド、ハイドロパーオキサイド、ジアシルパーオキサイド、ジアルキルパーオキサイド
、パーオキシケタール、パーオキシエステル、パーオキシジカーボネート等が挙げられる
。
【００８１】
　上記ケトンパーオキサイドとしては、メチルエチルケトンパーオキサイド、メチルイソ
ブチルケトンパーオキサイド、メチルシクロヘキサノンパーオキサイド及びシクロヘキサ
ノンパーオキサイド等が挙げられる。
【００８２】
　上記ハイドロパーオキサイドとしては、２，５－ジメチルヘキサン－２，５－ジハイド
ロパーオキサイド、ジイソプロピルベンゼンハイドロパーオキサイド、クメンハイドロパ
ーオキサイド及びｔ－ブチルハイドロパーオキサイド等が挙げられる。
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【００８３】
　上記ジアシルパーオキサイドとしては、アセチルパーオキサイド、イソブチリルパーオ
キサイド、ベンゾイルパーオキサイド、デカノイルパーオキサイド、３，５，５－トリメ
チルヘキサノ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及びラウ
ロイルパーオキサイド等が挙げられる。ジアルキルパーオキサイドとしては、ジ－ｔ－ブ
チルパーオキサイド、ジクミルパーオキサイド、ｔ－ブチルクミルパーオキサイド、２，
５－ジメチル－２，５－ジ（ｔ－ブチルパーオキシ）ヘキサン、１，３－ビス（ｔ－ブチ
ルパーオキシイソプロピル）ベンゼン及び２，５－ジメチル－２，５－ジ（ｔ－ブチルパ
ーオキシ）－３－ヘキシン等が挙げられる。
【００８４】
　上記パーオキシケタールとしては、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、１，１－ビス（ｔ－ブチルパーオキシ）シクロヘキサン
、２，２－ビス（ｔ－ブチルパーオキシ）ブタン、２，２－ビス（ｔ－ブチルパーオキシ
）オクタン及び４，４－ビス（ｔ－ブチルパーオキシ）バレリックアシッド－ｎ－ブチル
エステル等が挙げられる。
【００８５】
　上記パーオキシエステルとしては、α－クミルパーオキシネオデカノエート、ｔ－ブチ
ルパーオキシネオデカノエート、ｔ－ブチルパーオキシピバレート、２，２，４－トリメ
チルペンチルパーオキシ－２－エチルヘキサノエート、ｔ－アミルパーオキシ－２－エチ
ルヘキサノエート、ｔ－ブチルパーオキシ－２－エチルヘキサノエート、ジ－ｔ－ブチル
パーオキシイソフタレート、ジ－ｔ－ブチルパーオキシヘキサヒドロテレフタラート、ｔ
－ブチルパーオキシ－３，３，５－トリメチルヘキサノエート、ｔ－ブチルパーオキシア
セテート、ｔ－ブチルパーオキシベンゾエート及びｔ－ブチルパーオキシマレリックアシ
ッド等が挙げられる。
【００８６】
　上記パーオキシジカーボネートとしては、ジ－３－メトキシパーオキシジカーボネート
、ジ－２－エチルヘキシルパーオキシジカーボネート、ビス（４－ｔ－ブチルシクロヘキ
シル）パーオキシジカーボネート、ジイソプロピルパーオキシジカーボネート、ジ－ｎ－
プロピルパーオキシジカーボネート、ジ－２－エトキシエチルパーオキシジカーボネート
及びジアリルパーオキシジカーボネート等が挙げられる。
【００８７】
　これらの有機過酸化物の中でも、安全性、保存安定性及びラジカル生成能力の総合的な
バランスから、ジアシルパーオキサイドが好ましく用いられ、その中でもベンゾイルパー
オキサイドが特に好ましく用いられる。
【００８８】
　前記重合開始剤（Ｃ）の配合量は特に限定されない。得られる組成物の硬化性等の観点
からは、前記化合物（Ａ）又は該化合物（Ａ）を重合して得られる（共）重合体と前記重
合性単量体（Ｂ）の合計１００重量部に対して、前記重合開始剤（Ｃ）が０．０１～１５
重量部配合されることが好ましく、０．０３～１０重量部配合されることがより好ましい
。
【００８９】
　好ましい実施態様では、上述の重合開始剤（Ｃ）は重合促進剤（Ｄ）と共に用いられる
。本発明に用いられる重合促進剤（Ｄ）としては、アミン類、スルフィン酸及びその塩、
ボレート化合物、バルビツール酸誘導体、トリアジン化合物、銅化合物、スズ化合物、バ
ナジウム化合物、ハロゲン化合物、アルデヒド類、チオール化合物などが挙げられる。
【００９０】
　本発明に用いられる重合促進剤（Ｄ）に含まれるアミン類は、脂肪族アミン及び芳香族
アミンに分けられる。脂肪族アミンとしては、例えば、ｎ－ブチルアミン、ｎ－ヘキシル
アミン、ｎ－オクチルアミン等の第１級脂肪族アミン；ジイソプロピルアミン、ジブチル
アミン、Ｎ－メチルジエタノールアミン等の第２級脂肪族アミン；Ｎ－メチルジエタノー
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ルアミン、Ｎ－エチルジエタノールアミン、Ｎ－ｎ－ブチルジエタノールアミン、Ｎ－ラ
ウリルジエタノールアミン、２－（ジメチルアミノ）エチルメタクリレート、Ｎ－メチル
ジエタノールアミンジメタクリレート、Ｎ－エチルジエタノールアミンジメタクリレート
、トリエタノールアミンモノメタクリレート、トリエタノールアミンジメタクリレート、
トリエタノールアミントリメタクリレート、トリエタノールアミン、トリメチルアミン、
トリエチルアミン、トリブチルアミン等の第３級脂肪族アミンなどが挙げられる。これら
の中でも、組成物の硬化性及び保存安定性の観点から、第３級脂肪族アミンが好ましく、
その中でもＮ－メチルジエタノールアミン及びトリエタノールアミンがより好ましく用い
られる。
【００９１】
　また、芳香族アミンとしては、例えば、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－３，
５－ジメチルアニリン、Ｎ，Ｎ－ジ（２－ヒドロキシエチル）－ｐ－トルイジン、Ｎ，Ｎ
－ビス（２－ヒドロキシエチル）－３，４－ジメチルアニリン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒド
ロキシエチル）－４－エチルアニリン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－４－イ
ソプロピルアニリン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－４－ｔ－ブチルアニリン
、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－３，５－ジ－イソプロピルアニリン、Ｎ，Ｎ
－ビス（２－ヒドロキシエチル）－３，５－ジ－ｔ－ブチルアニリン、Ｎ，Ｎ－ジメチル
アニリン、Ｎ，Ｎ－ジメチル－ｐ－トルイジン、Ｎ，Ｎ－ジメチル－ｍ－トルイジン、Ｎ
，Ｎ－ジエチル－ｐ－トルイジン、Ｎ，Ｎ－ジメチル－３，５－ジメチルアニリン、Ｎ，
Ｎ－ジメチル－３，４－ジメチルアニリン、Ｎ，Ｎ－ジメチル－４－エチルアニリン、Ｎ
，Ｎ－ジメチル－４－イソプロピルアニリン、Ｎ，Ｎ－ジメチル－４－ｔ－ブチルアニリ
ン、Ｎ，Ｎ－ジメチル－３，５－ジ－ｔ－ブチルアニリン、４－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノ
安息香酸エチルエステル、４－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノ安息香酸メチルエステル、Ｎ，Ｎ
－ジメチルアミノ安息香酸ｎ－ブトキシエチルエステル、４－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノ安
息香酸２－（メタクリロイルオキシ）エチルエステル、４－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノベン
ゾフェノン、４－ジメチルアミノ安息香酸ブチル等が挙げられる。これらの中でも、組成
物に優れた硬化性を付与できる観点から、Ｎ，Ｎ－ジ（２－ヒドロキシエチル）－ｐ－ト
ルイジン、４－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノ安息香酸エチルエステル、Ｎ，Ｎ－ジメチルアミ
ノ安息香酸ｎ－ブトキシエチルエステル及び４－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノベンゾフェノン
からなる群から選択される少なくとも１種が好ましく用いられる。
【００９２】
　本発明に用いられる重合促進剤（Ｄ）に含まれるスルフィン酸及びその塩としては、例
えば、ｐ－トルエンスルフィン酸、ｐ－トルエンスルフィン酸ナトリウム、ｐ－トルエン
スルフィン酸カリウム、ｐ－トルエンスルフィン酸リチウム、ｐ－トルエンスルフィン酸
カルシウム、ベンゼンスルフィン酸、ベンゼンスルフィン酸ナトリウム、ベンゼンスルフ
ィン酸カリウム、ベンゼンスルフィン酸リチウム、ベンゼンスルフィン酸カルシウム、２
，４，６－トリメチルベンゼンスルフィン酸、２，４，６－トリメチルベンゼンスルフィ
ン酸ナトリウム、２，４，６－トリメチルベンゼンスルフィン酸カリウム、２，４，６－
トリメチルベンゼンスルフィン酸リチウム、２，４，６－トリメチルベンゼンスルフィン
酸カルシウム、２，４，６－トリエチルベンゼンスルフィン酸、２，４，６－トリエチル
ベンゼンスルフィン酸ナトリウム、２，４，６－トリエチルベンゼンスルフィン酸カリウ
ム、２，４，６－トリエチルベンゼンスルフィン酸リチウム、２，４，６－トリエチルベ
ンゼンスルフィン酸カルシウム、２，４，６－イソプロピルベンゼンスルフィン酸、２，
４，６－イソプロピルベンゼンスルフィン酸ナトリウム、２，４，６－イソプロピルベン
ゼンスルフィン酸カリウム、２，４，６－イソプロピルベンゼンスルフィン酸リチウム、
２，４，６－イソプロピルベンゼンスルフィン酸カルシウム等が挙げられ、ベンゼンスル
フィン酸ナトリウム、ｐ－トルエンスルフィン酸ナトリウム、２，４，６－イソプロピル
ベンゼンスルフィン酸ナトリウムが特に好ましい。
【００９３】
　本発明に用いられる重合促進剤（Ｄ）に含まれるボレート化合物は、好ましくはアリー
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ルボレート化合物である。好適に使用されるアリールボレート化合物を具体的に例示する
と、１分子中に１個のアリール基を有するボレート化合物として、トリアルキルフェニル
ホウ素、トリアルキル（ｐ－クロロフェニル）ホウ素、トリアルキル（ｐ－フロロフェニ
ル）ホウ素、トリアルキル（３，５－ビストリフロロメチル）フェニルホウ素、トリアル
キル［３，５－ビス（１，１，１，３，３，３－ヘキサフロロ－２－メトキシ－２－プロ
ピル）フェニル］ホウ素、トリアルキル（ｐ－ニトロフェニル）ホウ素、トリアルキル（
ｍ－ニトロフェニル）ホウ素、トリアルキル（ｐ－ブチルフェニル）ホウ素、トリアルキ
ル（ｍ－ブチルフェニル）ホウ素、トリアルキル（ｐ－ブチルオキシフェニル）ホウ素、
トリアルキル（ｍ－ブチルオキシフェニル）ホウ素、トリアルキル（ｐ－オクチルオキシ
フェニル）ホウ素及びトリアルキル（ｍ－オクチルオキシフェニル）ホウ素（アルキル基
はｎ－ブチル基、ｎ－オクチル基及びｎ－ドデシル基等からなる群から選択される少なく
とも１種である）のナトリウム塩、リチウム塩、カリウム塩、マグネシウム塩、テトラブ
チルアンモニウム塩、テトラメチルアンモニウム塩、テトラエチルアンモニウム塩、メチ
ルピリジニウム塩、エチルピリジニウム塩、ブチルピリジニウム塩、メチルキノリニウム
塩、エチルキノリニウム塩及びブチルキノリニウム塩等を挙げることができる。
【００９４】
　また、１分子中に２個のアリール基を有するボレート化合物としては、ジアルキルジフ
ェニルホウ素、ジアルキルジ（ｐ－クロロフェニル）ホウ素、ジアルキルジ（ｐ－フロロ
フェニル）ホウ素、ジアルキルジ（３，５－ビストリフロロメチル）フェニルホウ素、ジ
アルキルジ［３，５－ビス（１，１，１，３，３，３－ヘキサフロロ－２－メトキシ－２
－プロピル）フェニル］ホウ素、ジアルキルジ（ｐ－ニトロフェニル）ホウ素、ジアルキ
ルジ（ｍ－ニトロフェニル）ホウ素、ジアルキルジ（ｐ－ブチルフェニル）ホウ素、ジア
ルキルジ（ｍ－ブチルフェニル）ホウ素、ジアルキルジ（ｐ－ブチルオキシフェニル）ホ
ウ素、ジアルキルジ（ｍ－ブチルオキシフェニル）ホウ素、ジアルキルジ（ｐ－オクチル
オキシフェニル）ホウ素及びジアルキルジ（ｍ－オクチルオキシフェニル）ホウ素（アル
キル基はｎ－ブチル基、ｎ－オクチル基及びｎ－ドデシル基等からなる群から選択される
少なくとも１種である）のナトリウム塩、リチウム塩、カリウム塩、マグネシウム塩、テ
トラブチルアンモニウム塩、テトラメチルアンモニウム塩、テトラエチルアンモニウム塩
、メチルピリジニウム塩、エチルピリジニウム塩、ブチルピリジニウム塩、メチルキノリ
ニウム塩、エチルキノリニウム塩及びブチルキノリニウム塩等が挙げられる。
【００９５】
　さらに、１分子中に３個のアリール基を有するボレート化合物としては、モノアルキル
トリフェニルホウ素、モノアルキルトリ（ｐ－クロロフェニル）ホウ素、モノアルキルト
リ（ｐ－フロロフェニル）ホウ素、モノアルキルトリ（３，５－ビストリフロロメチル）
フェニルホウ素、モノアルキルトリ［３，５－ビス（１，１，１，３，３，３－ヘキサフ
ロロ－２－メトキシ－２－プロピル）フェニル］ホウ素、モノアルキルトリ（ｐ－ニトロ
フェニル）ホウ素、モノアルキルトリ（ｍ－ニトロフェニル）ホウ素、モノアルキルトリ
（ｐ－ブチルフェニル）ホウ素、モノアルキルトリ（ｍ－ブチルフェニル）ホウ素、モノ
アルキルトリ（ｐ－ブチルオキシフェニル）ホウ素、モノアルキルトリ（ｍ－ブチルオキ
シフェニル）ホウ素、モノアルキルトリ（ｐ－オクチルオキシフェニル）ホウ素及びモノ
アルキルトリ（ｍ－オクチルオキシフェニル）ホウ素（アルキル基はｎ－ブチル基、ｎ－
オクチル基又はｎ－ドデシル基等から選択される１種である）のナトリウム塩、リチウム
塩、カリウム塩、マグネシウム塩、テトラブチルアンモニウム塩、テトラメチルアンモニ
ウム塩、テトラエチルアンモニウム塩、メチルピリジニウム塩、エチルピリジニウム塩、
ブチルピリジニウム塩、メチルキノリニウム塩、エチルキノリニウム塩、ブチルキノリニ
ウム塩等が挙げられる。
【００９６】
　さらに１分子中に４個のアリール基を有するボレート化合物としては、テトラフェニル
ホウ素、テトラキス（ｐ－クロロフェニル）ホウ素、テトラキス（ｐ－フロロフェニル）
ホウ素、テトラキス（３，５－ビストリフロロメチル）フェニルホウ素、テトラキス［３
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，５－ビス（１，１，１，３，３，３－ヘキサフロロ－２－メトキシ－２－プロピル）フ
ェニル］ホウ素、テトラキス（ｐ－ニトロフェニル）ホウ素、テトラキス（ｍ－ニトロフ
ェニル）ホウ素、テトラキス（ｐ－ブチルフェニル）ホウ素、テトラキス（ｍ－ブチルフ
ェニル）ホウ素、テトラキス（ｐ－ブチルオキシフェニル）ホウ素、テトラキス（ｍ－ブ
チルオキシフェニル）ホウ素、テトラキス（ｐ－オクチルオキシフェニル）ホウ素、テト
ラキス（ｍ－オクチルオキシフェニル）ホウ素、（ｐ－フロロフェニル）トリフェニルホ
ウ素、（３，５－ビストリフロロメチル）フェニルトリフェニルホウ素、（ｐ－ニトロフ
ェニル）トリフェニルホウ素、（ｍ－ブチルオキシフェニル）トリフェニルホウ素、（ｐ
－ブチルオキシフェニル）トリフェニルホウ素、（ｍ－オクチルオキシフェニル）トリフ
ェニルホウ素及び（ｐ－オクチルオキシフェニル）トリフェニルホウ素のナトリウム塩、
リチウム塩、カリウム塩、マグネシウム塩、テトラブチルアンモニウム塩、テトラメチル
アンモニウム塩、テトラエチルアンモニウム塩、メチルピリジニウム塩、エチルピリジニ
ウム塩、ブチルピリジニウム塩、メチルキノリニウム塩、エチルキノリニウム塩及びブチ
ルキノリニウム塩等が挙げられる。
【００９７】
　これらアリールボレート化合物の中でも、保存安定性の観点から、１分子中に３個又は
４個のアリール基を有するボレート化合物を用いることがより好ましい。また、これらア
リールボレート化合物は１種又は２種以上を混合して用いることも可能である。
【００９８】
　本発明に用いられる重合促進剤（Ｄ）に含まれるバビツール酸誘導体としては、バルビ
ツール酸、１，３－ジメチルバルビツール酸、１，３－ジフェニルバルビツール酸、１，
５－ジメチルバルビツール酸、５－ブチルバルビツール酸、５－エチルバルビツール酸、
５－イソプロピルバルビツール酸、５－シクロヘキシルバルビツール酸、１，３，５－ト
リメチルバルビツール酸、１，３－ジメチル－５－エチルバルビツール酸、１，３－ジメ
チル－ｎ－ブチルバルビツール酸、１，３－ジメチル－５－イソブチルバルビツール酸、
１，３－ジメチルバルビツール酸、１，３－ジメチル－５－シクロペンチルバルビツール
酸、１，３－ジメチル－５－シクロヘキシルバルビツール酸、１，３－ジメチル－５－フ
ェニルバルビツール酸、１－シクロヘキシル－１－エチルバルビツール酸、１－ベンジル
－５－フェニルバルビツール酸、５－メチルバルビツール酸、５－プロピルバルビツール
酸、１，５－ジエチルバルビツール酸、１－エチル－５－メチルバルビツール酸、１－エ
チル－５－イソブチルバルビツール酸、１，３－ジエチル－５－ブチルバルビツール酸、
１－シクロヘキシル－５－メチルバルビツール酸、１－シクロヘキシル－５－エチルバル
ビツール酸、１－シクロヘキシル－５－オクチルバルビツール酸、１－シクロヘキシル－
５－ヘキシルバルビツール酸、５－ブチル－１－シクロヘキシルバルビツール酸、１－ベ
ンジル－５－フェニルバルビツール酸及びチオバルビツール酸類、ならびにこれらの塩（
特にアルカリ金属又はアルカリ土類金属類が好ましい）が挙げられ、これらバルビツール
酸類の塩としては、例えば、５－ブチルバルビツル酸ナトリウム、１，３，５－トリメチ
ルバルビツール酸ナトリウム及び１－シクロヘキシル－５－エチルバルビツール酸ナトリ
ウム等が例示される。
【００９９】
　特に好適なバルビツール酸誘導体としては、５－ブチルバルビツール酸、１，３，５－
トリメチルバルビツール酸、１－シクロヘキシル－５－エチルバルビツール酸、１－ベン
ジル－５－フェニルバルビツール酸、及びこれらバルビツール酸類のナトリウム塩が挙げ
られる。
【０１００】
　本発明に用いられる重合促進剤（Ｄ）に含まれるトリアジン化合物としては、例えば、
２，４，６－トリス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２，４，６－トリス（トリ
ブロモメチル）－ｓ－トリアジン、２－メチル－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ
－トリアジン、２－メチル－４，６－ビス（トリブロモメチル）－ｓ－トリアジン、２－
フェニル－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（ｐ－メトキシフ
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ェニル）－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（ｐ－メチルチオ
フェニル）－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（ｐ－クロロフ
ェニル）－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（２，４－ジクロ
ロフェニル）－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（ｐ－ブロモ
フェニル）－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（ｐ－トリル）
－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－ｎ－プロピル－４，６－ビ
ス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（α，α，β－トリクロロエチル）－４
，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－スチリル－４，６－ビス（トリ
クロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－［２－（ｐ－メトキシフェニル）エテニル］－４
，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－［２－（ｏ－メトキシフェニル
）エテニル］－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－［２－（ｐ－
ブトキシフェニル）エテニル］－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、
２－［２－（３，４－ジメトキシフェニル）エテニル］－４，６－ビス（トリクロロメチ
ル）－ｓ－トリアジン、２－［２－（３，４，５－トリメトキシフェニル）エテニル］－
４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（１－ナフチル）－４，６－
ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（４－ビフェニリル）－４，６－ビス
（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－［２－｛Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエ
チル）アミノ｝エトキシ］－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－
［２－｛Ｎ－ヒドロキシエチル－Ｎ－エチルアミノ｝エトキシ］－４，６－ビス（トリク
ロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－［２－｛Ｎ－ヒドロキシエチル－Ｎ－メチルアミノ
｝エトキシ］－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－［２－｛Ｎ，
Ｎ－ジアリルアミノ｝エトキシ］－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン
等が例示される。
【０１０１】
　上記で例示したトリアジン化合物の中で特に好ましいものは、重合活性の点で２，４，
６－トリス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジンであり、また保存安定性の点で、２－
フェニル－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、２－（ｐ－クロロフェ
ニル）－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジン、及び２－（４－ビフェニ
リル）－４，６－ビス（トリクロロメチル）－ｓ－トリアジンである。上記トリアジン化
合物は１種又は２種以上を混合して用いても構わない。
【０１０２】
　本発明に用いられる重合促進剤（Ｄ）に含まれる銅化合物としては、例えば、アセチル
アセトン銅、酢酸第２銅、オレイン酸銅、塩化第２銅、臭化第２銅等が好適に用いられる
。
【０１０３】
　本発明に用いられる重合促進剤（Ｄ）に含まれるスズ化合物としては、例えば、ジ－ｎ
－ブチル錫ジマレート、ジ－ｎ－オクチル錫ジマレート、ジ－ｎ－オクチル錫ジラウレー
ト、ジ－ｎ－ブチル錫ジラウレートなどが挙げられる。特に好適なスズ化合物は、ジ－ｎ
－オクチル錫ジラウレート及びジ－ｎ－ブチル錫ジラウレートである。
【０１０４】
　本発明に用いられる重合促進剤（Ｄ）に含まれるバナジウム化合物は、好ましくはＩＶ
価及び／又はＶ価のバナジウム化合物類である。ＩＶ価及び／又はＶ価のバナジウム化合
物類としては、例えば、四酸化二バナジウム（ＩＶ）、酸化バナジウムアセチルアセトナ
ート（ＩＶ）、シュウ酸バナジル（ＩＶ）、硫酸バナジル（ＩＶ）、オキソビス（１－フ
ェニル－１，３－ブタンジオネート）バナジウム（ＩＶ）、ビス（マルトラート）オキソ
バナジウム（ＩＶ）、五酸化バナジウム（Ｖ）、メタバナジン酸ナトリウム（Ｖ）、メタ
バナジン酸アンモン（Ｖ）等の特開２００３－９６１２２号公報に記載されている化合物
が挙げられる。
【０１０５】
　本発明に用いられる重合促進剤（Ｄ）に含まれるハロゲン化合物としては、例えば、ジ
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ラウリルジメチルアンモニウムクロライド、ラウリルジメチルベンジルアンモニウムクロ
ライド、ベンジルトリメチルアンモニウムクロライド、テトラメチルアンモニウムクロラ
イド、ベンジルジメチルセチルアンモニウムクロライド、ジラウリルジメチルアンモニウ
ムブロマイド等が好適に用いられる。
【０１０６】
　本発明に用いられる重合促進剤（Ｄ）に含まれるアルデヒド類としては、例えば、テレ
フタルアルデヒドやベンズアルデヒド誘導体などが挙げられる。ベンズアルデヒド誘導体
としては、ジメチルアミノベンズアルデヒド、ｐ－メチルオキシベンズアルデヒド、ｐ－
エチルオキシベンズアルデヒド、ｐ－ｎ－オクチルオキシベンズアルデヒドなどが挙げら
れる。これらの中でも、硬化性の観点から、ｐ－ｎ－オクチルオキシベンズアルデヒドが
好ましく用いられる。
【０１０７】
　本発明に用いられる重合促進剤（Ｄ）に含まれるチオール化合物としては、例えば、３
－メルカプトプロピルトリメトキシシラン、２－メルカプトベンゾオキサゾール、デカン
チオール、チオ安息香酸等が挙げられる。
【０１０８】
　前記重合促進剤（Ｄ）の配合量は特に限定されない。得られる組成物の硬化性等の観点
からは、前記化合物（Ａ）又は該化合物（Ａ）を重合して得られる（共）重合体と前記重
合性単量体（Ｂ）の合計１００重量部に対して、前記重合促進剤（Ｄ）が０．０１～１５
重量部配合されることが好ましい。
【０１０９】
　本発明の化合物（Ａ）又は該化合物（Ａ）を重合して得られる（共）重合体を含む組成
物は、実施態様によっては、さらにフィラー（Ｅ）を配合することが好ましい。このよう
なフィラーは、通常、有機フィラー、無機フィラー及び有機－無機複合フィラーに大別さ
れる。有機フィラーとしては、例えばポリメタクリル酸メチル、ポリメタクリル酸エチル
、メタクリル酸メチル－メタクリル酸エチル共重合体、架橋型ポリメタクリル酸メチル、
架橋型ポリメタクリル酸エチル、ポリアミド、ポリ塩化ビニル、ポリスチレン、クロロプ
レンゴム、ニトリルゴム、エチレン－酢酸ビニル共重合体、スチレン－ブタジエン共重合
体、アクリロニトリル－スチレン共重合体、アクリロニトリル－スチレン－ブタジエン共
重合体等が挙げられ、これらは単独又は２種以上の混合物として用いることができる。有
機フィラーの形状は特に限定されず、フィラーの粒子径を適宜選択して使用することがで
きる。得られる組成物のハンドリング性及び機械強度などの観点から、前記有機フィラー
の平均粒子径は０．００１～５０μｍであることが好ましく、０．００１～１０μｍであ
ることがより好ましい。
【０１１０】
　無機フィラーとしては、石英、シリカ、アルミナ、シリカ－チタニア、シリカ－チタニ
ア－酸化バリウム、シリカ－ジルコニア、シリカ－アルミナ、ランタンガラス、ホウケイ
酸ガラス、ソーダガラス、バリウムガラス、ストロンチウムガラス、ガラスセラミック、
アルミノシリケートガラス、バリウムボロアルミノシリケートガラス、ストロンチウムボ
ロアルミノシリケートガラス、フルオロアルミノシリケートガラス、カルシウムフルオロ
アルミノシリケートガラス、ストロンチウムフルオロアルミノシリケートガラス、バリウ
ムフルオロアルミノシリケートガラス、ストロンチウムカルシウムフルオロアルミノシリ
ケートガラス等が挙げられる。これらもまた、単独又は２種以上を混合して用いることが
できる。無機フィラーの形状は特に限定されず、フィラーの粒子径を適宜選択して使用す
ることができる。得られる組成物のハンドリング性及び機械強度などの観点から、前記無
機フィラーの平均粒子径は０．００１～５０μｍであることが好ましく、０．００１～１
０μｍであることがより好ましい。
【０１１１】
　無機フィラーの形状としては、不定形フィラー及び球状フィラーが挙げられる。組成物
の機械強度を向上させる観点からは、前記無機フィラーとして球状フィラーを用いること
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が好ましい。さらに、前記球状フィラーを用いた場合、本発明の化合物（Ａ）を含む組成
物を歯科用コンポジットレジンとして用いた場合に、表面滑沢性に優れたコンポジットレ
ジンが得られるという利点もある。ここで球状フィラーとは、走査型電子顕微鏡（以下、
ＳＥＭと略す）でフィラーの写真を撮り、その単位視野内に観察される粒子が丸みをおび
ており、その最大径に直交する方向の粒子径をその最大径で割った平均均斉度が０．６以
上であるフィラーである。前記球状フィラーの平均粒子径は好ましくは０．１～５μｍで
ある。平均粒子径が０．１μｍ未満の場合、組成物中の球状フィラーの充填率が低下し、
機械的強度が低くなるおそれがある。一方、平均粒子径が５μｍを超える場合、前記球状
フィラーの表面積が低下し、高い機械的強度を有する硬化体が得られないおそれがある。
【０１１２】
　前記無機フィラーは、組成物の流動性を調整するため、必要に応じてシランカップリン
グ剤等の公知の表面処理剤で予め表面処理してから用いてもよい。かかる表面処理剤とし
ては、例えば、ビニルトリメトキシシラン、ビニルトリエトキシシラン、ビニルトリクロ
ロシラン、ビニルトリ（β－メトキシエトキシ）シラン、γ－メタクリロイルオキシプロ
ピルトリメトキシシラン、１１－メタクリロイルオキシウンデシルトリメトキシシラン、
γ－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン、γ－メルカプトプロピルトリメトキシシ
ラン、γ－アミノプロピルトリエトキシシラン等が挙げられる。
【０１１３】
　本発明で用いられる有機－無機複合フィラーとは、上述の無機フィラーに重合性単量体
を予め添加し、ペースト状にした後に重合させ、粉砕することにより得られるものである
。前記有機－無機複合フィラーとしては、例えば、ＴＭＰＴフィラー（トリメチロールプ
ロパンメタクリレートとシリカフィラーを混和、重合させた後に粉砕したもの）などを用
いることができる。前記有機－無機複合フィラーの形状は特に限定されず、フィラーの粒
子径を適宜選択して使用することができる。得られる組成物のハンドリング性及び機械強
度などの観点から、前記有機－無機複合フィラーの平均粒子径は０．００１～５０μｍで
あることが好ましく、０．００１～１０μｍであることがより好ましい。
【０１１４】
　前記フィラー（Ｅ）の配合量は特に限定されない。好ましい実施態様では、前記化合物
（Ａ）又は該化合物（Ａ）を重合して得られる（共）重合体と前記重合性単量体（Ｂ）の
合計１００重量部に対して、前記重合促進剤（Ｄ）が０．１～２０００重量部配合される
。フィラー（Ｅ）の好適な配合量は、用いられる実施態様によって大幅に異なるので、後
述する本発明の化合物（Ａ）の具体的な実施態様の説明と併せて、各実施態様に応じたフ
ィラー（Ｅ）の好適な配合量を示すこととする。
【０１１５】
　本発明の化合物（Ａ）又は該化合物（Ａ）を重合して得られる（共）重合体を含む組成
物は、その具体的な実施態様によっては、溶媒（Ｆ）を含むことが好ましい。溶媒（Ｆ）
としては、水、メタノール、エタノール、プロパノール、ブタノール、アセトン、メチル
エチルケトン、ヘキサン、トルエン、クロロホルム、酢酸エチル、酢酸ブチル等が挙げら
れる。これらの中でも、生体に対する安全性と、揮発性に基づく除去の容易さの双方を勘
案した場合、水、エタノール及びアセトンからなる群から選択される少なくとも１種が好
ましく用いられる。中でも、本発明の化合物（Ａ）又は前記（共）重合体を含む組成物は
、水（Ｇ）をさらに含むことが好ましい。水（Ｇ）を含むことにより、本発明の化合物（
Ａ）又は前記（共）重合体を含む組成物を歯科用組成物として用いた場合には、歯質の脱
灰作用を促進させることができるなどの利点がある。水（Ｇ）としては、悪影響を及ぼす
ような不純物を含有していないことが好ましく、蒸留水又はイオン交換水が好ましい。上
記水（Ｇ）は単独で用いてもよいし、水（Ｇ）と水（Ｇ）以外の溶媒（Ｆ）との混合溶媒
として用いてもよい。前記溶媒（Ｆ）の配合量は特に限定されず、実施態様によっては前
記溶媒（Ｆ）の配合を必要としないものもある。前記溶媒（Ｆ）を用いる実施態様におい
ては、前記化合物（Ａ）又は前記（共）重合体と前記重合性単量体（Ｂ）の合計１００重
量部に対して、前記溶媒（Ｆ）が１～５０００重量部配合される。前記溶媒（Ｆ）の好適
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な配合量は、用いられる実施態様によって大幅に異なるので、後述する本発明の化合物（
Ａ）の具体的な実施態様の説明と併せて、各実施態様に応じた前記溶媒（Ｆ）の好適な配
合量を示すこととする。
【０１１６】
　この他、本発明の化合物（Ａ）を含む組成物には、本発明の効果を阻害しない範囲で重
合禁止剤、紫外線吸収剤、増粘剤、着色剤、抗菌剤、香料等を配合してもよい。
【０１１７】
　本発明の化合物（Ａ）を含む組成物、及び該化合物（Ａ）を重合して得られる（共）重
合体を含む組成物は、歯科用組成物として好適に用いられる。本発明の化合物（Ａ）を含
む歯科用組成物は、プライマー、ボンディング材、コンポジットレジン、セメント（レジ
ンセメント、グラスアイオノマーセメント、レジン強化型グラスアイオノマーセメント）
、う蝕治療剤、小窩裂溝填塞材、義歯床用レジン等として用いることができ、中でも、本
発明の化合物（Ａ）を含む歯科用組成物は、プライマー、ボンディング材、コンポジット
レジン、セメント、又はう蝕治療剤として好適に用いられる。また、上記（共）重合体を
含む組成物は、セメント又はう蝕治療剤として好適に用いられる。以下、それぞれの実施
態様について詳細に説明する。
【０１１８】
　上述の通り、歯の欠損部に修復物を充填又は被覆する際には、通常、歯科用接着剤が用
いられる。典型的には、前記歯科用接着剤は象牙質に対して作用させられる。ここで、象
牙質に対してこのような歯科用接着剤を作用させた場合には、象牙質表面を酸性成分で溶
かす脱灰作用、モノマー成分が象牙質のコラーゲン層に浸透する浸透作用、及び浸透した
モノマー成分が固まってコラーゲンとのハイブリッド層（以下、「樹脂含浸層」と呼ぶこ
とがある）を形成する硬化作用を有することが重要である。これらの「脱灰」、「浸透」
及び「硬化」の三工程を別々に行う接着システムは、通常、「３ステップ接着システム」
と呼ばれている。基本的には、浸透工程に用いられる製品がプライマーであり、硬化工程
に用いられる製品がボンディング材である。
【０１１９】
　近年では作業工程の簡素化のため、前記脱灰工程と前記浸透工程とを併せて一段階で行
う製品が開発され、実用化されており、前記製品は「セルフエッチングプライマー」と呼
ばれている。セルフエッチングプライマーとボンディング材とを用いた接着システムは、
通常、「２ステップ接着システム」と呼ばれている。本発明の化合物（Ａ）は、リン酸基
を有するため高い酸性を示し、優れた脱灰能力を有する。また、リン酸基及びカルボキシ
ル基を分子内に有するため、象牙質のコラーゲン層に対して高い浸透性を示す。このため
、本発明の化合物（Ａ）を含む組成物は、歯科用プライマーとして用いることが好ましく
、歯科用セルフエッチングプライマーとして用いることが好ましい。実際に、後述する実
施例における実施例１及び２と、比較例１との対比から明らかなように、本発明の化合物
（Ａ）を用いることにより、接着力が格段に向上しており、セルフエッチングプライマー
として優れた性能を示すことが明らかである。
【０１２０】
　本発明の化合物（Ａ）を含むプライマーは、化合物（Ａ）、重合性単量体（Ｂ）、重合
開始剤（Ｃ）、重合促進剤（Ｄ）及び溶媒（Ｆ）を含む組成物であることが好ましい。各
成分の配合量は、前記（Ａ）及び前記（Ｂ）の合計を１００重量部とした場合に、（Ａ）
１０～５０重量部及び（Ｂ）５０～９０重量部であることが好ましく、（Ａ）１５～４５
重量部及び（Ｂ）５５～８５重量部であることがより好ましく、（Ａ）２０～４５重量部
及び（Ｂ）５５～８０重量部であることがさらに好ましい。また、前記（Ａ）及び前記（
Ｂ）の合計１００重量部に対して、（Ｃ）０．１～５重量部、（Ｄ）１～３０重量部及び
（Ｆ）２０～３００重量部含むことが好ましく、（Ｃ）０．２～４重量部、（Ｄ）２～２
５重量部及び（Ｆ）３０～２５０重量部含むことがより好ましく、（Ｃ）０．３～３重量
部、（Ｄ）３～２０重量部及び（Ｆ）４０～２００重量部含むことがさらに好ましい。
【０１２１】
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　組成物の親水性を高め、象牙質のコラーゲン層への浸透性を向上させる観点からは、用
いられる重合性単量体（Ｂ）としては、分子内に水酸基を有するものがより好ましい。同
様に、重合促進剤（Ｄ）としてはアミン類が好ましく、溶媒（Ｆ）が水（Ｇ）を含むこと
が好ましい。溶媒（Ｆ）中の水（Ｇ）の含有量は、５０重量％以上であることがより好ま
しく、７０重量％以上であることがさらに好ましく、９０重量％以上であることが特に好
ましく、前記溶媒（Ｆ）が実質的に水（Ｇ）のみからなることが最も好ましい。
【０１２２】
　本発明の化合物（Ａ）は、分子内にリン酸基及びカルボキシル基を有するため、歯質を
構成するハイドロキシアパタイト中のカルシウムと強く相互作用する。このため、本発明
の化合物（Ａ）を含む組成物はボンディング材として好ましく用いられる。上述の「２ス
テップ接着システム」におけるボンディング材としては、前述の（Ａ）、（Ｂ）、（Ｃ）
、（Ｄ）及び（Ｅ）を含む組成物であることが好ましい。各成分の配合量は、前記（Ａ）
及び前記（Ｂ）の合計を１００重量部とした場合に、（Ａ）１～３０重量部及び（Ｂ）７
０～９９重量部であることが好ましく、（Ａ）２～２０重量部及び（Ｂ）８０～９８重量
部であることがより好ましく、（Ａ）３～１５重量部及び（Ｂ）８５～９７重量部である
ことがさらに好ましい。硬化物の機械強度を高める観点からは、用いられる前記（Ｂ）と
しては、重合性基を２個以上含む重合性単量体がより好ましい。また、前記（Ａ）及び前
記（Ｂ）の合計１００重量部に対して、（Ｃ）０．１～１０重量部、（Ｄ）０．１～２０
重量部及び（Ｅ）１～３０重量部含むことが好ましく、（Ｃ）０．２～８重量部、（Ｄ）
０．５～１５重量部及び（Ｅ）３～２０重量部含むことがより好ましく、（Ｃ）０．３～
６重量部、（Ｄ）１～１０重量部及び（Ｅ）４～１５重量部含むことがさらに好ましい。
【０１２３】
　また、近年ではさらなる作業の簡素化が求められていることから、「脱灰」、「浸透」
及び「硬化」の三工程を併せて一段階で実施する製品も開発されており、「１ステップ接
着システム」と呼ばれている。かかる１ステップ接着システムに用いられるボンディング
材としては、Ａ液及びＢ液に分けられた２液を使用直前に混和して用いるボンディング材
と、最初から１液の形で提供されている、いわゆる１液型１ステップ接着システムのボン
ディング材の二種類が代表的な製品である。この中でも、１液型の方がより工程が簡素化
されるため、使用上のメリットは大きい。本発明の化合物（Ａ）を含む組成物を前記１液
型１ステップ接着システムのボンディング材として用いる場合、前記組成物は（Ａ）、（
Ｂ）、（Ｃ）、（Ｄ）、（Ｅ）及び（Ｆ）を含む組成物であることが好ましい。各成分の
配合量は、前記（Ａ）及び前記（Ｂ）の合計を１００重量部とした場合に、（Ａ）１～３
０重量部及び（Ｂ）７０～９９重量部であることが好ましく、（Ａ）５～２５重量部及び
（Ｂ）７５～９５重量部であることがより好ましく、（Ａ）７～２０重量部及び（Ｂ）８
０～９３重量部であることがさらに好ましい。なお、１液型１ステップ接着システムでは
、「浸透」及び「硬化」を一度に行うことから、用いられる前記（Ｂ）としては、水酸基
を含有する重合性単量体と重合性基を２個以上含む重合性単量体との混合物であることが
より好ましい。また、前記（Ａ）及び前記（Ｂ）の合計１００重量部に対して、（Ｃ）０
．５～２０重量部、（Ｄ）０．１～２０重量部、（Ｅ）１～４０重量部及び（Ｆ）５～７
０重量部含むことが好ましく、（Ｃ）１～１７重量部、（Ｄ）０．５～１５重量部、（Ｅ
）３～３０重量部及び（Ｆ）１０～６５重量部含むことがより好ましく、（Ｃ）３～１５
重量部、（Ｄ）１～１０重量部、（Ｅ）５～２５重量部及び（Ｆ）２０～６０重量部含む
ことがさらに好ましい。
【０１２４】
　本発明の化合物（Ａ）は、分子内にリン酸基及びカルボキシル基を有するため、歯質を
構成するハイドロキシアパタイト中のカルシウムと強く相互作用する。このため、本発明
の化合物（Ａ）を含む組成物はコンポジットレジンとして好ましく用いられる。本発明の
化合物（Ａ）を含む組成物をコンポジットレジンとして用いる場合、前記組成物は（Ａ）
、（Ｂ）、（Ｃ）、（Ｄ）及び（Ｅ）を含む組成物であることが好ましい。コンポジット
レジンは通常、う蝕発生部位を切削し窩洞を形成した後に、前記窩洞に充填される形態で
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用いられる。その後、充填されたコンポジットレジンは、通常、光重合によって硬化させ
る。このため、前記（Ｃ）としては、光重合開始剤を用いることが好ましい。また、上述
のように充填・硬化したコンポジットレジンは口腔内において咬合圧を受けるため、優れ
た機械強度を求められる。このため、前記組成物は、前記（Ａ）及び前記（Ｂ）の合計１
００重量部に対して、フィラー（Ｅ）を２００～２０００重量部含むことが好ましく、２
５０～１５００重量部含むことがより好ましく、３００～１２００重量部含むことがさら
に好ましい。フィラー（Ｅ）の含有量が２００重量部未満の場合、硬化物の機械強度が不
充分となるおそれがある。一方、フィラー（Ｅ）の含有量が２０００重量部を超える場合
は、前記（Ａ）及び前記（Ｂ）中にフィラー（Ｅ）を均一に分散させることが難しくなり
、機械強度及びハンドリング性の面で不充分な組成物となるおそれがある。
【０１２５】
　また、本発明の化合物（Ａ）を、その歯質との強い相互作用を活かし、歯科用セメント
として用いることも好適な実施態様の一つである。前記セメントとしては、レジンセメン
ト、グラスアイオノマーセメント、レジン強化型グラスアイオノマーセメントなどが好適
なものとして例示される。本発明の化合物（Ａ）を含む組成物をレジンセメントとして用
いる場合、前記組成物は（Ａ）、（Ｂ）、（Ｃ）、（Ｄ）及び（Ｅ）を含む組成物である
ことが好ましい。歯科用セメントは、例えば、インレーやクラウンと呼ばれる金属やセラ
ミックス製の歯冠用修復材料を歯牙に固定する際の合着材として好ましく用いられる。し
たがって、咬合圧などに耐えるために優れた機械強度が求められる。かかる観点から、前
記（Ｂ）としては、重合性基を２個以上含む重合性単量体がより好ましい。また、上述の
ような使用形態の場合、前記歯冠用修復材料の多くは光不透過性であるため、前記セメン
トを光重合により硬化させることは容易ではない。このため、前記（Ｃ）として化学重合
開始剤を用いることが好ましい。そして、化学重合開始剤を用いて化合物（Ａ）を重合さ
せる際に、その反応性を高めるためには、前記（Ｄ）としてアミン類及び／又はスルフィ
ン酸及びその塩を用いることが好ましく、アミン類とスルフィン酸及びその塩とを同時に
用いることがより好ましい。また、用いられるフィラー（Ｅ）としては特に限定されない
。前記セメントにフッ素徐放性を付与したい場合は、前記フィラー（Ｅ）として、フルオ
ロアルミノシリケートガラス、カルシウムフルオロアルミノシリケートガラス、ストロン
チウムフルオロアルミノシリケートガラス、バリウムフルオロアルミノシリケートガラス
及びストロンチウムカルシウムフルオロアルミノシリケートガラスからなる群から選択さ
れる少なくとも１種を用いることが好ましく、フルオロアルミノシリケートガラス及び／
又はバリウムフルオロアルミノシリケートガラスを用いることがより好ましい。一方、前
記セメントにＸ線造影性を付与したい場合は、前記フィラー（Ｅ）として、バリウムガラ
ス、ストロンチウムガラス、バリウムボロアルミノシリケートガラス、ストロンチウムボ
ロアルミノシリケートガラス、ストロンチウムフルオロアルミノシリケートガラス及びバ
リウムフルオロアルミノシリケートガラスからなる群から選択される少なくとも１種を用
いることが好ましく、バリウムガラス及び／又はバリウムフルオロアルミノシリケートガ
ラスを用いることがより好ましい。
【０１２６】
　また、化学重合開始剤を用いる場合は、保存安定性の観点から、前記（Ｃ）と前記（Ｄ
）とを、それぞれ別々の容器に保存することが好ましい。すなわち、好ましい実施態様で
は、前記レジンセメントは２剤型の形態で用いられる。また、好適な実際態様では、フィ
ラー（Ｅ）を配合する場合は、本発明の化合物（Ａ）を含む組成物（液状）とフィラー（
Ｅ）（粉末）とを混練してペースト化する。このため、より好ましい実施態様では、前記
レジンセメントは２ペースト型の形態で用いられる。それぞれのペーストをペースト同士
が隔離された状態で保存し、使用直前にその２つのペーストを混練し、化学重合を進行さ
せて硬化させることが好ましい。また、本発明の化合物（Ａ）は分子内にリン酸基を有し
、強い酸性を示すため、前記（Ｄ）としてアミン類及び／又はスルフィン酸及びその塩を
用いた場合は、保存安定性の観点から、前記（Ａ）と前記（Ｄ）とは別々の容器に保存す
ることが好ましい。上述の２つのペーストをそれぞれＡペースト及びＢペーストと称した
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場合、前記Ａペーストが（Ａ）、（Ｂ）、（Ｃ）及び（Ｅ）を含み、前記Ｂペーストが（
Ｂ）、（Ｄ）及び（Ｅ）を含む実施態様が特に好ましく用いられる。
【０１２７】
　本発明の化合物（Ａ）を含む組成物を歯科用セメントとして用いる場合の各成分の配合
量は特に限定されないが、前記（Ａ）及び前記（Ｂ）の合計を１００重量部とした場合に
、（Ａ）０．１～３０重量部及び（Ｂ）７０～９９．９重量部であることが好ましく、（
Ａ）０．３～２０重量部及び（Ｂ）８０～９９．７重量部であることがより好ましく、（
Ａ）０．５～１０重量部及び（Ｂ）９０～９９．５重量部であることがさらに好ましい。
また、前記（Ｃ）及び前記（Ｅ）の配合量としては、適切な硬化時間が得られることを考
慮した場合、前記（Ａ）及び前記（Ｂ）の合計１００重量部に対して、（Ｃ）０．１～１
０重量部及び（Ｄ）０．１～１０重量部を含むことが好ましく、（Ｃ）０．３～８重量部
及び（Ｄ）０．３～８重量部を含むことがより好ましく、（Ｃ）０．５～６重量部及び（
Ｄ）０．５～６重量部を含むことがさらに好ましい。
【０１２８】
　さらに、前記（Ａ）及び前記（Ｂ）の合計１００重量部に対して、フィラー（Ｅ）を２
０～１０００重量部含むことが好ましく、４０～６００重量部含むことがより好ましく、
７０～４００重量部含むことがさらに好ましい。フィラー（Ｅ）の含有量が２０重量部未
満の場合は、硬化物の機械強度が不充分となるおそれがある。一方、フィラー（Ｅ）の含
有量が１０００重量部を超える場合は、前記レジンセメントをその好適な実施態様である
２ペースト型のセメントとして用いたときに、前記ペーストの流動性が不足し、充分な混
和を行うことが困難となるため、硬化物の強度が低下するおそれがある。
【０１２９】
　また、本発明の化合物（Ａ）を含む組成物は、グラスアイオノマーセメントとして用い
ることが好ましく、より好ましくはレジン強化型グラスアイオノマーセメントとして用い
られる。グラスアイオノマーセメントは、典型的にはフルオロアルミノシリケートガラス
のような無機フィラーと、ポリアクリル酸のようなポリアルケン酸とが酸－塩基反応によ
って反応、硬化し、かつ、前記ポリアクリル酸と歯質を構成するハイドロキシアパタイト
中のカルシウムとが相互作用することにより、接着機能が発現すると考えられている。こ
こで、本発明の化合物（Ａ）は上述の通りカルシウムと非常に強い相互作用を示すため、
グラスアイオノマー用途に用いることが適していると考えられる。本発明の化合物（Ａ）
を含む組成物をグラスアイオノマーセメント、特に好ましくはレジン強化型グラスアイオ
ノマーセメントとして用いる場合は、前記組成物が（Ａ）、（Ｂ）、（Ｃ）、（Ｄ）、（
Ｅ）、（Ｆ）及びポリアルケン酸を含む組成物であることが好ましい。
【０１３０】
　前記ポリアルケン酸とは、不飽和モノカルボン酸あるいは不飽和ジカルボン酸の重合体
である。前記ポリアルケン酸の具体的な例示としては、アクリル酸、メタクリル酸、２－
クロロアクリル酸、２－シアノアクリル酸、アコニチン酸、メサコン酸、マレイン酸、イ
タコン酸、フマル酸、グルタコン酸、シトラコン酸、ウトラコン酸等の単独重合体、ある
いはこれらの不飽和カルボン酸と共重合可能な単量体との共重合体を挙げることができる
。共重合体の場合には、不飽和カルボン酸単位の割合は、全構造単位に対して５０モル％
以上であることが好ましい。共重合可能な単量体としてはエチレン性不飽和重合性単量体
が好ましく、例えばスチレン、アクリルアミド、アクリロニトリル、メタクリル酸メチル
、アクリル酸塩類，塩化ビニル，塩化アリル，酢酸ビニル、１，１，６－トリメチルヘキ
サメチレンジメタクリレートエステルなどを挙げることができる。これらポリアルケン酸
の中でも、アクリル酸又はマレイン酸の単独重合体又は共重合体が好ましい。これらのポ
リアルケン酸は、重量平均分子量が５，０００未満の場合には、歯科用セメント組成物の
硬化物の強度が低くなり、耐久性が劣る場合がある。一方、重量平均分子量が４０，００
０を超える場合には、歯科用セメント組成物の練和時の稠度が硬くなり、操作性が低下す
る場合がある。したがって、好ましいポリアルケン酸の重量平均分子量は、５，０００～
４０，０００である。
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【０１３１】
　用いられるフィラー（Ｅ）としては、酸－塩基反応における硬化性及び組成物のフッ素
徐放性の観点から、フルオロアルミノシリケートガラス、カルシウムフルオロアルミノシ
リケートガラス、ストロンチウムフルオロアルミノシリケートガラス、バリウムフルオロ
アルミノシリケートガラス及びストロンチウムカルシウムフルオロアルミノシリケートガ
ラスからなる群から選択される少なくとも１種を用いることが好ましく、フルオロアルミ
ノシリケートガラス及び／又はバリウムフルオロアルミノシリケートガラスを用いること
がより好ましい。
【０１３２】
　また、用いられる溶媒（Ｆ）としては、酸－塩基反応を円滑に進行させる観点から、前
記溶媒（Ｆ）が水（Ｇ）を含むことが好ましい。前記溶媒（Ｆ）中の水（Ｇ）の含有量は
、５０重量％以上であることがより好ましく、７０重量％以上であることがさらに好まし
く、９０重量％以上であることが特に好ましく、前記溶媒（Ｆ）が実質的に水（Ｇ）のみ
からなることが最も好ましい。
【０１３３】
　本発明の化合物（Ａ）を含む組成物をグラスアイオノマーセメント、特に好ましくはレ
ジン強化型グラスアイオノマーセメントとして用いる場合の各成分の配合量は特に限定さ
れないが、前記（Ａ）及び前記（Ｂ）の合計を１００重量部とした場合に、（Ａ）１～９
９重量部及び（Ｂ）１～９９重量部であることが好ましく、（Ａ）３～９０重量部及び（
Ｂ）１０～９７重量部であることがより好ましい。また、前記（Ｃ）及び前記（Ｅ）の配
合量としては、適切な硬化時間が得られることを考慮した場合、前記（Ａ）及び前記（Ｂ
）の合計１００重量部に対して、（Ｃ）０．１～１０重量部及び（Ｄ）０．１～１０重量
部を含むことが好ましく、（Ｃ）０．３～８重量部及び（Ｄ）０．３～８重量部を含むこ
とがより好ましく、（Ｃ）０．５～６重量部及び（Ｄ）０．５～６重量部を含むことがさ
らに好ましい。さらに、前記（Ａ）及び前記（Ｂ）の合計１００重量部に対して、フィラ
ー（Ｅ）を１０～１０００重量部含むことが好ましく、２０～６００重量部含むことがよ
り好ましく、２５～４００重量部含むことがさらに好ましい。フィラー（Ｅ）の含有量が
１０重量部未満の場合は、硬化物の機械強度が不充分となるおそれがある。一方、フィラ
ー（Ｅ）の含有量が１０００重量部を超える場合は、組成物ペーストの流動性が低下して
充分な混和を行うことが困難となるため、酸－塩基反応が円滑に進行しなくなる場合があ
る。その結果、硬化物の強度が低下するおそれがある。
【０１３４】
　また、前記（Ａ）及び前記（Ｂ）の合計１００重量部に対して、溶媒（Ｆ）を１０～３
００重量部含むことが好ましく、２０～２５０重量部含むことがより好ましく、３０～２
００重量部含むことがさらに好ましい。溶媒（Ｆ）をかかる範囲で含有することで、酸－
塩基反応を円滑に進行させることができ、かつ、得られる硬化物の機械強度及び歯質への
接着性が良好なものとなる。
【０１３５】
　前記（Ａ）及び前記（Ｂ）の合計１００重量部に対して、前記ポリアルケン酸を１０～
３００重量部含むことが好ましく、２０～２５０重量部含むことがより好ましく、３０～
２００重量部含むことがさらに好ましい。ポリアルケン酸をかかる範囲で含有することで
、酸－塩基反応による硬化が円滑に進行し、かつ、得られる硬化物の口腔内での加水分解
などによる崩壊を小さくすることができる。
【０１３６】
　上述の通り、グラスアイオノマーセメントでは酸－塩基反応の進行により硬化が起こる
ため、保存安定性の観点からは、フィラー（Ｅ）とポリアルケン酸とが別々の容器に包装
され、使用直前に混和されて用いられることが好ましい。製品の形態としては、いわゆる
粉－液型の製品形態も好ましく用いられるが、ハンドリング性を向上させる観点から、２
種類のペーストを含むいわゆる２ペースト型グラスアイオノマーセメントの形態をとるこ
とがより好ましい。２ペースト型の製品形態の場合は、上述の２つのペーストをそれぞれ
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Ａペースト及びＢペーストと称した場合、前記Ａペーストが（Ａ）、（Ｂ）、（Ｄ）、（
Ｅ）、（Ｆ）及びポリアルケン酸を含み、前記Ｂペーストが（Ｂ）、（Ｃ）及び（Ｅ）を
含む実施態様が好ましい。また、前記Ａペーストが（Ａ）、（Ｂ）、（Ｃ）、（Ｅ）、（
Ｆ）及びポリアルケン酸を含み、前記Ｂペーストが（Ｂ）、（Ｄ）及び（Ｅ）を含む実施
態様も同様に好ましく用いられる。いずれの実施態様においても、前記Ａペースト側にポ
リアルケン酸を含有するため、前記Ｂペーストに含まれるフィラー（Ｅ）として、フルオ
ロアルミノシリケートガラス、カルシウムフルオロアルミノシリケートガラス、ストロン
チウムフルオロアルミノシリケートガラス、バリウムフルオロアルミノシリケートガラス
及びストロンチウムカルシウムフルオロアルミノシリケートガラスからなる群から選択さ
れる少なくとも１種を用いることが好ましく、フルオロアルミノシリケートガラス及び／
又はバリウムフルオロアルミノシリケートガラスを用いることがより好ましい。一方、前
記Ａペーストに含まれるフィラー（Ｅ）としては、ポリアルケン酸に対して反応性を示さ
ないものを用いることが好ましく、石英が特に好ましく用いられる。
【０１３７】
　本発明の化合物（Ａ）は、上述のように歯科用組成物の成分として好適に用いられるが
、前記化合物（Ａ）を重合して得られる（共）重合体を歯科用組成物の成分として用いる
場合には、セメントとして好適に用いられる。前記セメントの中でも、グラスアイオノマ
ーセメントとして用いることが好ましく、より好ましくはレジン強化型グラスアイオノマ
ーセメントとして用いられる。上述のようにグラスアイオノマーセメントは、フルオロア
ルミノシリケートガラスとポリアルケン酸が水の存在下で酸塩基反応を起こして硬化する
ことにより得ることができるが、このようにして得られたグラスアイオノマーセメントは
、酸性成分がポリアルケン酸由来のカルボキシル基のみである。そのため、接着の際に必
要な歯質表面の脱灰作用やスメア層の除去等が必ずしも充分ではないこと、及び歯質中の
カルシウムとの相互作用が充分ではないことが本発明者らにより確認されている。本発明
の化合物（Ａ）を重合して得られる（共）重合体は、カルボキシル基とリン酸基の双方を
有しているため酸性度が高く、この（共）重合体をポリアルケン酸の代わりに用いること
により得られるグラスアイオノマーセメントは、良好な脱灰作用及び良好なカルシウムと
の相互作用が期待される。また、前記（共）重合体と前記ポリアルケン酸を併用すること
も、好ましい実施態様の一つである。
【０１３８】
　また、本発明の化合物（Ａ）又は該化合物（Ａ）を重合して得られる（共）重合体は、
歯質の再石灰化促進剤として好適に用いることができる。歯質の再石灰化促進剤としては
、ホスホセリン等を含むペプチドが配合されたものが知られており、このようなリン酸基
を有するペプチドが配合されることにより、口腔内のカルシウムイオンとリン酸イオンの
存在比（Ｃａ／Ｐ比）が高められて歯質の再石灰化が促進される。本発明の化合物（Ａ）
又は該化合物（Ａ）を重合して得られる（共）重合体は、リン酸基だけではなくカルボキ
シル基を有するので、より優れたカルシウム担持能力が期待される。具体的には、このよ
うなカルシウム担持能力を有する前記化合物（Ａ）又は前記（共）重合体を含む水溶液を
初期脱灰が起こっている部位に塗布すると、前記化合物（Ａ）又は前記（共）重合体が歯
質に吸着されるとともに、口腔内においてＣａ／Ｐ比が高められて脱灰した歯質の再石灰
化が促進される。したがって、本発明の化合物（Ａ）又は該化合物（Ａ）を重合して得ら
れる（共）重合体は、う蝕治療剤、特に初期う蝕治療剤として好適に用いることができる
。
【０１３９】
　また、本発明の化合物（Ａ）を重合して得られる（共）重合体の好適な使用態様として
は、カルシウムの存在量が少ない部位にカルシウムを徐放するカルシウム徐放源、カルシ
ウムは存在するがＣａ／Ｐ比が小さい部位に投与することでカルシウム比が高い反応場を
提供するカルシウム供給源、カルシウムを担持させた前記（共）重合体を生体内に投入し
てカルシウムが必要な部位にカルシウムを輸送するカルシウムキャリアー等が挙げられる
。
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【０１４０】
　本発明の化合物（Ａ）を含む組成物、及び該化合物を重合して得られる（共）重合体は
、骨セメント、建築用接着剤、陶磁器用接着剤、封止材、コーティング材など、歯科用途
以外の用途にも有用である。
【実施例】
【０１４１】
　以下、実施例を用いて本発明をさらに具体的に説明する。
【０１４２】
［Ｎ－メタクリロイル－β－アラニンの合成］
　５００ｍＬの反応容器に水１００ｍＬを加え、次いで水酸化ナトリウム４４．３ｇ及び
β－アラニン４４．５ｇ（和光純薬工業株式会社製）を加えて攪拌し、完全に溶解させた
溶液を調製した。続いて、氷－食塩浴を用いて、反応系の内温を－５℃まで冷却した。前
記冷却処理後、反応系を攪拌しながら、滴下ロートを用いて、メタクリロイルクロリド（
和光純薬工業株式会社製）５７ｇを３０分間掛けて滴下した。滴下の際には、反応系の内
温が０℃を超えないように冷却を行った。滴下終了後、さらに反応系を１時間攪拌した。
１時間攪拌後、濃度６ｍｏｌ／Ｌの塩酸水溶液を添加して、反応液のｐＨを３以下にした
。前記の塩酸水溶液の添加に伴い、反応系中に白色の沈殿が生成した。当該溶液を酢酸エ
チル１０００ｍＬを用いて３回抽出した。得られた酢酸エチル溶液を水７００ｍＬで洗浄
した後、酢酸エチル層に硫酸マグネシウムを添加して脱水を行った。脱水後、ロータリー
エバポレーターを用いて酢酸エチルを減圧留去することで、淡褐色の油状物質を得た。得
られた油状物質を用いてジエチルエーテルから再結晶を行い、白色結晶３１．４ｇを得た
（融点７６℃）。化学反応式を以下に示す。
【０１４３】
【化１３】

【０１４４】
［ホスホセリンメタクリレートの合成］
（合成例１）
　ホスホセリン（東京化成工業株式会社製）５．０ｇ及び水酸化ナトリウム２．０ｇを反
応容器である１００ｍＬビーカーに投入した。水１０ｍＬを加えて室温で攪拌した。ホス
ホセリン及び水酸化ナトリウムを完全に溶解させて無色透明の溶液を得た。ｐＨメーター
（株式会社堀場製作所製「ｐＨメーターＦ－５５」）をセットし、ｐＨが９になるまで攪
拌しながら６ｍｏｌ／Ｌの水酸化ナトリウム水溶液を滴下した。反応系に氷浴をセットし
て冷却した。以降、反応系を１～４℃程度に保った。反応系のｐＨが８～９になるように
維持しつつ、メタクリロイルクロリド（和光純薬工業株式会社製）３．５ｍＬ、及び６ｍ
ｏｌ／Ｌの水酸化ナトリウム水溶液をそれぞれパスツールピペットを用いて少量ずつ交互
に滴下した。滴下終了後、反応系を氷浴で冷却しながら２時間攪拌した。反応の進行に伴
い反応系が酸性になっていくので、６ｍｏｌ／Ｌの水酸化ナトリウム水溶液を滴下して、
ｐＨを８～９に保持した（反応開始から1時間３０分程度で、反応系のｐＨの動きが急激
に小さくなる）。原料の消失と目的物の生成とをＴＬＣで確認した後に、５０ｍＬの水を
用いて反応系を３００ｍＬの分液ロートに移し、２０ｍＬのヘキサンで洗浄して過剰のメ
タクリロイルクロリドを除去した。得られた水層に対して、陽イオン交換樹脂（Aldrich
社製「Amberlite IR120」）を加えて中和を行い、生成物を含む溶液を得た。前記溶液の
ｐＨが１．２となったところで、それ以上陽イオン交換樹脂を添加してもｐＨが変化しな
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くなったので、その段階で中和反応を終了した。前記溶液から陽イオン交換樹脂をろ過に
よりろ別した。得られた溶液に水を加えて全量を１５０ｍＬとした後、卓上電機透析装置
（株式会社アストム製「MICRO ACILYZER S1」）及び電気透析膜（株式会社アストム製「A
C-110-10」）を用いて、前記溶液から無機塩を除去した。無機塩の除去操作開始から３時
間後に、前記溶液の電気伝導度が減少しなくなったため、操作を停止した。前記除去操作
を行うことにより、操作前は６０μＳであった溶液の電気伝導度が、終了時には１０μＳ
まで低下していた。無機塩除去後の溶液のｐＨは２．０であった。当該溶液に対し、再度
、陽イオン交換樹脂を加えて中和を行った。前記溶液のｐＨが１．１となったところで、
それ以上陽イオン交換樹脂を添加してもｐＨが変化しなくなったので、その段階で中和反
応を終了した。前記溶液を５００μＬサンプリングし、エバポレーターを用いて減圧濃縮
後（バス温度：２８℃）、重水を溶媒として１Ｈ－ＮＭＲ測定を行い、目的とする本発明
の化合物（Ａ）であるホスホセリンメタクリレートが得られていることを確認した。化学
反応式を以下に示す。
【０１４５】

【化１４】

【０１４６】
　上記方法により得られたホスホセリンメタクリレートの１Ｈ－ＮＭＲスペクトル（４０
０ＭＨｚ、Ｄ２Ｏ）の化学シフトδ（ｐｐｍ、ＴＭＳ）は、以下のとおりであった。
　δ＝１．８３（ｓ；３Ｈ）、４．０８（ｄｄｄ；１Ｈ）、４．１８（ｄｄｄ；１Ｈ）、
４．５４（ｔ；１Ｈ）、５．４０（ｓ；１Ｈ）、５．６７（ｓ；１Ｈ）
【０１４７】
　また、上記方法により得られたホスホセリンメタクリレートの１３Ｃ－ＮＭＲスペクト
ル（１００ＭＨｚ、Ｄ２Ｏ（内部標準：ＣＤ３ＯＤ））を測定したところ、化学シフトδ
（ｐｐｍ）は、以下のとおりであった。
　δ＝１８．５、５４．５、６５．６、１２２．７、１３９．３、１７２．６、１７３．
３
【０１４８】
　続いて、以下の方法にしたがってホスホセリンメタクリレートの収量を測定した。
［内部標準溶液の調製］
　メチル－α－グルコピラノシド（ナカライテスク株式会社製）１．０００ｇを重水に溶
解し、全体の体積をメスフラスコを用いて１０ｍＬとした（以下、得られた溶液を「内部
標準溶液」と記載することがある）。メチル－α－グルコピラノシドの分子量は１９４．
１８であるため、当該溶液の濃度は５．１５×１０－１ｍｏｌ／Ｌである。
【０１４９】
［ホスホセリンメタクリレートの収量測定］
　メスフラスコを用いて、ホスホセリンメタクリレートを含む溶液の体積を２００ｍＬと
した。本反応の収率が１００％であった場合、前記溶液中には２７．０ｍｍｏｌのホスホ
セリンメタクリレートが含まれることになる。前記溶液５．０ｍＬ（理論的にはホスホセ
リンメタクリレートが６．７５×１０－１ｍｍｏｌ含まれる）をサンプリングし、重さを
予め秤量したナスフラスコに移し、エバポレーターを用いて減圧濃縮を行った（バス温度
：２８℃）。濃縮がある程度進んだ段階で濃縮を中断し、濃縮溶液の重量をナスフラスコ
ごと秤量したところ、濃縮溶液の重量は３０９ｍｇであった。前記溶液は無色透明であり



(35) JP 4866201 B2 2012.2.1

10

20

30

40

50

沈殿物等は全く見られず、全体が均一であった。次いで、前記溶液を３ｍＬサンプル管に
３０．６ｍｇ秤量した（理論的にはホスホセリンメタクリレートが６．６８×１０－２ｍ
ｍｏｌ含まれる）。このサンプル管に対して、さらに上述の「内部標準溶液」１００μＬ
をマイクロピペット（エッペンドルフ株式会社製「Eppendorf Reference 4910」）を用い
て加えた（この操作によって、サンプル管中にはホスホセリンメタクリレートが６．６８
×１０－２ｍｍｏｌ、メチル－α－グルコピラノシドが５．１５×１０－２ｍｍｏｌと、
ほぼ同程度の量が含まれることになる）。得られた混合溶液を用いて、重水を溶媒とする
ＮＭＲ用の試料を調製し、１Ｈ－ＮＭＲを測定した。得られたスペクトルチャートのホス
ホセリンメタクリレート由来のシグナル（δ５．４０、５．６７ｐｐｍ）の積分強度の平
均値と、内部標準（メチル－α－グルコピラノシド）由来のシグナル（δ３．６０、３．
７０ｐｐｍ）の積分強度の平均値を比較した。前記混合溶液に含まれるメチル－α－グル
コピラノシドが５．１５×１０－２ｍｍｏｌであることと、上述のホスホセリンメタクリ
レート由来のシグナルと内部標準（メチル－α－グルコピラノシド）由来のシグナルとの
積分強度の比から、当該混合溶液中にはホスホセリンメタクリレートが５．６１×１０－

２ｍｍｏｌ含まれていることが明らかとなった。したがって、収量は５．７４ｇであり、
収率は８４％であった。また、濃縮後のホスホセリンメタクリレートを含む溶液の濃度は
４７重量％であった。
【０１５０】
［ホスホスレオニンメタクリレートの合成］
（合成例２）
　合成例１において、ホスホセリンの代わりにホスホスレオニン（東京化成工業株式会社
製）を用いた以外は合成例１と同様にしてホスホスレオニンメタクリレートを合成した。
重水を溶媒として１Ｈ－ＮＭＲ測定を行い、目的とする本発明の化合物（Ａ）であるホス
ホスレオニンメタクリレートが得られていることを確認した。化学反応式を以下に示す。
【０１５１】
【化１５】

【０１５２】
　上記方法により得られたホスホスレオニンメタクリレートの１Ｈ－ＮＭＲスペクトル（
４００ＭＨｚ、Ｄ２Ｏ）の化学シフトδ（ｐｐｍ、ＴＭＳ）は、以下のとおりであった。
　δ＝１．２３（ｓ；３Ｈ）、１．８３（ｓ；３Ｈ）、４．５３（ｄ；１Ｈ）、４．７３
（ｍ；１Ｈ）、５．４０（ｓ；１Ｈ）、５．６５（ｓ；１Ｈ）
【０１５３】
　また、上記方法により得られたホスホスレオニンメタクリレートの１３Ｃ－ＮＭＲスペ
クトル（１００ＭＨｚ、Ｄ２Ｏ（内部標準：ＣＤ３ＯＤ））を測定したところ、化学シフ
トδ（ｐｐｍ）は、以下のとおりであった。
　δ＝１９．３、１９．５、５８．７、７５．６、１２３．２、１４０．２、１７３．６
、１７３．７
【０１５４】
　続いて、後述する化合物（Ａ）を含む歯科用組成物の評価のために、化合物（Ａ）を含
む高濃度水溶液を以下に示す方法にしたがって調製した。
【０１５５】
［高濃度水溶液の調製］
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　上記作成した、ホスホセリンメタクリレートを含む２００ｍＬの水溶液から１００ｍＬ
をサンプリングした。前記溶液をエバポレーターを用いて減圧濃縮した（バス温度：２８
℃）。この際、容器底部に白色粉末が析出した段階で濃縮を停止した。濃縮後の溶液から
、底部に析出した白色粉末を含まないように、パスツールピペットを用いて液体部分だけ
を抜き取り、サンプル管に移した。このようにして得られた濃縮後の無色透明の溶液を用
いて、前記溶液に含まれるホスホセリンメタクリレートの濃度を、上述の内部標準溶液を
使用する定量方法によって定量した。その結果、前記溶液の濃度は５２重量％であった。
このようにして得られた高濃度水溶液を用いて、ホスホセリンメタクリレートを含む組成
物を調製し、歯科用組成物としての評価を行った。また、同様の手法を用いて、ホスホス
レオニンメタクリレートの高濃度水溶液（濃度：４７重量％）を調製した。前記ホスホス
レオニンメタクリレートの高濃度水溶液を用いて、ホスホスレオニンメタクリレートを含
む組成物を調製し、歯科用組成物としての評価を行った。
【０１５６】
　以下で用いる略記号は次のとおりである。
【０１５７】
［酸性モノマー］
Ａ－１：ホスホセリンメタクリレート
Ａ－２：ホスホスレオニンメタクリレート
Ａ－３：Ｎ－メタクリロイル－β－アラニン
【０１５８】
［水溶性を有する重合性単量体］
ＨＥＭＡ：２－ヒドロキシエチルメタクリレート
【０１５９】
［架橋性を有する重合性単量体］
ＢｉｓＧＭＡ：ビスフェノールＡジグリシジルメタクリレート
＃８０１：１，２－ビス（３－メタクリロイルオキシ－２－ヒドロキシプロピルオキシ）
エタン
ＮＰＧ：ネオペンチルグリコールジメタクリレート
【０１６０】
［光重合開始剤］
ＴＭＤＰＯ：２，４，６－トリメチルベンゾイルジフェニルホスフィンオキサイド
【０１６１】
［無機フィラー］
無機フィラー１：日本アエロジル製「Ｒ９７２」
無機フィラー２：日本アエロジル製「Ａｒ３８０」
【０１６２】
［２液型歯科用組成物の調製］
（実施例１）
　下記の各成分を常温下で混合してプライマー組成物及びボンディング材組成物を調製し
、牛歯エナメル質との接着強度を測定した。
プライマー組成物：
　Ａ－１　　　　　　　　１０重量部
　ＨＥＭＡ　　　　　　　４０重量部
　水　　　　　　　　　　４０重量部
　＃８０１　　　　　　　１５重量部
　エタノール　　　　　　　８重量部
　ＴＭＤＰＯ　　　　　０．５重量部
【０１６３】
ボンディング材組成物：
　ＢｉｓＧＭＡ　　　　　４０重量部
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　ＨＥＭＡ　　　　　　　４０重量部
　ＮＰＧ　　　　　　　　２０重量部
　ＴＭＤＰＯ　　　　　　　３重量部
　無機フィラー１　　　５．５重量部
　無機フィラー２　　　１．５重量部
【０１６４】
［牛歯エナメル質との接着評価方法］
【０１６５】
　ウシ下顎前歯の唇面を流水下にて＃８０シリコン・カーバイド紙（日本研紙株式会社製
）で研磨して、エナメル質の平坦面を露出させたサンプルを得た。得られたサンプルを流
水下にて＃１０００のシリコン・カーバイド紙（日本研紙株式会社製）でさらに研磨した
。研磨終了後、表面の水をエアブローすることで乾燥した。乾燥後の平滑面に、直径３ｍ
ｍの丸穴を有する厚さ約１５０μｍの粘着テープを貼着し、接着面積を規制した。
【０１６６】
　上記作製したプライマー組成物を上記の丸穴内に筆を用いて塗布し、２０秒間放置した
後、表面をエアブローすることで、塗布したプライマー組成物の流動性が無くなるまで乾
燥した。次いで、上述のボンディング材組成物を、前記プライマーを塗布・乾燥した歯面
に重ね塗りした。続いて、歯科用可視光線照射器「ＪＥＴライト３０００」（Ｊ．Ｍｏｒ
ｉｔａ　ＵＳＡ製）にて２０秒間光照射することにより、塗布したプライマー組成物及び
ボンディング材組成物を硬化させた。
【０１６７】
　得られたボンディング材組成物の硬化物の表面に歯科充填用コンポジットレジン（クラ
レメディカル株式会社製、商品名「クリアフィルＡＰ－Ｘ」（登録商標））を塗布し、離
型フィルム（ポリエステル）で被覆した。次いで、その離型フィルムの上にスライドガラ
スを載置して押しつけることで、前記コンポジットレジンの塗布面を平滑にした。続いて
、前記離型フィルムを介して、前記コンポジットレジンに対して前記照射器「ＪＥＴライ
ト３０００」を用いて２０秒間光照射を行い、前記コンポジットレジンを硬化させた。
【０１６８】
　得られた歯科充填用コンポジットレジンの硬化物の表面に対して、市販の歯科用レジン
セメント（クラレメディカル株式会社製、商品名「パナビア２１」）を用いてステンレス
製円柱棒（直径７ｍｍ、長さ２．５ｃｍ）の一方の端面（円形断面）を接着した。接着後
、当該サンプルを３０分間室温で静置した後、蒸留水に浸漬した。得られた蒸留水に浸漬
したサンプルを、３７℃に保持した恒温器内に２４時間静置することで、接着試験供試サ
ンプルを作製した。接着試験供試サンプルは全部で５個作製した。
【０１６９】
［接着強度の測定］
　上記の５個の接着試験供試サンプルの引張接着強度を、万能試験機（株式会社島津製作
所製）にてクロスヘッドスピードを２ｍｍ／分に設定して測定し、平均値を引張接着強度
とした。牛歯エナメル質との接着強度は９．７ＭＰａであった。得られた結果を表１にま
とめて示す。
【０１７０】
（実施例２）
　実施例１において、酸性モノマーである「Ａ－１」を１０重量部用いる代わりに、「Ａ
－２」を１０重量部用いた以外は実施例１と同様にしてプライマー組成物及びボンディン
グ材組成物を調製し、牛歯エナメル質との接着強度を測定した。得られた結果を表１にま
とめて示す。
【０１７１】
（比較例１）
　実施例１において、酸性モノマーである「Ａ－１」を１０重量部用いる代わりに、「Ａ
－３」を１０重量部用いた以外は実施例１と同様にしてプライマー組成物及びボンディン
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グ材組成物を調製し、牛歯エナメル質との接着強度を測定した。得られた結果を表１にま
とめて示す。
【０１７２】
【表１】

【０１７３】
　表１より、「Ａ－１」であるホスホセリンメタクリレートを酸性モノマーとして用いた
実施例１では、コンポジットレジンとエナメル質との接着強度が９．７ＭＰａであり、「
Ａ－２」であるホスホスレオニンメタクリレートを酸性モノマーとして用いた実施例２で
は、コンポジットレジンとエナメル質との接着強度が９．２ＭＰａであり、接着性が良好
であり２液型歯科用組成物として有用であることが分かる。これに対し、リン酸基を有し
ない「Ａ－３」を酸性モノマーとして用いた比較例１では、コンポジットレジンとエナメ
ル質との接着強度が大きく劣った。
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