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(57)【要約】
　本発明の一態様は、歯科用硬化性組成物において、重合性単量体、無機粒子（Ａ１）及
び／又は無機粒子（Ａ２）（ただし、無機粒子（Ａ２）を除く。）と、無機粒子（Ｂ）を
含み、前記無機粒子（Ａ１）は、一般式（１）で表される化合物により表面処理されてお
り、体積中位粒径が０．１μｍ以上０．９μｍ以下であり、前記無機粒子（Ａ２）は、一
般式（２）で表される化合物により表面処理されており、体積中位粒径が０．１μｍ以上
０．９μｍ以下であり、前記無機粒子（Ｂ）は、一般式（Ａ）で表される基が表面に存在
している粒子、一般式（Ｂ）で表される基が表面に存在している粒子、及び／又は、一般
式（３）で表される化合物により表面処理されている粒子であり、平均一次粒径が５ｎｍ
以上５０ｎｍ以下であり、前記無機粒子（Ａ１）、前記無機粒子（Ａ２）及び前記無機粒
子（Ｂ）の総質量に対する前記無機粒子（Ｂ）の質量の比が０．００１以上０．０１５以
下である。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　重合性単量体、無機粒子（Ａ１）及び／又は無機粒子（Ａ２）（ただし、無機粒子（Ａ
２）を除く。）と、無機粒子（Ｂ）を含み、
　前記無機粒子（Ａ１）は、一般式
【化１】

（式中、Ｒ１は、水素原子又はメチル基であり、Ｒ２は、加水分解することが可能な基で
あり、Ｒ３は、炭素数が１以上６以下の炭化水素基であり、ｐは２又は３であり、ｑは６
以上１３以下の整数である。）
で表される化合物により表面処理されており、体積中位粒径が０．１μｍ以上０．９μｍ
以下であり、
　前記無機粒子（Ａ２）は、一般式

【化２】

（式中、Ｒ１は、水素原子又はメチル基であり、Ｒ２は、加水分解することが可能な基で
あり、Ｒ３は、炭素数が１以上６以下の炭化水素基であり、ｐは２又は３であり、ｑは１
以上５以下の整数である。）
で表される化合物により表面処理されており、体積中位粒径が０．１μｍ以上０．９μｍ
以下であり、
　前記無機粒子（Ｂ）は、一般式
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【化３】

（式中、Ｒ４及びＲ５は、それぞれ独立に、メチル基又はエチル基である。）
で表される基が表面に存在している粒子、一般式
【化４】

（式中、Ｒ６、Ｒ７及びＲ８は、それぞれ独立に、メチル基又はエチル基である。）
で表される基が表面に存在している粒子、及び／又は、一般式
【化５】

（式中、Ｒ１は、水素原子又はメチル基であり、Ｒ２は、加水分解することが可能な基で
あり、Ｒ３は、炭素数が１以上６以下の炭化水素基であり、ｐは２又は３であり、ｑは１
以上６以下の整数である。）
で表される化合物により表面処理されている粒子であり、平均一次粒径が５ｎｍ以上５０
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ｎｍ以下であり、
　前記無機粒子（Ａ１）、前記無機粒子（Ａ２）及び前記無機粒子（Ｂ）の総質量に対す
る前記無機粒子（Ｂ）の質量の比が０．００１以上０．０１５以下であることを特徴とす
る歯科用硬化性組成物。
【請求項２】
　前記無機粒子（Ａ１）、前記無機粒子（Ａ２）及び前記無機粒子（Ｂ）の総質量に対す
る前記無機粒子（Ａ１）の質量の比が０．２以上であることを特徴とする請求項１に記載
の歯科用硬化性組成物。
【請求項３】
　フロアブルコンポジットレジンであることを特徴とする請求項１に記載の歯科用硬化性
組成物。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、歯科用硬化性組成物に関する。
【背景技術】
【０００２】
　フロアブルコンポジットレジンは、一般に、重合性単量体及び無機フィラーを含み、歯
の欠損部やう蝕を充填修復するための材料として、多用されている。
【０００３】
　従来、研磨性、耐摩耗性、付形性・操作性及び曲げ強度を満足させることが可能なフロ
アブルコンポジットレジンが望まれていた。
【０００４】
　特許文献１には、重合性単量体、無機粒子（Ａ）及び無機粒子（Ｂ）を含む歯科用硬化
性組成物が開示されている。ここで、無機粒子（Ａ）は、一般式（１）で表される化合物
により表面処理されており、体積中位粒径が０．１μｍ以上０．９μｍ以下である。また
、無機粒子（Ｂ）は、一般式（Ａ）で表される基、及び／又は、一般式（Ｂ）で表される
基が表面に存在しており、平均一次粒径が５ｎｍ以上５０ｎｍ以下である。さらに、無機
粒子（Ａ）及び無機粒子（Ｂ）の総質量に対する無機粒子（Ｂ）の質量の比が０．０２以
上０．０５以下である。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】国際公開第２０１６／１５２６５９号
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　しかしながら、フロアブルコンポジットレジンの糸引きを小さくすると共に、液分離を
抑制することが望まれている。フロアブルコンポジットレジンの糸引きが大きいと、窩洞
の周辺部に糸を引いたフロアブルコンポジットレジンが付着して接着不良の原因になる。
【０００７】
　本発明の一態様は、上記の従来技術が有する問題に鑑み、糸引きが小さく、液分離を抑
制し、研磨性、耐摩耗性、付形性・操作性及び曲げ強度を満足させることが可能なフロア
ブルコンポジットレジンを提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明の一態様は、歯科用硬化性組成物において、重合性単量体、無機粒子（Ａ１）及
び／又は無機粒子（Ａ２）（ただし、無機粒子（Ａ２）を除く。）と、無機粒子（Ｂ）を
含み、前記無機粒子（Ａ１）は、一般式
【０００９】
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【化１】

（式中、Ｒ１は、水素原子又はメチル基であり、Ｒ２は、加水分解することが可能な基で
あり、Ｒ３は、炭素数が１以上６以下の炭化水素基であり、ｐは２又は３であり、ｑは６
以上１３以下の整数である。）
で表される化合物により表面処理されており、体積中位粒径が０．１μｍ以上０．９μｍ
以下であり、前記無機粒子（Ａ２）は、一般式
【００１０】
【化２】

（式中、Ｒ１は、水素原子又はメチル基であり、Ｒ２は、加水分解することが可能な基で
あり、Ｒ３は、炭素数が１以上６以下の炭化水素基であり、ｐは２又は３であり、ｑは１
以上５以下の整数である。）
で表される化合物により表面処理されており、体積中位粒径が０．１μｍ以上０．９μｍ
以下であり、前記無機粒子（Ｂ）は、一般式
【００１１】
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【化３】

（式中、Ｒ４及びＲ５は、それぞれ独立に、メチル基又はエチル基である。）
で表される基が表面に存在している粒子、一般式
【００１２】
【化４】

（式中、Ｒ６、Ｒ７及びＲ８は、それぞれ独立に、メチル基又はエチル基である。）
で表される基が表面に存在している粒子、及び／又は、一般式
【００１３】
【化５】

（式中、Ｒ１は、水素原子又はメチル基であり、Ｒ２は、加水分解することが可能な基で
あり、Ｒ３は、炭素数が１以上６以下の炭化水素基であり、ｐは２又は３であり、ｑは１
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以上６以下の整数である。）
で表される化合物により表面処理されている粒子であり、平均一次粒径が５ｎｍ以上５０
ｎｍ以下であり、前記無機粒子（Ａ１）、前記無機粒子（Ａ２）及び前記無機粒子（Ｂ）
の総質量に対する前記無機粒子（Ｂ）の質量の比が０．００１以上０．０１５以下である
。
【発明の効果】
【００１４】
　本発明の一態様によれば、糸引きが小さく、液分離を抑制し、研磨性、耐摩耗性、付形
性・操作性及び曲げ強度を満足させることが可能なフロアブルコンポジットレジンを提供
することができる。
【発明を実施するための形態】
【００１５】
　次に、本発明を実施するための形態を説明する。
【００１６】
　本実施形態の歯科用硬化性組成物は、重合性単量体、無機粒子（Ａ１）及び／又は無機
粒子（Ａ２）（ただし、無機粒子（Ａ２）を除く。）と、無機粒子（Ｂ）を含む。
【００１７】
　無機粒子（Ａ１）は、一般式（１）で表される化合物により表面処理されている。この
ため、フロアブルコンポジットレジンの曲げ強度、耐摩耗性及び研磨性を両立させること
ができる。
【００１８】
　無機粒子（Ａ１）の体積中位粒径は、０．１～０．９μｍであり、０．１５～０．７μ
ｍであることが好ましい。無機粒子（Ａ１）の体積中位粒径が０．１μｍ未満であると、
フロアブルコンポジットレジンの曲げ強度が低下し、０．９μｍを超えると、フロアブル
コンポジットレジンの曲げ強度、耐摩耗性及び研磨性が低下する。
【００１９】
　無機粒子（Ａ２）は、一般式（２）で表される化合物により表面処理されている。この
ため、フロアブルコンポジットレジンの付形性・操作性を向上させることができる。
【００２０】
　無機粒子（Ａ２）の体積中位粒径は、０．１～０．９μｍであり、０．１５～０．７μ
ｍであることが好ましい。無機粒子（Ａ２）の体積中位粒径が０．１μｍ以上であること
により、フロアブルコンポジットレジンの曲げ強度を向上させることができ、０．９μｍ
以下であることにより、フロアブルコンポジットレジンの曲げ強度、耐摩耗性及び研磨性
を向上させることができる。
【００２１】
　なお、無機粒子（Ａ１）及び無機粒子（Ａ２）の体積中位粒径は、レーザー回折散乱法
により、測定することができる。
【００２２】
　無機粒子（Ｂ）は、一般式（Ａ）で表される基が表面に存在している粒子、一般式（Ｂ
）で表される基が表面に存在している粒子、及び／又は、一般式（３）で表される化合物
により表面処理されている粒子である。このため、フロアブルコンポジットレジンの液分
離を抑制することができる。
【００２３】
　無機粒子（Ｂ）の平均一次粒径は、５～５０ｎｍであり、５～２０ｎｍであることが好
ましい。無機粒子（Ｂ）の平均一次粒径が５ｎｍ未満であると、製造が困難になり、５０
ｎｍを超えると、フロアブルコンポジットレジンが液分離しやすくなる。
【００２４】
　なお、無機粒子（Ｂ）の平均一次粒径は、電子顕微鏡写真を撮影し、無作為に選択した
１００個の無機粒子（Ｂ）の一次粒径の平均値である。
【００２５】
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　無機粒子（Ａ１）、無機粒子（Ａ２）及び無機粒子（Ｂ）の総質量に対する無機粒子（
Ｂ）の質量の比は、０．００１～０．０１５であり、０．００１～０．０１０であること
が好ましい。無機粒子（Ａ１）、無機粒子（Ａ２）及び無機粒子（Ｂ）の総質量に対する
無機粒子（Ｂ）の質量の比が０．００１未満であると、フロアブルコンポジットレジンの
液分離が発生しやすくなり、０．０１５を超えると、フロアブルコンポジットレジンの糸
引きが大きくなる。
【００２６】
　無機粒子（Ａ１）、無機粒子（Ａ２）及び無機粒子（Ｂ）の総質量に対する無機粒子（
Ａ１）の質量の比は、０．２以上であることが好ましい。これにより、フロアブルコンポ
ジットレジンの付形性・操作性を向上させることができる。
【００２７】
　次に、重合性単量体、無機粒子（Ａ１）、無機粒子（Ａ２）及び無機粒子（Ｂ）につい
て説明する。
【００２８】
　重合性単量体の重合体の屈折率は、通常、１．５２～１．５８であり、１．５３～１．
５８であることが好ましい。
【００２９】
　なお、屈折率とは、２５℃の環境下で、アッベ屈折計を用いて測定される屈折率を意味
する。
【００３０】
　重合性単量体は、ラジカル重合性単量体であることが好ましい。
【００３１】
　重合性単量体としては、特に限定されないが、α－シアノアクリル酸、（メタ）アクリ
ル酸、α－ハロアクリル酸、クロトン酸、桂皮酸、ソルビン酸、マレイン酸、イタコン酸
などのエステル類、（メタ）アクリルアミド、（メタ）アクリルアミド誘導体、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、スチレン誘導体等が挙げられ、
二種以上併用してもよい。中でも、（メタ）アクリル酸エステル及び（メタ）アクリルア
ミド誘導体が好ましく、（メタ）アクリル酸エステルがさらに好ましい。
【００３２】
　一官能性の（メタ）アクリル酸エステル及び（メタ）アクリルアミド誘導体としては、
例えば、メチル（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、２，３－ジブロモプロピル（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、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、プロピレングリコ
ールモノ（メタ）アクリレート、グリセリンモノ（メタ）アクリレート、エリトリトール
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－（ジヒドロキシエチル）（メタ）アクリルアミド、（
メタ）アクリロイルオキシドデシルピリジニウムブロマイド、（メタ）アクリロイルオキ
シドデシルピリジニウムクロライド、（メタ）アクリロイルオキシヘキサデシルピリジニ
ウムクロライド、（メタ）アクリロイルオキシデシルアンモニウムクロライド等が挙げら
れる。
【００３３】
　二官能性の（メタ）アクリル酸エステルとしては、例えば、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、ネオペンチルグリコールジ（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、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、２，２－ビス〔４－（２－（メタ）アクリロイルオキシエ
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ポリエト
キシフェニル〕プロパン、１，２－ビス〔３－（メタ）アクリロイルオキシ－２－ヒドロ
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キシプロポキシ〕エタン、ペンタエリトリトールジ（メタ）アクリレート、［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）アクリ
レート等が挙げられる。
【００３４】
　三官能性以上の（メタ）アクリル酸エステルとしては、例えば、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、テトラ
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テトラ（メタ）アク
リレート、ジペンタエリスリトールヘキサ（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、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。
【００３５】
　無機粒子（Ａ１）、無機粒子（Ａ２）及び無機粒子（Ｂ）の総質量に対する重合性単量
体の質量比は、通常、０．１～１．５であり、０．２５～０．６５であることが好ましい
。
【００３６】
　無機粒子（Ａ１）は、球状であってもよいが、不定形であることが好ましい。これによ
り、無機粒子（Ａ１）の比表面積が増大するため、重合性単量体との結合性が強くなり、
曲げ強度を向上させることができる。
【００３７】
　一般式（１）におけるＲ２としては、特に限定されないが、メトキシ基、エトキシ基、
ブトキシ基等のアルコキシ基、塩素原子、イソシアネート基等が挙げられる。
【００３８】
　一般式（１）におけるＲ３としては、特に限定されないが、炭素数が１～６のアルキル
基、炭素数が２～６のアルケニル基、炭素数が２～６のアルキニル基等が挙げられる。
【００３９】
　炭素数が１～６のアルキル基としては、直鎖状、分岐鎖状及び環状のいずれであっても
よいが、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、シクロプロピル基、シ
クロブチル基、シクロペンチル基、シクロヘキシル基等が挙げられる。
【００４０】
　炭素数が２～６のアルケニル基としては、直鎖状、分岐鎖状及び環状のいずれであって
もよいが、例えば、ビニル基、アリル基、メチルビニル基、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。
【００４１】
　炭素数が２～６のアルキニル基は、直鎖状、分岐鎖状及び環状のいずれであってもよい
が、例えば、エチニル基、１－プロピニル基、２－プロピニル基、１－ブチニル基、１－
メチル－２－プロピニル基、２－ブチニル基、３－ブチニル基、１－ペンチニル基、１－
エチル－２－プロピニル基、２－ペンチニル基、３－ペンチニル基、１－メチル－２－ブ
チニル基、４－ペンチニル基、１－メチル－３－ブチニル基、２－メチル－３－ブチニル
基、１－ヘキシニル基、２－ヘキシニル基、１－エチル－２－ブチニル基、３－ヘキシニ
ル基、１－メチル－２－ペンチニル基、１－メチル－３－ペンチニル基、４－メチル－１
－ペンチニル基、３－メチル－１－ペンチニル基、５－ヘキシニル基、１－エチル－３－
ブチニル基等が挙げられる。
【００４２】
　一般式（１）におけるｑは、６以上１３以下の整数であるが、８以上１３以下の整数で
あることがより好ましい。
【００４３】



(10) JP WO2018/154911 A1 2018.8.30

10

20

30

40

50

　一般式（１）で表される化合物としては、特に限定されないが、６－メタクリロイルオ
キシヘキシルトリメトキシシラン、７－メタクリロイルオキシヘプチルトリメトキシシラ
ン、８－メタクリロイルオキシオクチルトリメトキシシラン、８－アクリロイルオキシオ
クチルトリメトキシシラン、８－メタクリロイルオキシオクチルトリエトキシシラン、９
－メタクリロイルオキシノニルトリメトキシシラン、１０－メタクリロイルオキシデシル
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、１１
－メタクリロイルオキシウンデシルジクロロメチルシラン、１１－メタクリロイルオキシ
ウンデシルトリクロロシラン、１１－メタクリロイルオキシウンデシルジメトキシメチル
シラン、１２－メタクリロイルオキシドデシルトリメトキシシラン、１３－メタクリロイ
ルオキシトリデシルトリメトキシシラン等が挙げられ、二種以上併用してもよい。中でも
、８－メタクリロイルオキシオクチルトリメトキシシラン、９－メタクリロイルオキシノ
ニルトリメトキシシラン、１０－メタクリロイルオキシデシ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が好ましい。
【００４４】
　無機粒子（Ａ１）における表面処理方法としては、特に限定されないが、表面処理され
る前の無機粒子（Ａ１）を混合槽で攪拌しながら、一般式（１）で表される化合物を溶媒
で希釈した溶液を噴霧し、攪拌を続けながら槽内で一定時間加熱乾燥させる方法、表面処
理される前の無機粒子（Ａ１）及び一般式（１）で表される化合物を溶媒中で攪拌混合さ
せた後、加熱乾燥させる方法等が挙げられる。
【００４５】
　表面処理される前の無機粒子（Ａ１）に対する一般式（１）で表される化合物の質量比
は、通常、０．００５～０．１５であり、０．０１～０．１３であることが好ましい。
【００４６】
　無機粒子（Ａ１）の屈折率は、通常、１．５２～１．５８であり、１．５３～１．５８
であることが好ましい。
【００４７】
　重合性単量体の重合体の屈折率と無機粒子（Ａ１）の屈折率の差は、通常、０．０３以
下である。
【００４８】
　表面処理される前の無機粒子（Ａ１）を構成する材料としては、特に限定されないが、
シリカを主成分とし、必要に応じて、重金属、ホウ素、アルミニウム等の酸化物を含有す
る各種ガラス類（例えば、Ｅガラス、バリウムガラス、ランタンガラスセラミックス）、
各種セラミック類、複合酸化物（例えば、シリカ－チタニア複合酸化物、シリカ－ジルコ
ニア複合酸化物）、カオリン、粘土鉱物（例えば、モンモリロナイト）、マイカ、フッ化
イッテルビウム、フッ化イットリウム等が挙げられ、二種以上併用してもよい。
【００４９】
　表面処理される前の無機粒子（Ａ１）の市販品としては、Ｇ０１８－０５３、ＧＭ２７
８８４、８２３５、ＧＭ３１６８４（以上、ショット社製）、Ｅ２０００、Ｅ３０００（
以上、ＥＳＳＴＥＣＨ社製）等が挙げられる。
【００５０】
　無機粒子（Ａ２）は、一般式（２）で表される化合物により表面処理されている以外は
、無機粒子（Ａ１）と同様である。
【００５１】
　一般式（２）で表される化合物は、ｑが１以上５以下の整数である以外は、一般式（１
）で表される化合物と同様である。
【００５２】
　一般式（２）におけるｑは、１以上３以下の整数であることがより好ましい。
【００５３】
　一般式（２）で表される化合物としては、特に限定されないが、３－メタクリロイルオ
キシプロピルトリメトキシシラン、３－アクリロイルオキシプロピルトリメトキシシラン



(11) JP WO2018/154911 A1 2018.8.30

10

20

30

40

50

、３－メタクリロイルオキシプロピルトリエトキシシラン、３－メタクリロイルオキシプ
ロピルジメトキシシラン、４－メタクリロイルオキシブチルトリメトキシシラン等が挙げ
られ、二種以上併用してもよい。中でも、３－メタクリロイルオキシプロピルトリメトキ
シシランが好ましい。
【００５４】
　無機粒子（Ｂ）は、球状であってもよいし、不定形であってもよい。また、無機粒子（
Ｂ）は、凝集していない一次粒子であってもよいし、一次粒子が凝集している二次粒子で
あってもよい。
【００５５】
　なお、無機粒子（Ｂ）が不定形である場合、一次粒径は、無機粒子（Ｂ）の長径と短径
の平均値である。
【００５６】
　無機粒子（Ｂ）における表面処理方法としては、特に限定されないが、表面処理される
前の無機粒子（Ｂ）を混合槽で攪拌しながら、シランカップリング剤又は一般式（３）で
表される化合物を溶媒で希釈した溶液を噴霧し、攪拌を続けながら槽内で一定時間加熱乾
燥させる方法、表面処理される前の無機粒子（Ｂ）と、シランカップリング剤又は一般式
（３）で表される化合物を溶媒中で攪拌混合させた後、加熱乾燥させる方法等が挙げられ
る。
【００５７】
　シランカップリング剤としては、化学式（Ａ）で表される基、及び／又は、化学式（Ｂ
）で表される基を表面に導入することが可能であれば特に限定されないが、ジメチルジク
ロロシラン、ヘキサメチルジシラザン等が挙げられ、二種以上併用してもよい。
【００５８】
　一般式（３）で表される化合物は、ｑが１以上６以下の整数である以外は、一般式（１
）で表される化合物と同様である。
【００５９】
　一般式（３）におけるｑは、１以上３以下の整数であることがより好ましい。
【００６０】
　一般式（３）で表される化合物としては、特に限定されないが、３－メタクリロイルオ
キシプロピルトリメトキシシラン、３－アクリロイルオキシプロピルトリメトキシシラン
、３－メタクリロイルオキシプロピルトリエトキシシラン、３－メタクリロイルオキシプ
ロピルジメトキシシラン、４－メタクリロイルオキシブチルトリメトキシシラン等が挙げ
られ、二種以上併用してもよい。中でも、３－メタクリロイルオキシプロピルトリメトキ
シシランが好ましい。
【００６１】
　表面処理される前の無機粒子（Ｂ）を構成する材料としては、特に限定されないが、シ
リカ、アルミナ、チタニア、ジルコニア等の無機酸化物、複合酸化物、リン酸カルシウム
、ハイドロキシアパタイト、フッ化イットリウム、フッ化イッテルビウム、チタン酸バリ
ウム、チタン酸カリウム等が挙げられる。中でも、シリカ、アルミナ、チタニア、シリカ
－アルミナ複合酸化物、シリカ－ジルコニア複合酸化物が好ましい。
【００６２】
　表面処理される前の無機粒子（Ｂ）の市販品としては、アエロジル２００、ＯＸ－５０
（以上、日本アエロジル社製）等が挙げられる。
【００６３】
　無機粒子（Ｂ）の市販品としては、アエロジルＲ８１２、Ｒ９７２、ＲＸ－５０（以上
、日本アエロジル社製）等が挙げられる。
【００６４】
　無機粒子（Ｂ）の屈折率は、通常、１．４３～１．５０であり、１．４３～１．４６で
あることが好ましい。
【００６５】
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　重合性単量体の重合体の屈折率と無機粒子（Ｂ）の屈折率の差は、通常、０．０５以上
である。
【００６６】
　本実施形態の歯科用硬化性組成物は、重合開始剤をさらに含んでいてもよい。
【００６７】
　本実施形態の歯科用硬化性組成物を常温で硬化させる場合、レドックス系の重合開始剤
を用いることができる。
【００６８】
　レドックス系の重合開始剤としては、特に限定されないが、有機過酸化物／アミン系、
有機過酸化物／アミン／スルフィン酸（又はその塩）系等が挙げられる。
【００６９】
　なお、レドックス系の重合開始剤を使用する場合、酸化剤と還元剤が別々に包装された
包装形態をとり、使用する直前に両者を混合する必要がある。
【００７０】
　酸化剤としては、特に限定されないが、ジアシルパーオキサイド類、パーオキシエステ
ル類、パーオキシカーボネート類、ジアルキルパーオキサイド類、パーオキシケタール類
、ケトンパーオキサイド類、ハイドロパーオキサイド類等の有機過酸化物が挙げられる。
【００７１】
　ジアシルパーオキサイド類としては、例えば、ベンゾイルパーオキサイド、２，４－ジ
クロロベンゾイルパーオキサイド、ｍ－トルオイルパーオキサイド、ラウロイルパーオキ
サイド等が挙げられる。
【００７２】
　パーオキシエステル類としては、例えば、ｔ－ブチルパーオキシベンゾエート、ジ－ｔ
－ブチルパーオキシイソフタレート、ｔ－ブチルパーオキシ－２－エチルヘキサノエート
等が挙げられる。
【００７３】
　パーオキシカーボネート類としては、例えば、ｔ－ブチルパーオキシイソプロピルカー
ボネート等が挙げられる。
【００７４】
　ジアルキルパーオキサイド類としては、例えば、ジクミルパーオキサイド、ジ－ｔ－ブ
チルパーオキサイド、２，５－ジメチル－２，５－ビス（ベンゾイルパーオキシ）ヘキサ
ン等が挙げられる。
【００７５】
　パーオキシケタール類としては、例えば、１，１－ビス（ｔ－ブチルパーオキシ）－３
，３，５－トリメチルシクロヘキサン等が挙げられる。
【００７６】
　ケトンパーオキサイド類としては、例えば、メチルエチルケトンパーオキサイド等が挙
げられる。
【００７７】
　ハイドロパーオキサイド類としては、例えば、ｔ－ブチルハイドロパーオキサイド等が
挙げられる。
【００７８】
　還元剤としては、特に限定されないが、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、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－ｐ－トルイジン
、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－３，５－ジメチルアニリン、Ｎ，Ｎ－ビス（
２－ヒドロキシエチル）－３，４－ジメチルアニリン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエ
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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、４－ジメチルアミノ安息香酸
エチル、４－ジメチルアミノ安息香酸ｎ－ブトキシエチル、４－ジメチルアミノ安息香酸
２－メタクリロイルオキシエチル、トリメチルアミン、トリエチルアミン、Ｎ－メチルジ
エタノールアミン、Ｎ－エチルジエタノールアミン、Ｎ－ｎ－ブチルジエタノールアミン
、Ｎ－ラウリルジエタノールアミン、トリエタノールアミン、（２－ジメチルアミノ）エ
チルメタクリレート、Ｎ－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等が挙げられ
る。
【００７９】
　上記以外のレドックス系の重合開始剤として、クメンヒドロパーオキサイド／チオ尿素
系、アスコルビン酸／Ｃｕ２＋塩系、有機スルフィン酸（又はその塩）／アミン／無機過
酸化物系等の酸化－還元系開始剤、トリブチルボラン、有機スルフィン酸等を用いてもよ
い。
【００８０】
　本実施形態の歯科用硬化性組成物に可視光線を照射して硬化させる場合、光重合開始剤
を用いることができる。
【００８１】
　光重合開始剤としては、特に限定されないが、α－ジケトン／還元剤、ケタール／還元
剤、チオキサントン／還元剤等の酸化－還元系開始剤が挙げられる。
【００８２】
　α－ジケトンとしては、例えば、カンファーキノン、ベンジル、２，３－ペンタンジオ
ン等が挙げられる。
【００８３】
　ケタールとしては、例えば、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。
【００８４】
　チオキサントンとしては、例えば、２－クロロチオキサントン、２，４－ジエチルチオ
キサントン等が挙げられる。
【００８５】
　還元剤としては、例えば、ミヒラーケトン、２－（ジメチルアミノ）エチルメタクリレ
ート、Ｎ，Ｎ－ビス〔（メタ）アクリロイルオキシエチル〕－Ｎ－メチルアミン、Ｎ，Ｎ
－ジメチルアミノ安息香酸エチル、４－ジメチルアミノ安息香酸ブチル、４－ジメチルア
ミノ安息香酸ブトキシエチル、Ｎ－メチルジエタノールアミン、４－ジメチルアミノベン
ゾフェノン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－ｐ－トルイジン、ジメチルアミノ
フェナントール等の第三級アミン；シトロネラール、ラウリルアルデヒド、フタルジアル
デヒド、ジメチルアミノベンズアルデヒド、テレフタルアルデヒド等のアルデヒド類；２
－メルカプトベンゾオキサゾール、デカンチオール、３－メルカプトプロピルトリメトキ
シシラン、４－メルカプトアセトフェノン、チオサリチル酸、チオ安息香酸等のチオール
基を有する化合物等が挙げられる。
【００８６】
　なお、酸化－還元系開始剤に有機過酸化物を添加してもよい。
【００８７】
　本実施形態の歯科用硬化性組成物に紫外線を照射して硬化させる場合、光重合開始剤を
用いることができる。
【００８８】
　光重合開始剤としては、特に限定されないが、ベンゾインアルキルエーテル、ベンジル
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ジメチルケタール、アシルホスフィンオキサイド、ビスアシルホスフィンオキサイド等が
挙げられる。
【００８９】
　アシルホスフィンオキサイドとしては、例えば、２，４，６－トリメチルベンゾイルジ
フェニルホスフィンオキサイド、２，６－ジメトキシベンゾイルジフェニルホスフィンオ
キサイド、２，６－ジクロロベンゾイルジフェニルホスフィンオキサイド、２，３，５，
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、ベンゾイルビス（２，６
－ジメチルフェニル）ホスホネート、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等が挙げられる。
【００９０】
　ビスアシルホスフィンオキサイドとしては、例えば、ビス（２，６－ジクロロベンゾイ
ル）フェニルホ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
メチルフェニルホ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
ピルフェニルホ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
ルホスフィンオキサイド、ビス（２，６－ジメトキシベンゾイル）フェニルホスフィンオ
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ホ
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
ルホスフィンオキサイド、ビス（２，４，６－トリメチルベンゾイル）フェニルホスフィ
ンオキサイド等が挙げられる。
【００９１】
　なお、（ビス）アシルホスフィンオキサイドは、水溶性の置換基により置換されていて
もよい。
【００９２】
　また、（ビス）アシルホスフィンオキサイドは、アミン類、アルデヒド類、メルカプタ
ン類、スルフィン酸塩等の還元剤と併用してもよい。
【００９３】
　重合性単量体に対する重合開始剤の質量比は、通常、０．００１～０．１であり、０．
００２～０．０５であることが好ましい。
【００９４】
　本実施形態の歯科用硬化性組成物は、重合禁止剤、紫外線吸収剤、蛍光剤、顔料等をさ
らに含んでいてもよい。
【００９５】
　重合禁止剤としては、特に限定されないが、３，５－ジブチル－４－ヒドロキシトルエ
ン、ハイドロキノン、ジブチルハイドロキノン、ジブチルハイドロキノンモノメチルエー
テル、２，６－ｔ－ブチルフェノール、４－メトキシフェノール等が挙げられ、二種以上
併用してもよい。
【００９６】
　なお、本実施形態の歯科用硬化性組成物は、重合性単量体中に、無機粒子（Ａ１）及び
／又は無機粒子（Ａ２）と、無機粒子（Ｂ）が分散しているペーストとして使用してもよ
いし、硬化している重合性単量体中に、重合性単量体と、無機粒子（Ａ１）及び／又は無
機粒子（Ａ２）と、無機粒子（Ｂ）が分散している成型体として使用してもよい。
【００９７】
　例えば、重合性単量体中に、無機粒子（Ａ１）及び／又は無機粒子（Ａ２）と、無機粒
子（Ｂ）が分散しているペーストを口腔内の窩洞に直接充填することができる。また、重
合性単量体中に、無機粒子（Ａ１）及び／又は無機粒子（Ａ２）と、無機粒子（Ｂ）が分
散しているペーストを口腔外で硬化させて成型した後、歯科用接着剤を用いて、成型体を
口腔内に装着することができる。
【００９８】
　ここで、本実施形態の歯科用硬化性組成物が化学重合性（及び光重合性）を有する場合
は、酸化剤を含む組成物と還元剤を含む組成物が別々に包装されている包装形態をとり、
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歯科用硬化性組成物を使用する直前に両者を混合する必要がある。
【００９９】
　本実施形態の歯科用硬化性組成物は、フロアブルコンポジットレジンであることが好ま
しい。このとき、フロアブルコンポジットレジンは、１剤型であってもよいし、２剤型で
あってもよい。
【０１００】
　フロアブルコンポジットレジンの押し出し強さは、通常、１０ｋｇｆ以下である。これ
により、フロアブルコンポジットレジンの付形性・操作性を向上させることができる。
【０１０１】
　フロアブルコンポジットレジンは、例えば、フロアブルコンポジットレジンが充填され
ているシリンジと、シリンジの後端側からシリンジに嵌め込まれているプランジャーと、
シリンジの先端部に装着されるニードルチップを有するパッケージとして提供される。
【０１０２】
　ニードルチップが有するニードルの内径は、通常、０．３～０．９ｍｍである。
【０１０３】
　フロアブルコンポジットレジンが２剤型である場合、パッケージは、例えば、並列に連
結されている２つのシリンジ及び並列に連結されている２つのプランジャーを有し、両方
のシリンジの先端部に、スタティックミキサーが備えられていてもよい。
【実施例】
【０１０４】
　以下、実施例及び比較例を挙げて、本発明を詳細に説明するが、本発明は、実施例に限
定されない。なお、部は、質量部を意味する。
【０１０５】
　［無機粒子（Ａ１－１）の製造］
　体積中位粒径が０．１８μｍの不定形のバリウムガラス粒子ＧＭ２７８８４ＮａｎｏＦ
ｉｎｅ１８０（ショット社製）を、８－メタクリロイルオキシオクチルトリメトキシシラ
ンで表面処理し、体積中位粒径が０．１８μｍの無機粒子（Ａ１－１）を得た。
【０１０６】
　［無機粒子（Ａ１－２）の製造］
　体積中位粒径が０．１８μｍの不定形のバリウムガラス粒子ＧＭ２７８８４ＮａｎｏＦ
ｉｎｅ１８０（ショット社製）の代わりに、体積中位粒径が０．４０μｍのバリウムガラ
ス粒子ＧＭ２７８８４　Ｕｌｔｒａ　Ｆｉｎｅ０．４（ショット社製）を用いた以外は、
無機粒子（Ａ１－１）と同様にして、体積中位粒径が０．４μｍの無機粒子（Ａ１－２）
を得た。
【０１０７】
　［無機粒子（Ａ１－３）の製造］
　体積中位粒径が０．１８μｍの不定形のバリウムガラス粒子ＧＭ２７８８４ＮａｎｏＦ
ｉｎｅ１８０（ショット社製）の代わりに、体積中位粒径が０．７０μｍのバリウムガラ
ス粒子ＧＭ２７８８４　Ｕｌｔｒａ　Ｆｉｎｅ　０．７（ショット社製）を用いた以外は
、無機粒子（Ａ１－１）と同様にして、体積中位粒径が０．７μｍの無機粒子（Ａ１－３
）を得た。
【０１０８】
　［無機粒子（Ａ１－４）の製造］
　体積中位粒径が０．１８μｍの不定形のバリウムガラス粒子ＧＭ２７８８４ＮａｎｏＦ
ｉｎｅ１８０（ショット社製）の代わりに、体積中位粒径が１．０μｍの不定形のバリウ
ムガラス粒子ＧＭ２７８８４　Ｕｌｔｒａ　Ｆｉｎｅ２．０（ショット社製）を用いた以
外は、無機粒子（Ａ１－１）と同様にして、体積中位粒径が１．０μｍの無機粒子（Ａ１
－４）を得た。
【０１０９】
　［無機粒子（Ａ２－１）の製造］
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　８－メタクリロイルオキシオクチルトリメトキシシランの代わりに、３－メタクリロイ
ルオキシプロピルトリメトキシシランを用いた以外は、無機粒子（Ａ１－１）と同様にし
て、体積中位粒径が０．１８μｍの無機粒子（Ａ２－１）を得た。
【０１１０】
　［無機粒子（Ａ２－２）の製造］
　８－メタクリロイルオキシオクチルトリメトキシシランの代わりに、３－メタクリロイ
ルオキシプロピルトリメトキシシランを用いた以外は、無機粒子（Ａ１－２）と同様にし
て、体積中位粒径が０．４μｍの無機粒子（Ａ２－２）を得た。
【０１１１】
　［無機粒子（Ａ２－３）の製造］
　８－メタクリロイルオキシオクチルトリメトキシシランの代わりに、３－メタクリロイ
ルオキシプロピルトリメトキシシランを用いた以外は、無機粒子（Ａ１－３）と同様にし
て、体積中位粒径が０．７μｍの無機粒子（Ａ２－３）を得た。
【０１１２】
　表１に、無機粒子（Ａ１）及び（Ａ２）の特性を示す。
【０１１３】
【表１】
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　［無機粒子（Ａ１）及び（Ａ２）の体積中位粒径］
　０．２質量％ヘキサメタリン酸ナトリウム水溶液２０ｍＬに無機粒子（Ａ１）（又は無
機粒子（Ａ２））１５ｍｇを添加した後、超音波分散機を用いて、３０分間分散させて、
無機粒子（Ａ１）（又は無機粒子（Ａ２））の分散液を得た。次に、レーザー回折式粒子
径分布測定装置ＬＡ－９５０（堀場製作所社製）を用いて、無機粒子（Ａ１）（又は無機
粒子（Ａ２））の体積中位粒径を測定した。
【０１１４】
　［無機粒子（Ｂ－１）］
　平均一次粒径が７ｎｍのヘキサメチルジシラザンにより表面処理されているシリカ粒子
アエロジルＲ８１２（日本アエロジル社製）を無機粒子（Ｂ－１）として用いた。
【０１１５】
　［無機粒子（Ｂ－２）］
　平均一次粒径が１６ｎｍのジメチルジクロロシランにより表面処理されているシリカ粒
子アエロジルＲ９７２（日本アエロジル社製）を無機粒子（Ｂ－２）として用いた。
【０１１６】
　［無機粒子（Ｂ－３）の製造］
　平均一次粒径が４０ｎｍのシリカ粒子アエロジルＯＸ－５０（日本アエロジル社製）を
３－メタクリロイルオキシプロピルトリメトキシシランで表面処理し、平均一次粒径が４
０ｎｍの無機粒子（Ｂ－３）を得た。
【０１１７】
　表２に、無機粒子（Ｂ）の特性を示す。
【０１１８】
【表２】

　［無機粒子（Ｂ）の平均一次粒径］
　画像解析ソフトＷｉｎＲＯＯＦ（三谷商事社製）を用いて、無機粒子（Ｂ）１００個の
電子顕微鏡写真を画像解析した後、体積平均粒径として、無機粒子（Ｂ）の平均一次粒径
を算出した。
【０１１９】
　［重合性組成物の作製］
　ジ－２－メタクリロイルオキシエチル－２，２，４－トリメチルヘキサメチレンジカル
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バメート（ＵＤＭＡ）３０部、２，２－ビス［４－（２－メタクリロイルオキシエトキシ
）フェニル］プロパン（Ｂｉｓ－ＭＥＰＰ）５０部、トリエチレングリコールジメタクリ
レート（３Ｇ）１０部及びトリメチロールプロパントリメタクリレート（ＴＭＰＴ）１０
部を混合し、重合性単量体の混合物を得た。
【０１２０】
　重合性単量体の混合物に、カンファーキノン（ＣＱ）１部、４－ジメチルアミノ安息香
酸エチル２部、ジエチル－２，５－ジヒドロキシテレフタレート（ＬＺ）０．２部及び２
，５－ビス（５’－ｔ－ブチルベンゾオキサゾリル－２’）チオフェン（ＴＦ）０．２部
を添加し、重合性組成物を得た。
【０１２１】
　［実施例１］
　重合性組成物５０．０部に、無機粒子（Ａ１－１）９９．９部及び無機粒子（Ｂ－１）
０．１部を添加し、混合練和して均一にした後、真空脱泡し、ペースト状のフロアブルコ
ンポジットレジンを得た。
【０１２２】
　［実施例２］
　無機粒子（Ａ１－１）９９．９部を、無機粒子（Ａ１－１）７０．０部及び無機粒子（
Ａ１－２）２９．９部に変更した以外は、実施例１と同様にして、ペースト状のフロアブ
ルコンポジットレジンを得た。
【０１２３】
　［実施例３］
　重合性組成物５０．０部に、無機粒子（Ａ１－１）３０．０部、無機粒子（Ａ１－２）
３０．０部、無機粒子（Ａ１－３）３８．５部及び無機粒子（Ｂ－２）１．５部を添加し
、混合練和して均一にした後、真空脱泡し、ペースト状のフロアブルコンポジットレジン
を得た。
【０１２４】
　［実施例４］
　重合性組成物５０．０部に、無機粒子（Ａ１－１）２０．０部、無機粒子（Ａ２－２）
７９．５部及び無機粒子（Ｂ－３）０．５部を添加し、混合練和して均一にした後、真空
脱泡し、ペースト状のフロアブルコンポジットレジンを得た。
【０１２５】
　［実施例５］
　重合性組成物５０．０部に、無機粒子（Ａ１－１）１５．０部、無機粒子（Ａ１－２）
２０．０部、無機粒子（Ａ１－３）２０．０部、無機粒子（Ａ１－１）１０．０部、無機
粒子（Ａ２－２）１４．０部、無機粒子（Ａ２－３）２０．０部、無機粒子（Ｂ－１）０
．５部及び無機粒子（Ｂ－２）０．５部を添加し、混合練和して均一にした後、真空脱泡
し、ペースト状のフロアブルコンポジットレジンを得た。
【０１２６】
　［実施例６］
　重合性組成物５０．０部に、無機粒子（Ａ１－２）５９．０部、無機粒子（Ａ２－２）
４０．０部及び無機粒子（Ｂ－３）１．０部を添加し、混合練和して均一にした後、真空
脱泡し、ペースト状のフロアブルコンポジットレジンを得た。
【０１２７】
　［実施例７］
　重合性組成物５０．０部に、無機粒子（Ａ１－３）９８．５部及び無機粒子（Ｂ－３）
１．５部を添加し、混合練和して均一にした後、真空脱泡し、ペースト状のフロアブルコ
ンポジットレジンを得た。
【０１２８】
　［比較例１］
　重合性組成物５０．０部に、無機粒子（Ａ１－２）１００．０部を添加し、混合練和し
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【０１２９】
　［比較例２］
　重合性組成物５０．０部に、無機粒子（Ａ１－４）９９．０部及び無機粒子（Ｂ－１）
１．０部を添加し、混合練和して均一にした後、真空脱泡し、ペースト状のフロアブルコ
ンポジットレジンを得た。
【０１３０】
　［比較例３］
　重合性組成物５０．０部に、無機粒子（Ａ１－１）８０．０部、無機粒子（Ａ２－１）
１８．０部及び無機粒子（Ｂ－１）２．０部を添加し、混合練和して均一にした後、真空
脱泡し、ペースト状のフロアブルコンポジットレジンを得た。
【０１３１】
　表３に、実施例及び比較例のフロアブルコンポジットレジンの特性を示す。
【０１３２】
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【表３】

　［押し出し強さ］
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　ポリオレフィン系樹脂製の円筒状のシリンジ（内径７．７ｍｍ、長さ７８．６ｍｍのＭ
Ｉフィル用容器）と、シリンジの後端側からシリンジに嵌め込まれている円筒状のプラン
ジャー及びシリンジの先端部に装着されるニードルチップ（２０Ｇ）を用いて、押し出し
強さを評価した。ここで、ニードルチップが有するニードルは、内径が０．６５ｍｍ、長
さが１３ｍｍであり、先端から７．５ｍｍの位置で５０°に屈曲している。また、シリン
ジ及びプランジャーは、環境光非透過性の材料で構成されている。
【０１３３】
　まず、シリンジにフロアブルコンポジットレジン２．０ｍＬを充填した後、シリンジの
先端部にニードルチップを装着し、プランジャーを押すことにより、ニードルチップの先
端からフロアブルコンポジットレジンを押し出した。このとき、万能試験機ＡＧ－ＩＳ（
島津製作所社製）を用いて、２５℃で押し出し強さを測定した。具体的には、収納容器を
鉛直方向に保持しながら、圧縮強度試験用の治具を装着したクロスヘッドを１０ｍｍ／ｍ
ｉｎで降下させて、フロアブルコンポジットレジンに荷重負荷を印加しながら押し出し、
そのときの最大荷重を押し出し強さとした。
【０１３４】
　次に、フロアブルコンポジットレジンの糸引き、曲げ強度、耐摩耗性、研磨性、付形性
・操作性及び液分離を評価した。
【０１３５】
　［糸引き］
　内径１０ｍｍ、厚さ２ｍｍのアクリル樹脂製のリングに、フロアブルコンポジットレジ
ンを満たし、その中心部に直径５ｍｍのプラスチック製の円柱棒を１ｍｍ沈めた。万能試
験機ＡＧ－ＩＳ（島津製作所社製）を用いて、円柱棒を５０ｍｍ／ｍｉｎの速度で引き上
げ、ペーストが切れた距離を測定し、糸引き長さとした。なお、糸引き長さが３０ｍｍ以
下である場合を合格とした。
【０１３６】
　［曲げ強度］
　２ｍｍ×２ｍｍ×２５ｍｍのステンレス鋼製の金型にフロアブルコンポジットレジンを
充填した後、上下をスライドガラスで圧接した。次に、ＧライトプリマＩＩ（ジーシー社
製）を用いて、１点当たり１０秒間、片面を９点ずつ、上下両面に可視光線を照射して、
フロアブルコンポジットレジンを硬化させた。さらに、金型から硬化物を取り出した後、
３７℃の蒸留水中で２４時間保管し、試験片を得た。このとき、試験片を５個作製した。
【０１３７】
　次に、万能試験機ＡＧ－ＩＳ（島津製作所社製）を用いて、支点間の距離を２０ｍｍ、
クロスヘッドのスピードを１ｍｍ／ｍｉｎとして、５個の試験片の三点曲げ強さを測定し
た後、平均値を算出し、曲げ強度とした。なお、曲げ強度が１６０ＭＰａ以上である場合
を合格とした。
【０１３８】
　［耐摩耗性］
　専用の金型にフロアブルコンポジットレジンを充填した後、上下をスライドガラスで圧
接した。次に、ＧライトプリマＩＩ（ジーシー社製）を用いて１０秒間上下両面に可視光
線を照射してフロアブルコンポジットレジンを硬化させた。さらに、金型から硬化物を取
り出した後、３７℃の蒸留水中で２４時間保管し、試験片を得た。
【０１３９】
　次に、それぞれの試験片を咬摩耗試験装置（東京技研社製）に取り付け、＃１０００研
磨紙で未重合層を研磨した後、試験前の試験片の全長を測定した。グリセリン及びアクリ
コンＡＣ（三菱レイヨン社製）をそれぞれ等量ずつ混練したスラリーを咬摩耗試験装置に
敷き、ＰＭＭＡ板に対して上下左右１０万回の咬合を想定した試験を実施した後、試験後
の試験片の全長を測定した。このとき、試験前後の差を摩耗量とし、耐摩耗性を評価した
。なお、摩耗量が１０μｍ以下である場合を合格とした。
【０１４０】
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　［研磨性］
　直径１５ｍｍ、厚さ１．５ｍｍの金型にフロアブルコンポジットレジンを充填した後、
上下をスライドガラスで圧接した。次に、ＧライトプリマＩＩ（ジーシー社製）を用いて
、１点当たり１０秒間、片面を９点ずつ、上下両面に可視光線を照射して、フロアブルコ
ンポジットレジンを硬化させた。さらに、金型から硬化物を取り出し、試験片を得た。次
に、＃６００研磨紙を用いて、乾燥条件下で試験片の平滑面を研磨した。さらに、マイク
ロモーターＬＭ－ＩＩＩ（ジーシー社製）を用いて、注水条件下、プレシャイン（ジーシ
ー社製）を用いて、回転速度約１００００ｒｐｍで１０秒間研磨した後、ダイヤシャイン
（ジーシー社製）を用いて、回転速度約１００００ｒｐｍで１０秒間研磨した。次に、光
沢度計ＶＧ－２０００（日本電色社製）を用いて、測定角度を６０°として、研磨面の光
沢度を測定し、鏡を１００とした時の割合を光沢度とし、研磨性を評価した。なお、光沢
度が６０％以上である場合を合格とした。
【０１４１】
　［付形性・操作性］
　白色練和紙上に、前述のシリンジ、プランジャー及びニードルチップを用いて、フロア
ブルコンポジットレジン０．０３ｇを押し出し、付形性・操作性を評価した。なお、以下
の基準で付形性・操作性を判定した。
【０１４２】
　Ａ：フロアブルコンポジットレジンの粘度が適当であり、非常に容易に築盛及び形態修
正を実施することができる場合
　Ｂ：フロアブルコンポジットレジンの粘度が適当であり、容易に築盛及び形態修正を実
施することができる場合
　Ｃ：フロアブルコンポジットレジンの粘度が高く、形態修正を実施することができない
場合、又は、フロアブルコンポジットレジンの粘度が低く、築盛を実施することができな
い場合
　［液分離］
　まず、前述のシリンジにフロアブルコンポジットレジン２．０ｍＬを充填した後、７６
０ｇで２時間遠心分離した。次に、シリンジの先端と後端から、フロアブルコンポジット
レジンをるつぼに、それぞれ０．５ｇ量り取った後、７００℃で焼却した。このとき、焼
却後の重量を測定して、シリンジの先端と後端の無機粒子の含有量の差を算出し、液分離
を評価した。なお、以下の基準で液分離を判定した。
【０１４３】
　Ａ：シリンジの先端と後端の無機粒子の含有量の差が１重量％未満である場合
　Ｂ：シリンジの先端と後端の無機粒子の含有量の差が１重量％以上である場合
　表４に、フロアブルコンポジットレジンの糸引き、曲げ強度、耐摩耗性、研磨性、付形
性・操作性及び液分離の評価結果を示す。
【０１４４】



(23) JP WO2018/154911 A1 2018.8.30

10

20

30

40

50

【表４】

　表４から、実施例１～７のフロアブルコンポジットレジンは、糸引きが小さく、液分離
を抑制し、曲げ強度、耐摩耗性、押し出し強さ、研磨性及び付形性・操作性に優れること
がわかる。
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【０１４５】
　これに対して、比較例１のフロアブルコンポジットレジンは、無機粒子（Ｂ）を含まな
いため、液分離が発生しやすくなる。
【０１４６】
　比較例２のフロアブルコンポジットレジンは、体積中位粒径が１．０μｍの無機粒子（
Ａ１－４）を含むため、曲げ強度、耐摩耗性及び研磨性が低下する。
【０１４７】
　比較例３のフロアブルコンポジットレジンは、無機粒子（Ａ１－１）、無機粒子（Ａ２
－１）及び無機粒子（Ｂ－１）の総質量に対する無機粒子（Ｂ－１）の質量の比が０．０
２であるため、糸引きが大きくなる。
【０１４８】
　本国際出願は、２０１７年２月２７日に出願された日本国特許出願２０１７－０３５２
９７に基づく優先権を主張するものであり、日本国特許出願２０１７－０３５２９７の全
内容を本国際出願に援用する。
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