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DESCRIPCION
Material dental con particulas magnéticas con apantallamiento de color mejorado
La presente invencion se refiere a materiales dentales, en particular para la producciéon de adhesivos y cementos.

Las particulas magnéticas y, en particular, las nanoparticulas magnéticas, es decir, las particulas magnéticas con
un diametro inferior a 300 nm, son de gran interés por su gran potencial de aplicacién en diversos sectores tales
como, entre otros, catalisis, diagndstico, tratamiento médico, tratamiento de agua y almacenamiento de datos.

Para proteger o estabilizar las particulas, por ejemplo contra la corrosién o la aglomeracion, es conocida la
aplicacion de un recubrimiento a las particulas. Un recubrimiento también puede servir para funcionalizar
adicionalmente o modificar las particulas para otras aplicaciones diferentes. Por ejemplo, el documento DE 10
2015 118 816 describe nanoparticulas de 6xido de hierro anisotrépicas con un diametro comprendido entre 3 y
50 nm, que estan embebidas en una matriz de silicato y pueden utilizarse como un componente de caracteristicas
de seguridad, por ejemplo en documentos o valores. En el documento DE 41 17 782, por ejemplo, se divulgan
particulas de oxido de hierro magnéticas nanocristalinas, que estan rodeadas por un material de revestimiento
constituido por glicosaminoglicanos naturales o sintéticos, y su uso en diagnosticos y tratamientos médicos.
Ademas el documento EP 1 894 214 divulga un procedimiento para la produccién de particulas magnéticas
recubiertas de silice y su uso para la purificacion de acidos nucleicos a partir de muestras bioldgicas corporales.

También se sabe que se pueden utilizar particulas magnéticas, en principio, para la generacion indirecta local de
calor. Asi, las particulas magnéticas que estan expuestas a un campo alterno electromagnético pueden convertir
parte de la energia del campo alterno en calor debido a procesos de histéresis y relajacion. Un ejemplo de
aplicacion que utiliza este efecto es el tratamiento térmico de células tumorales con calentamiento inductivo
controlado a distancia en el intervalo de radiofrecuencia, siendo destruidas las células tumorales por la accién local
del calor.

La capacidad de generar calor de forma inductiva de las particulas magnéticas también se puede utilizar para el
desprendimiento selectivo de uniones adhesivas, lo que se denomina despegado bajo demanda (DoD). A este
respecto, el desprendimiento (despegado) de las uniones adhesivas se puede lograr selectivamente (bajo
demanda) reduciendo significativamente la resistencia mecanica de la capa de unién adhesiva mediante
calentamiento. Por ejemplo, el documento WO 2013/034777 propone la incorporaciéon de nanoparticulas
ferromagnéticas en materiales dentales, en particular adhesivos y cementos, con el fin de conseguir un
calentamiento inductivo del material dental mediante la accién de un campo magnético alterno. En el sector dental,
el desprendimiento de uniones adhesivas es importante, entre otros, en ortodoncia, en la que los apliques
ortoddncicos que se adhieren a la superficie del diente para corregir los dientes mal posicionados deben retirarse
después de la correccién sin dafiar el esmalte dental. Ademas, en el caso de la reparacion o la sustitucion completa
de restauraciones o coronas ceramicas de alta resistencia mecanica, que solo pueden retirarse mecanicamente
con un gran esfuerzo, serian ventajosos los materiales compuestos de cemento facilmente reblandecibles o
separables.

Una desventaja de la utilizacion de particulas magnéticas en los materiales dentales, sin embargo, es a menudo
el color oscuro de las particulas magnéticas. En particular, las particulas cuyo diametro es lo suficientemente
grande como para proporcionar propiedades magnéticas adaptadas para aplicaciones de despegado bajo
demanda, tales como, por ejemplo, una coercitividad suficiente, son visibles para el ojo humano como un punto
gris u oscuro en el material dental o dan lugar, en general, a un oscurecimiento del material dental, lo que es
indeseable por motivos estéticos.

Se sabe que el color de las particulas magnéticas se aclara mediante la adicion de pigmentos blancos. Por ejemplo,
el documento JP 2000/150218 describe el recubrimiento de nucleos magnéticos con pigmentos blancos. El
documento JP 2003/002658 divulga particulas magnéticas blancas obtenidas disponiendo particulas magnéticas
finas de 6xido de hierro en la superficie de nucleos de TiO, blancos. Ademas, el documento US 5.194.356 y el
documento WO 2010/149150 describen, en cada caso, la incorporacion de particulas magnéticas y pigmentos
blancos en una matriz polimérica.

Los documentos DE 11 2012 005417, JP 3 032927, EP 0 959 107 y EP 0 609 897 describen particulas magnéticas
con varios revestimientos y un indice de refraccion creciente.

No obstante, los presentes inventores han descubierto que las particulas magnéticas que se aclaran con
pigmentos, tales como, por ejemplo, las particulas de 6xido de hierro con un recubrimiento que contiene silice, y
en el aire presentan un color casi neutro con solo un tono ligeramente gris claro, cuando se embeben en un medio
dental, tal como, por ejemplo, un cemento dental, muestran un color significativamente mas oscuro.

Por lo tanto, la invencién se basa en el objeto de proporcionar particulas con un apantallamiento de color mejorado.
En particular, la invencion se basa en el objeto de proporcionar particulas magnéticas que presenten suficientes
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propiedades magnéticas para la generacion local inducida de calor y, por lo tanto, sean adecuadas para aplicaciones
de despegado bajo demanda en el sector dental, y al mismo tiempo presenten en medios adhesivos, tales como
adhesivos dentales o cementos dentales, una apariencia estética, es decir, un color lo mas neutro posible.

Segun la invencion, este objeto se logra mediante el material dental polimerizable de la reivindicacion 1 con
particulas magnéticas que comprenden un nucleo magnético y un primer recubrimiento de un primer material de
revestimiento, aplicandose a la superficie del primer recubrimiento orientada en direccidon opuesta al nlcleo un
segundo recubrimiento de un segundo material de revestimiento, siendo el segundo material de revestimiento
diferente del primer material de revestimiento y presentando un indice de refraccion superior al del primer material
de revestimiento.

Sorprendentemente se ha descubierto que la combinaciéon segun la invencion de un primer y segundo
recubrimiento puede apantallar eficazmente un color no deseado del nlcleo de las particulas, en particular el color
oscuro no deseado de las particulas magnéticas, no solo en el aire sino también en medios adhesivos tales como
adhesivos dentales o cementos dentales. Asi, las particulas magnéticas segun la invencion no solo se caracterizan
por poseer suficientes propiedades magnéticas para la generacion de calor local inducida, sino en particular
también por excelentes propiedades Opticas cuando estan embebidas en medios adhesivos. Sin pretender
vincularse a ninguna teoria, se supone que, en el caso de las particulas segun la invencion, se minimiza un color
oscuro no deseado, es decir, la absorcion de la luz incidente por el material del nucleo, ya que la luz incidente se
desvia del nucleo gracias a la relacion segun la invencion de los indices de refraccion de los materiales de
revestimiento, y el doble revestimiento, por lo tanto, produce una focalizacién de la luz incidente en el exterior del
nucleo. El recubrimiento segun la invencion de nucleos magnéticos puede producir, por lo tanto, un apantallamiento
de color eficaz, incluso cuando las particulas estan embebidas en medios con un indice de refraccién superior a
1,0, tal como, por ejemplo, entre 1,4y 1,5, como ocurre habitualmente con medios adhesivos en el sector dental.

Para conseguir el apantallamiento de color deseado de la forma mas eficaz posible, en una forma de realizacion
tanto el primer como el segundo recubrimiento estan disefiados como un recubrimiento continuo. La superficie del
nucleo esta cubierta de forma particularmente preferida por completo por el primer material de revestimiento y la
superficie del primer recubrimiento orientada en direccién opuesta al nucleo esta completamente cubierta por el
segundo material de revestimiento. Ademas, se prefiere que tanto el primer como el segundo recubrimiento se
formen de una manera esencialmente uniforme, es decir, que tanto el espesor del primer recubrimiento como el
del segundo recubrimiento sean esencialmente constantes en toda su extension.

En una forma de realizacion preferida, en la que el apantallamiento de color deseado del nucleo es particularmente
eficaz, la relacion entre el indice de refraccion del segundo material de revestimiento y el indice de refraccion del
primer material de revestimiento esta comprendido entre 1,1 y 2,6, preferentemente entre 1,4 y 2,0, de forma
particularmente preferida entre 1,6 y 1,8.

En una forma de realizacién, el primer material de revestimiento presenta un indice de refraccion comprendido
entre 1,1y 2,5, preferentemente entre 1,2 y 1,9, de forma particularmente preferida entre 1,3 y 1,7. Ademas, el
segundo material de revestimiento presenta preferentemente un indice de refraccion comprendido entre 1,7 y 3,1,
en particular entre 2,1 y 3,1, de forma particularmente preferida entre 2,5y 3,1.

A menos que se indique lo contrario, el indice de refraccion del primer y el segundo material de revestimiento en
la presente solicitud se refiere a la constante del material respectivo a una longitud de onda de 589 nm (linea D de
sodio) y una temperatura de 25°C.

En otra forma de realizacion, se prefiere que la relacion entre el espesor del segundo revestimiento y el espesor
del primer revestimiento sea de entre 0,1y 2,5, preferentemente entre 0,5 y 2,0, de forma particularmente preferida
entre 1,0 y 2,0. En particular, el espesor del primer recubrimiento es preferentemente a entre 50 y 1000 nm, de
forma particularmente preferida entre 100 y 600 nm. Ademas, el espesor del segundo recubrimiento es
preferentemente de entre 50 y 1000 nm, de forma particularmente preferida entre 100 y 600 nm.

A este respecto, el espesor del primer y del segundo recubrimiento se determina mediante microscopia electrénica
de barrido (SEM), restando el diametro promedio en numero de las particulas con el recubrimiento que se va a
determinar del diametro promedio en nimero de las particulas sin el recubrimiento que se va a determinar. El
espesor del recubrimiento es igual a la mitad de esta diferencia de diametro, es decir, el espesor del recubrimiento
corresponde a la diferencia entre los radios correspondientes.

También se prefiere que la relacion entre el espesor del segundo recubrimiento y el radio del primer recubrimiento
sea de 0,1 a 1, preferentemente de 0,2 a 0,8, de forma particularmente preferida de 0,28 a 0,8.

El radio del primer recubrimiento se determina, en particular, mediante microscopia electrénica de barrido (SEM),
presentando preferentemente el ndcleo recubierto con el primer recubrimiento una forma esencialmente esférica 'y
el radio del primer recubrimiento, por lo tanto, es la mitad del diametro promedio en nimero de los nucleos provistos
del primer recubrimiento.
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A este respecto, el segundo material de revestimiento se selecciona de forma particularmente preferida de entre el
grupo que consiste en TiO,, ZrO,, ZnS, Al,O3, poli(metacrilato de pentabromofenilo) y mezclas de los mismos.
Ademas, el primer material de revestimiento se selecciona de forma particularmente preferida de entre el grupo
que consiste en SiOy, acrilato de SiO», poliestireno, poli(metacrilato de metilo), poli(alcohol vinilico), poli(acrilato de
alquilo), policarbonato, MgF», polimero fluorado, Al;O3, ZnO, y mezclas de los mismos. A este respecto, el término
"acrilato de SiO;" significa polimeros de metacrilato de 3-(trimetoxisilil)propilo (TPM). Los ejemplos de polimeros
fluorados adecuados comprenden acrilatos fluorados con bajo indice de refraccion, por ejemplo poli(acrilato de
1,1,1,3,3,3-hexafluoroisopropilo), poli(acrilato de 2,2,3,3,4,4,4-heptafluorobutilo), poli(metacrilato de 2,2,3,3,4,4,4-
heptafluorobutilo), poli(acrilato de 2,2,3,3,3-pentafluoropropilo), poli(metacrilato de 1,1,1,3,3,3-
hexafluoroisopropilo), poli(acrilato de  2,2,3,4,4,4-hexafluorobutilo), poli(metacrilato de 2,2,3,4,4,4-
hexafluorobutilo), poli(metacrilato de 2,2,3,3,3-pentafluoropropilo), poli(acrilato de 2,2,2-trifluoroetilo), poli(acrilato
de 2,2,3,3-tetrafluoropropilo), poli(metacrilato de 2,2,3,3-tetrafluoropropilo) y poli(metacrilato de 2,2,2-trifluoroetilo).

Se prefieren muy particularmente particulas magnéticas en las que el primer material de revestimiento es SiO; y
el segundo material de revestimiento es TiO,. Ademas, el SiO» del primer material de revestimiento es
preferentemente SiO; poroso y en particular microporoso.

Preferentemente, el ndcleo de las particulas segun la invencion no es completamente translicido, sino opaco. En
el intervalo de luz visible en particular, el nucleo presenta opacidad o, de otra forma, un color no deseado, lo que
tiene como consecuencia que se desee un apantallamiento del color.

Tal como se ha mencionado anteriormente, el nucleo de las particulas segun la invencién es magnético, por lo que
las particulas segun la invencion son particulas magnéticas. El nicleo magnético de dichas particulas magnéticas
segun la invencion se puede calentar inductivamente. En particular, el nicleo convierte la energia electromagnética
en energia térmica cuando se expone a un campo electromagnético alterno. En una forma de realizacion, el ndcleo
magnético es ferromagnético o ferrimagnético.

En una forma de realizacién adicional, el nicleo magnético comprende un 6xido metalico seleccionado de entre el
grupo que consiste en (i) 6xido de hierro, en particular hematita (Fe2O3) y/o magnetita (FesO.), (ii) ferritas de férmula
general MeO - Fe,03, seleccionandose Me de entre el grupo que consiste en Ni, Zn, Mn, Co, Cu, Mg, Cd, Bay Sr,
(iii) ferrita mixta de formula general Me,Fes.,O4, seleccionandose Me de entre el grupo que consiste en Ni, Zn, Mn,
Co, Cu, Mg, Cd, Bay Srey se encuentra entre 0 y 1, (iv) metales y aleaciones metalicas seleccionados de entre
el grupo que consiste en Co, Ni, Fe, Nd, AINiCo, FeNi, SmCo y NdFeB y (v) otros oxidos tales como, por ejemplo,
CrO.. El nucleo magnético se selecciona preferentemente de entre el grupo que consiste en FezO4, CoFe;04 y
CoyFes,04, encontrandose y entre 0 y 0,3. El nicleo magnético esta constituido de forma particularmente preferida
por Fe;0a.

El nucleo magnético puede ser de un solo dominio o de varios dominios. Una particula magnética segun la
invencion contiene preferentemente un nucleo de varios dominios. Ademas, el nucleo magnético presenta
preferentemente un diametro promedio comprendidio entre 10 y 1000 nm, en particular entre 25 y 700 nm, de
forma particularmente preferida entre 100 y 500 nm, siendo el diametro promedio el diametro promedio en nimero
determinado mediante microscopia electronica de transmision (TEM).

Los nucleos magnéticos adecuados estan disponibles, por ejemplo, con la denominacion comercial Bayoxide® de
Lanxess.

El ndcleo magnético puede ser esférico, cubico o en forma de varilla. El nucleo presenta preferentemente una
forma sustancialmente esférica o cubica.

En consecuencia, la particula recubierta segun la invencion también presenta una forma esférica, una forma cubica
o una forma de varilla y preferentemente una forma esencialmente esférica. En una forma de realizacion preferida,
la particula segun la invencion presenta un diametro promedio comprendido entre 10 y 2000 nm, preferentemente
entre 25 y 1500 nm, de forma particularmente preferida entre 300 y 1000 nm, siendo el diametro promedio el
diametro promedio en nimero que se determina de forma particularmente preferida mediante SEM, siendo también
posible una determinacion por medio de TEM para particulas mas pequefas, tales como particulas con un
diametro, por ejemplo, inferior a 400 nm.

Las particulas segun la invencion se pueden producir de forma sencilla. Por ejemplo, las particulas, y en particular
las particulas magnéticas segun la invencion, se pueden producir mediante un procedimiento en el que

(a) se dispersan nucleos magnéticos,
(b) se afiade un compuesto precursor del primer material de revestimiento a la dispersion obtenida en la etapa

(a) y la mezcla obtenida se expone a condiciones que sean suficientes para depositar el primer material de
revestimiento como primer recubrimiento sobre los nucleos,
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(c) se proporciona una dispersion de los nucleos recubiertos con el primer material de revestimiento y

(d) se afade un compuesto precursor del segundo material de revestimiento a la dispersion obtenida en la
etapa (c) y la mezcla obtenida se expone a condiciones que sean suficientes para depositar el segundo
material de revestimiento como segundo recubrimiento sobre el primer recubrimiento.

En la etapa (a) se proporciona una dispersion de nucleos, en particular de nucleos magnéticos. Los nucleos se
dispersan preferentemente en un disolvente adecuado utilizando ultrasonidos o un agitador adecuado.
Preferentemente se utiliza un disolvente alcohdlico, en particular etanol.

En la etapa (b), los nucleos se recubren con el primer material de revestimiento. Para ello, se afiade a la dispersion
de los nucleos un compuesto precursor del primer material de revestimiento. Como compuestos precursores son
adecuados, por ejemplo, compuestos precursores organometalicos, tales como compuestos alcoximetalicos. En el
caso de SiO, como primer material de revestimiento se afiade preferentemente un alcoxisilano, en particular
ortosilicato de tetraetilo, como material precursor. La deposicion del primer material de revestimiento se puede
favorecer afiadiendo un catalizador, tal como, por ejemplo, acidos o bases. Por ejemplo, en el caso de alcoxisilanos
como material precursor, se puede afiadir una base tal como NHsOH como catalizador. La adicién del catalizador
se puede realizar antes de la adicién, simultaneamente con la adicién o después de la adiciéon del compuesto
precursor. De forma particularmente preferida se afiade NH4OH antes de la adicién del material precursor de SiO».

El recubrimiento de la etapa (b) se lleva a cabo preferentemente a temperatura ambiente. Ademas, se prefiere que
la mezcla de reaccion de la etapa (b) se disperse adicionalmente durante el proceso de recubrimiento, por ejemplo,
mediante ultrasonidos o agitacion intensa. Opcionalmente, las particulas provistas del primer recubrimiento pueden
separarse, por ejemplo utilizando procedimientos magnéticos y, dado el caso, caracterizarse.

Posteriormente, en la etapa (c), se proporciona una dispersion de los nucleos recubiertos con un solo revestimiento.
Preferentemente, también se dispersan los nucleos recubiertos en un disolvente adecuado, tal como un disolvente
alcohodlico, utilizando ultrasonidos o un agitador adecuado. En el caso de SiO; como primer material de
revestimiento, las particulas recubiertas con un solo revestimiento se dispersan preferentemente en una mezcla
de THF y etanol.

En la etapa (d), se afiade a la dispersion un compuesto precursor del segundo material de revestimiento. Los
compuestos precursores adecuados comprenden, por ejemplo, compuestos precursores organometalicos, tales
como compuestos alcoximetalicos. En el caso de TiO, como segundo material de revestimiento se afiade
preferentemente un titanato, en particular ortotitanato de tetrabutilo como material precursor. La deposicion del
segundo material de revestimiento se puede favorecer afiadiendo un catalizador, tal como, por ejemplo, acidos o
bases. Por ejemplo, en el caso de titanatos como material precursor, puede afiadirse una base tal como NH,OH
como catalizador. La adicién del catalizador se puede realizar antes de la adicion, simultaneamente con la adicién
o después de la adicion del compuesto precursor. De forma particularmente preferida se afiade NH4OH después
de la adicion del material precursor de TiO2, en particular de 30 a 120 minutos y preferentemente de 40 a 90
minutos después de la adicién del material precursor. Se ha descubierto que una adicién de este tipo puede reducir
la porosidad del segundo recubrimiento.

El recubrimiento de la etapa (d) se lleva a cabo preferentemente a una concentracion de precursor comprendida
entre 0,10 y 0,40 mol/l, en particular entre 0,15 y 0,30 mol/l, de forma particularmente preferida entre 0,17 y
0,29 mol/l. Ademas, se prefiere que la concentracién de catalizador sea de entre 0,005 y 0,03 mol/l, particularmente
de entre 0,01 y 0,015 mol/l. Se ha encontrado que, en particular cuando se utilizan titanatos, tales como ortotitanato
de tetrabutilo, como compuesto precursor y se utiliza una base, tal como NH4OH, como catalizador, los intervalos
de concentracién preferidos anteriores proporcionan un recubrimiento uniforme y denso con porosidad y
agrietamiento reducidos.

Las particulas magnéticas segun la invencion pueden separarse después de la etapa (d), por ejemplo mediante
procedimientos magnéticos, y, dado el caso, caracterizarse.

Las particulas magnéticas segun la invencion se pueden utilizar en particular como material de carga para la
generacion local de calor. En particular, gracias a su nucleo magnético, las particulas magnéticas segun la
invencion pueden generar calor localmente cuando se exponen a un campo electromagnético alterno. El calor
generado localmente se puede utilizar, por ejemplo, para el desprendimiento selectivo de uniones adhesivas. Por
lo tanto, las particulas magnéticas segun la invencion se pueden utilizar de forma particularmente satisfactoria
como un material de carga con propiedades de despegado bajo demanda.

Por lo tanto, un objeto de la invencién es también el uso de las particulas magnéticas segun la invencién como
material de carga para la generacion de calor local en materiales dentales tal como en la reivindicacion 10, en
particular como materiales adhesivos con propiedades de despegado bajo demanda.
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Ademas, debido al apantallamiento de color eficaz de los ndcleos magnéticos oscuros y opacos de por si, las
particulas magnéticas segun la invencion también cumplen los requerimientos estéticos que se imponen a los
materiales dentales. Por lo tanto, las particulas magnéticas segun la invencion también se pueden utilizar en
particular como material de carga en materiales dentales. Por lo tanto, la presente invencion también se refiere al
uso de las particulas magnéticas segun la invencidon como material de carga en materiales dentales, en particular
adhesivos y cementos.

Los adhesivos dentales o cementos dentales se pueden utilizar en particular para la fijacion reversible de apliques
ortoddncicos, coronas o carillas, por ejemplo. A este respecto, se realiza preferentemente en primer lugar la
formacion de una uniéon mediante el curado de materiales (adhesivo o cemento) a base de, por ejemplo, uno o mas
compuestos polimerizables termolabiles. Para el despegado, las partes unidas deben calentarse brevemente a
una temperatura superior a la temperatura a la que los enlaces termolabiles comienzan a escindirse. Se puede
conseguir un suministro de energia dirigido por medio del calentamiento inductivo de las particulas magnéticas
segun la invencion mediante la accién de un campo magnético alterno.

Por lo tanto, la invencion se refiere a un material dental polimerizable que, ademas de un compuesto polimerizable,
contiene particulas magnéticas segun la invencion. El compuesto polimerizable es preferentemente un monémero
con propiedades de despegado bajo demanda, es decir, un mondémero que da lugar a la formacién de una capa
adhesiva cuya resistencia mecanica puede reducirse significativamente, por ejemplo, mediante calentamiento. Los
monomeros de este tipo con propiedades de despegado bajo demanda se describen, por ejemplo, en el documento
WO 2013/034777 y en el documento WO 2016/005540.

Tal como se ha descrito anteriormente, el recubrimiento de doble revestimiento de las particulas magnéticas segun
la invencién da lugar sorprendentemente a que las particulas no solo tengan un color mas claro en el aire sino
también en medios dentales, tales como, por ejemplo, adhesivos dentales y cementos dentales. Por lo tanto, la
presente invencion también se refiere al uso de un primer recubrimiento producido a partir del primer material de
revestimiento y un segundo recubrimiento producido a partir del segundo material de revestimiento para
enmascarar el color de las particulas, en particular particulas magnéticas, aplicandose el primer recubrimiento
sobre la particula que se va a enmascarar y el segundo recubrimiento sobre la superficie del primer recubrimiento
orientada en direccion opuesta a la particula y el segundo material de revestimiento es diferente al primer material
de revestimiento y presenta un indice de refraccion superior al del primer material de revestimiento.

La invencion se explica a continuacion con mas detalle por medio de ejemplos de realizacion.
Ejemplos de realizacion

Ejemplo 1

Fabricacion de nucleos de FezO4 con recubrimiento de doble revestimiento

En este ejemplo se describe la fabricacion de nucleos Fe3O4 con un recubrimiento de doble revestimiento, siendo
el recubrimiento interior SiO; y el recubrimiento exterior TiO,. Las particulas recubiertas de esta forma también se
denominan a continuacion TiO,@SiO.@Fe304. La fabricacion se realizé en dos etapas. En la primera etapa se
recubrieron particulas de Fe304 magnéticas con SiO». A continuacion, se recubrieron las particulas de SiO.@Fe304
con TiO».

i) Fabricacién de SiO2@Fe304:

Se dispersaron particulas de FezO4 magnéticas (cubicas; diametro promedio en numero segun TEM de 226 +
77 nm) en etanol (EtOH) durante 5 min en un matraz de fondo redondo de tres bocas de 500 ml utilizando un bafio
ultrasénico. Se afiadieron amoniaco (NH4OH, 25%) y agua y se dispersaron durante 5 min adicionales. Se diluyé
ortosilicato de tetraetilo (TEOS) en 100 ml de EtOH y se afiadié gota a gota en atmdsfera de gas protector (N2) a
la dispersion de particulas a temperatura ambiente. Después de la adicién de TEOS, la dispersion de particulas se
disperso adicionalmente durante 1 hora en el bafio ultrasénico. A continuacion se lavaron las particulas con EtOH,
se separaron magnéticamente, se secaron al vacio y el contenido magnético se determind utilizando
magnetometria de vibracién (magnetometria de muestra vibrante, VSM).

Las cantidades de particulas magnéticas, TEOS, EtOH y NH4OH utilizadas para la fabricacion de particulas de
SiO.@Fes04 y el contenido magnético umag de las particulas de SiO-@Fesz04 obtenidas se muestran en la tabla
siguiente:

Particulas de | TEOS [ml] | TEOS [mmol] | EtOH [ml]| Velocidad de goteo NH,OH Mmag
Fe304 [mg] [ml - b [mi] [m %]

120 5 22,6 100 26 15 15,2
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La figura 1 muestra imagenes SEM de la particulas de SiO.@Fe304 obtenidas. Las particulas presentan una
geometria casi esférica con un diametro promedio determinado por SEM de 699 + 112 nm.

i) Fabricacion de TiO:@SiO2@Fe304:

Se dispersaron particulas de SiO@Fe304 de la etapa anterior en un matraz de fondo redondo de tres bocas de
100 ml utilizando un bafio ultrasénico en una mezcla de THF/EtOH (1:4 v/v) durante 5 min. Paralelamente, el
matraz de fondo redondo de tres bocas se conectd a un agitador KPG. Se diluyd ortotitanato de tetrabutilo (TBOT)
en 20 ml de EtOH y se afiadi6 gota a gota lentamente (5,0 ml/h) en atmdsfera de gas protector (N2) a la dispersion
de particulas a temperatura ambiente. Se afiadieron amoniaco (NH4OH, 25%) y agua después de un determinado
periodo de tiempo. Después de la adicion de TBOT, la dispersion de particulas se agité durante 1 h adicional. A
continuacion, las particulas se lavaron cinco veces con 15 ml de EtOH cada vez, se separaron magnéticamente,
se secaron al vacio y se determiné el contenido magnético utilizando mediciones VSM.

Las cantidades utilizadas de particulas de SiO@Fesz04, TBOT, EtOH, THF, agua y NH4sOH vy el contenido
magneético Pmag de las particulas de TiO.@SiO.@Fe304 obtenidas se muestran en la tabla siguiente:

Ejemplo| SiO-@ TBOT | THF/EtOH | H,02 | NH4OH | Tiempo de adicién de Mmag
Fes04 [mi] [mI] [mI] [un NH,OHP [m %]
[mg] [h]

a) 24 0,5 25 0,5 0,1 1 9,8
b) 24 1 25 0,5 0,1 1 6,6
c) 24 4 25 0,5 0,1 1 5,0
d) 24 3 25 0,25 0,05 1 2,0
e) 24 4 25 0,25 0,05 1 1,6
f) 24 2 25 0,25 0 0 1,9
g) 24 2 25 0,25 0,05 1 7,7
h) 24 2 25 0,5 0,1 1 4,9
i) 12 1 12,5 0,25 0,025 1 24
j) 12 1 12,5 0,25 0,05 1 6,2
k) 12 1 12,5 0,25 0,1 1 4,1

a: se afadio H,O una hora después de la adicion de NH,OH.
b: tiempo de adicion de NH4OH después del comienzo de la adicion de TBOT

La figura 2 muestra imagenes SEM de las particulas de TiO.@SiO@Fe304 producidas, mostrando la figura 2A las
particulas obtenidas en el ejemplo 2f), la figura 2B las particulas obtenidas en el ejemplo 2h) y la figura 2C las
particulas obtenidas en el ejemplo 2d). Se puede observar que llevar a cabo la segunda reaccion de recubrimiento
sin la adicion de base da lugar a un recubrimiento de TiO» con un morfologia porosa sobre la superficie de SiO»
(figura 2A). Los resultados también muestran que la formacién de particulas de TiO; libres puede reducirse y la
porosidad de las particulas recubiertas minimizarse si el catalizador de base se afiade como pronto 60 minutos
después del comienzo de la adicion del material precursor de TiO (figura 2C).

La figura 3 muestra para dos concentraciones de bases diferentes (circulos: 0,014 mol/l de NH4OH; cuadrados:
0,029 mol/l) la influencia de la concentracién de TBOT en el diametro de particula. La figura 4 muestra la influencia
de la concentracion de NH4OH para diferentes concentraciones de TBOT (circulos: 0,07 mol/l de TBOT; cuadrados:
0,17 de TBOT; triangulos: 0,29 mol/l) sobre el diametro de particula determinado por SEM. Tanto en la figura 3
como en la figura 4, la concentracion de base se refiere al volumen final de la mezcla de reaccion. Las lineas
continuas sirven como ilustracién en ambas figuras. Una concentracion creciente de TBOT dio lugar a diametros
mas grandes a una concentracion de base moderada (0,014 mol/l), mientras que un aumento en la concentracion
de base dio como resultado diametros de particulas mas pequefios. Una concentracion creciente de TBOT con
una alta concentracion de base en la mezcla de reacciéon puede dar lugar a la formacion de particulas de TiO,
libres. Una concentracion elevada de NH4OH (por ejemplo, 0,029 mol/l) puede dar lugar a la formacion de grietas
en las particulas producidas debido a la rapida hidrolisis de los restos de TBOT en la superficie de las particulas
(véase también la figura 2B). Los mejores resultados de recubrimiento se obtuvieron a concentraciones de TBOT
de 0,17 mol/l - 0,29 mol/l y concentraciones de base de 0,01 mol/l - 0,015 mol/l (véase la figura 2C). En comparacion
con particulas de TiO,@Fe304, es decir, particulas de FezOa4 recubiertas solo con un recubrimiento de TiO,, las
particulas magnéticas producidas presentan una apariencia visual neutra con respecto al color.

La figura 5 muestra la dependencia del diametro de particula del contenido magnético umag de las particulas de
TiO.@SiO@Fe304. Se muestra que un contenido magnético de las particulas de TiO.@SiO.@Fe304 es inferior
al 15,2%, el contenido magnético de las particulas de SiO.@Fe304 utilizadas como material de partida, y al
disminuir el contenido magnético, el tamafo de particula, basicamente, aumenta. Por lo tanto, se puede concluir
que ha sido un recubrimiento exitoso. La linea continua representa la relacion tedrica entre el contenido magnético
y el diametro de particula, que se describe mediante la ecuacion siguiente:
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m(nﬂcleo) _ m(nﬂcleo) _ p(nﬂcleo)'v(nl]cleo) _ p(nﬂcleo)' drsn

# —_ —_ = —
R Mnucleo) T M(cubierta) M (total) P (total) * Vtotal) P total) D3

en la que p: densidad, m: masa, dm: diametro del nucleo y D: diametro de particula de nucleo-cubierta, utilizandose
en este caso como particulas de nucleo la particulas de SiO.@Fe304 y el resultado de la ecuacion anterior se
multiplica por pmag €n porcentaje de particulas de nucleo de SiO.@Fe304 (15,2%) para ajustar la ecuacion a la
arquitectura de doble revestimiento.

Ejemplo 2
Embebido de TiO@SiO.@Fe304 en cemento dental

Se embebieron particulas de TiO.@SiO.@Fe304 en cementos dentales para obtener materiales compuestos de
cemento dental magnéticos. Como cemento dental se utilizé cemento dental de curado dual DC y LC (Variolink
Esthetic DC/LC). Para producir los materiales compuestos se disolvieron o se dispersaron aproximadamente 0,25 g
de cemento dental (LC) en 2 ml de EtOH en un vaso de borde redondeado oscurecido utilizando un bafio
ultrasoénico. Se afiadieron particulas de TiO@SiO2@Fes04 y se dispersaron adicionalmente utilizando un bafio
ultrasoénico a 70° C durante 30 min. La mezcla se seco en una cabina de secado. A continuacién, se determind el
contenido magnético de los materiales compuestos utilizando mediciones VSM.

Las cantidades utilizadas de particulas de TiO-@SiO.@Fe30. y cemento dental asi como el contenido magnético
Mmag de las particulas utilizadas y del material compuesto obtenido se muestran en la tabla siguiente:

Ejemplo Particulas de Cemento dental | pmag de las particulas Mmag del material compuesto

TiO,@SiO,@Fe304[mg] [mg] [m %] [m %]
a) 2,7 250 1,6 0,02
b) 7,0 255 1,6 0,04
c) 13,7 255 1,6 0,08
d) 27,0 249 1,6 0,15
e) 3,75 249 2,0 0,02
f) 17,4 251 2,0 0,13
g) 2,7 250 7,7 0,15

Para los cuerpos de ensayo examinados en el ejemplo 3, el material compuesto de baja viscosidad se dispuso
antes del curado entre dos portaobjetos, en cada caso con un disco metalico de 300 ym de espesor como
espaciador en cada lado, de tal modo que se obtuvieron cuerpos de ensayo de aproximadamente 300 ym de
espesor. El curado se realizé a la luz del dia durante 6 horas.

Ejemplo 3
Propiedades opticas de TiO.@SiO.@Fe304 en cemento dental

Los materiales compuestos producidos segun el ejemplo 2 se evaluaron con respecto a su aspecto visual. Para
ello, se tomé una fotografia de los materiales compuestos frente a un fondo blanco/negro.

La figura 6 muestra un diagrama con los resultados obtenidos en este caso. A este respecto, se registra el contenido
magneético pmag del material compuesto frente al espesor de capa del revestimiento exterior dtio2 de las particulas
de TiO,@SiO.@Fe304, siendo el espesor de capa de TiO; drio2 la diferencia entre el diametro de las particulas
recubiertas con doble revestimiento TiO.@SiO.@Fe304 y el diametro de las particulas recubiertas con un solo
revestimiento SiO»Fe30.. A este respecto, la posicion de la fotografia en el diagrama representa aproximadamente
las coordenadas correspondientes del contenido magnético del material compuesto (y, por lo tanto, el contenido
de particulas del material compuesto) y el espesor del revestimiento de las particulas.

Ademas de las siete muestras del ejemplo 2, también se muestran en la figura 6 las fotografias de tres muestras
que no contienen particulas de TiO.@SiO.@Fe304 (espesor de capa del revestimiento exterior &rioz = 0 nm). De
estas tres muestras, una no presentaba particulas magnéticas (Umag = 0 m %), las otras dos contenian diferentes
cantidades de particulas de SiO,@Fe304 para producir materiales compuestos con Pmag = 0,02 m % y 0,12 m %.

Puede observarse en la figura 6 que el aumento del contenido magnético da lugar basicamente a materiales
compuestos opacos y mas oscuros. Los materiales compuestos magnéticos sin revestimiento de TiO» presentan,
a este respecto, un color muy oscuro incluso con un contenido magnético de solo el 0,02 m %. La provision de un
revestimiento de TiO, alrededor de la particula de SiO.@Fe304, sin embargo, conduce a un apantallamiento de
color eficaz del nucleo magnético de las particulas magnéticas. Mediante el aumento del espesor de capa de TiOy,
se puede mejorar aun mas el apantallamiento de color del ndcleo magnético, obteniéndose asi materiales
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compuestos con colores mas claros.
Ejemplo comparativo 1
Fabricacion de nucleos de Fe3;O4 con un recubrimiento de un solo revestimiento

En este ejemplo se describe la fabricacién de nucleos de Fe3Os4 con un recubrimiento de metacrilato de 3-
(trimetoxisilil)propilo (TPM) polimerizado, ZrO, o TiO,. Las particulas recubiertas de esta forma también se
denominan a continuacion acrilato de SiO.@Fe304, ZrO.@Fe304 o TiO@Fe30.4.

i) Fabricacioén de acrilato de SiO2@Fe30a4:

Se dispusieron particulas de Fe3O4 magnéticas (cubicas; diametro promedio en nimero segun TEM de 138 +
31 nm) en un matraz de fondo redondo de tres bocas de 500 ml. Se afiadid THF y la mezcla se dispers6 en un
bafio ultrasénico (100%, 37 kHz) durante 10 min. Después se afiadié EtOH y la mezcla se dispers6 en un bafio
ultrasonico (100%, 37 kHz) durante 5 min. Después se afiadié agua y la mezcla se disperso6 en un bafio ultrasénico
(100%, 37 kHz) durante 5 minutos adicionales. Se afiadi6 solucidon de amoniaco (25%) y la mezcla se dispersé en
un bafo ultrasénico (100%, 37 kHz) durante 5 min. A continuacion, el matraz de fondo redondo de tres bocas se
conectd a un agitador KPG (200 rpm) con una paleta de agitacion de politetrafluoroetileno. Se afiadié TPM gota a
gota en atmosfera de gas protector (N2) y la mezcla se agitd durante 1 h. La polimerizacion de los restos de acrilato
en el monémero binario se llevd a cabo utilizando ATRP (polimerizacion por radicales de transferencia de atomos).
La dispersion de particulas se purgé con argon durante 20 minutos. A continuacion, se afiadié el catalizador Cu(1)Br
y se purgd con argon durante 20 minutos adicionales. Se afadi6 el ligando PMDETA (N,N,N',N',N"-
pentametildietilentriamina) para formar el complejo catalizador-ligando. Después de agitar durante 20 min en
atmosfera de argon a temperatura ambiente, se afiadio el iniciador MBrP (2-bromopropionato de metilo), siendo la
relacion molar de TPM:Cu(l)Br:PMDETA:MBrP de 50:1:1:2. La polimerizacion se llevo a cabo en atmoésfera de gas
protector Después de 3 h se lavaron las particulas cinco veces con aproximadamente 15 ml de EtOH y se separaron
magnéticamente con un iman 400 mT para separar la silice libre. A continuacion, las particulas magnéticas libres
se separaron magnéticamente con un iman de aproximadamente 100 mT. Las particulas de nucleo-cubierta,
finalmente, se secaron al vacio a 85° C y el contenido magnético se determiné por medio de mediciones VSM.

Particulas de Fe3O4 TPM CuBr | THF EtOH H>O NH4OH Hmag®
[mg] (] [mg] | [mli] [mi] [mi] [mi] [m %]
120 1200 15,8 60 60 240 4 2,5

a: medido con VSM

i) Fabricacién de ZrO:@Fe304

Se dispersaron particulas de FezO4 magnéticas (cubicas; diametro promedio en numero segun TEM de 226 +
77 nm) en 20 ml de EtOH en un matraz de fondo redondo de tres bocas de 100 ml con un bafio ultrasénico durante
5 min. Se afadieron amoniaco (NH4OH, 25%) y 62,5 pl de agua y se dispersaron durante 5 min adicionales.
Paralelamente, el matraz de fondo redondo de tres bocas se conecté a un agitador KPG (200 rpm). Se retir6 el
bafio ultrasoénico y, utilizando una bomba de jeringa, se afiadié gota a gota tetrabutanolato de circonio (TBOZ) en
atmosfera de gas protector (N2) a la dispersion de particulas a temperatura ambiente. Después de la adicion de
TBOZ, la dispersion de particulas se agitd durante una hora. A continuacion, las particulas se lavaron cinco veces
con 15 ml de EtOH y se separaron magnéticamente.

Las cantidades utilizadas de particulas de Fe3O4, TBOZ, EtOH, agua y NH4OH y el contenido magnético pimag de
las particulas de ZrO,@Fe304 obtenidas se muestran en la tabla siguiente:

Particulas de Fe3O4 TBOZ | TBOZ | Velocidad de goteo | HO | NH4OH Mmag®
[mg] [mf] | [mmol] [ml - h'] (] (] [m%]
24 4 11,8 5 62,5 12,5 3,8

a: medido mediante VSM
iii) Fabricacion de TiO2@Fe304

Se dispersaron particulas de FezO4 magnéticas (cubicas; diametro promedio en numero segun TEM de 226 +
77 nm) en THF/EtOH (1:4 v/v) durante 5 min en un matraz de fondo redondo de tres bocas de 100 ml con bafio
ultrasénico. Se afadieron amoniaco (NH4OH, 25%) y 500 ul de agua y se dispersaron durante 5 min adicionales.
Por medio de una bomba de jeringa, se afiadié gota a gota TBOT diluido en 20 ml de EtOH en atmédsfera de gas
protector (N2) a la dispersion de particulas a temperatura ambiente. Después de la adicion de TBOT, la dispersion
de particulas se agité durante una hora. Después, las particulas se lavaron cinco veces con aproximadamente
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15 ml de EtOH cada vez, se separaron magnéticamente y se secaron al vacio.

Las cantidades utilizadas de particulas de Fe3O4, TBOT, EtOH y NH4OH y el contenido magnético pmag de las
particulas de TiO.@Fe304 obtenidas se muestran en la tabla siguiente:

Particulas de Fe3O4 TBOT | TBOT | EtOH/THF Velocidad de goteo NH4OH | Pmag®
[mg] [mf] | [mmol] [mi] [ml - h] (] [m%]

24 4 11,8 25 2,5 100 3,9
a: medido mediante VSM

Ejemplo comparativo 2
Propiedades ¢pticas de nucleos de FezO4 con recubrimiento de un solo revestimiento

La influencia de los diversos materiales de revestimiento sobre las propiedades opticas de las particulas
magnéticas se muestra en la figura 7. Las imagenes (a) muestran particulas de acrilato de SiO.@Fe30. en el aire
(izquierda) y particulas de acrilato de SiO@Fe304 embebidas en cemento dental (derecha). Las imagenes (b)
muestran particulas de ZrO,@Fe304 en el aire (izquierda) y particulas de ZrO,@Fe3z04 embebidas en cemento
dental (derecha). Las imagenes (c) muestran particulas de TiO.@Fe304 en el aire (izquierda) y particulas de
TiO.@Fe304 embebidas en cemento dental (derecha). El indice de refraccion del recubrimiento de acrilato de SiO»
es de aproximadamente 1,5, mientras que ZrO; presenta un indice de refraccion de 2,18 y TiO, presenta un indice
de refraccion de 2,58.

Mientras que las particulas de acrilato de SiO.@Fe304 en el aire presentaban un color casi neutro con un tono gris
levemente claro, las particulas de ZrO,@Fe304 mostraban en el aire un color gris y las particulas de TiO.@Fe304
mostraban en el aire un color casi negro.

A continuacion, una parte de las particulas magnéticas se embebieron en cemento dental. Para este fin, las
particulas magnéticas recubiertas se introdujeron en cemento dental (DC) a una concentracion del 1% en peso y
se mantuvieron durante aproximadamente 10 minutos en un agitador de vértice a maxima potencia hasta que el
cemento dental se solidificara.

En la figura 7 se puede observar que el acrilato de SiO@Fe304 mostrd un color significativamente mas oscuro en
la matriz del cemento dental que en contacto con el aire. Esta observacion también se aplica a ZrO.@Fez04 y
TiO.@Fe304. A este respecto, cabe sefialar que el borde blanco que se puede observar en las imagenes de las
muestras de cemento dental se debe a la superficie brillante del cemento dental y por lo tanto a los reflejos y no a
los efectos del recubrimiento de las particulas magnéticas.

Las observaciones anteriores muestran que el contraste del indice de refraccion entre el material de revestimiento
y la matriz circundante desempefia un papel decisivo en el aspecto visual. Esto también se ilustra en la figura 8,
que muestra una imagen de particulas de acrilato de SiO.@Fe30. que estan dispersadas en diferentes medios
con diferentes indices de refraccion, utilizandose los siguientes medios de izquierda a derecha (en cada caso con
datos sobre su indice de refraccion n): (a) poliestireno (n = 1,58), (b) o-xileno (n = 1,50), (c) poli(metacrilato de
metilo) (n = 1,49), (d) 1,4-dioxano (n = ,42), (e) etanol (n = 1,37), (f) agua (n = 1,33), (g) acido trifluoroacético (n =
1,28) y (h) aire (n = 1,00). Puede observarse que el color de la dispersion se oscurece con el aumento del indice
de refraccion del disolvente, hasta que parece alcanzar un maximo con un indice de refraccion de 1,49.

Ejemplo 4

Este ejemplo describe el andlisis de particulas utilizando mediciones VSM, mediciones TEM y mediciones SEM.
Mediciones VSM

Las propiedades magnéticas de las muestras obtenidas en el presente documento se analizaron utilizando un
magnetémetro de muestra vibrante (VSM) EV7 de la empresa ADE Magnetics. La magnetizacion de una muestra
se midié en funcién del campo aplicado, estando la muestra en oscilacién perpendicularmente a un campo de
magnetizacion uniforme. La intensidad de campo maxima del electroiman (3472-10 GMW) de la empresa Magnet
Systems utilizado fue de 2,1 T. La muestra se sometié a una frecuencia de oscilacion de 75 Hz y los ciclos de
histéresis se registraron entre -1,5-108 A'‘m™y 1,5:108 A-m".

Mediciones TEM

Las mediciones TEM se llevaron a cabo en un Leo 912 Omega de la empresa Zeiss. Para este fin, las muestras
de una dispersion de particulas se dispusieron gota a gota sobre una rejilla de cobre recubierta de carbono antes
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de las mediciones y las muestras se secaron a temperatura ambiente. Las imagenes se evaluaron con el programa
informatico SiViewer y el programa informatico ImageJ.

Mediciones SEM

Las imagenes SEM se generaron con un microscopio electronico de barrido Zeiss Neon 40 ESB CrossBeam FIB-
SEM. Las muestras se dispusieron gota a gota a partir de una dispersion de particulas sobre una placa de silice.
Las muestras se recubrieron con oro antes de la medicién. El tamafio de particula se evaludé después de la medicion
con el programa informatico ImageJ.

11
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REIVINDICACIONES

1. Material dental polimerizable que contiene por lo menos un compuesto polimerizable por radicales y particulas
magnéticas que comprenden un nlcleo magnético y un primer recubrimiento de un primer material de
revestimiento, caracterizado por que se aplica a la superficie del primer recubrimiento orientada en direccion
opuesta al nucleo un segundo recubrimiento de un segundo material de revestimiento, siendo el segundo material
de revestimiento diferente del primer material de revestimiento y presentando un indice de refraccion superior al
del primer material de revestimiento.

2. Material dental polimerizable segun la reivindicacion 1, en el que en las particulas magnéticas la relacion del
indice de refraccion del segundo material de revestimiento con respecto al indice de refraccion del primer material
de revestimiento es de 1,1 a 2,6, preferentemente de 1,4 a 2,0, de forma particularmente preferida de 1,6 a 1,8.

3. Material dental polimerizable segin una de las reivindicaciones anteriores, en el que en las particulas
magnéticas la relacion del espesor del segundo recubrimiento con respecto al espesor del primer recubrimiento es
de 0,1 a 2,5, preferentemente de 0,5 a 2,0, de forma particularmente preferida de 1,0 a 2,0.

4. Material dental polimerizable segun una de las reivindicaciones anteriores, en el que en las particulas
magnéticas la relacion del espesor del segundo recubrimiento con respecto al radio del primer recubrimiento es de
0,1 a 1, preferentemente de 0,2 a 0,8, de forma particularmente preferida de 0,28 a 0,8.

5. Material dental polimerizable segin una de las reivindicaciones anteriores, en el que en las particulas
magnéticas el segundo material de revestimiento se selecciona de entre el grupo que consiste en TiOz, ZrO», ZnS,
AlLO3, poli(metacrilato de pentabromofenilo) y mezclas de los mismos.

6. Material dental polimerizable segun una de las reivindicaciones anteriores, en el que en las particulas
magnéticas el primer material de revestimiento se selecciona de entre el grupo que consiste en SiO», acrilato de
SiO,, poliestireno, poli(metacrilato de metilo), poli(alcohol vinilico) poli(acrilato de alquilo), policarbonato, MgF2,
polimero fluorado, Al,O3, ZnO; y mezclas de los mismos.

7. Material dental polimerizable segin una de las reivindicaciones anteriores, en el que en las particulas
magnéticas el primer material de revestimiento es SiO- y el segundo material de revestimiento es TiOx.

8. Material dental polimerizable segin una de las reivindicaciones anteriores, en el que en las particulas
magnéticas el nucleo magnético se selecciona de entre el grupo que consiste en 6xido de hierro, ferritas de la
férmula general MeO-Fe0s3, seleccionandose Me de entre el grupo que consiste en Ni, Zn, Mn, Co, Cu, Mg, Cd,
Ba y Sr, ferritas mixtas de la formula general MeyFes.,O4, seleccionandose Me de entre el grupo que consiste en
Ni, Zn, Mn, Co, Cu, Mg, Cd, Bay Sr e y se encuentra entre 0 y 1, metales y aleaciones metalicas de entre el grupo
que consiste en Co, Ni, Fe, Nd, AINiCo, FeNi, SmCo y NdFeB, asi como 6xidos, especialmente CrO..

9. Material dental polimerizable segun una de las reivindicaciones anteriores, en el que las particulas magnéticas
presentan un diametro promedio de entre 10 y 2000 nm, preferentemente de entre 25 y 1500 nm, de forma
particularmente preferida de entre 300 y 1000 nm.

10. Uso de particulas magnéticas que comprenden un nucleo magnético y un primer recubrimiento de un primer
material de revestimiento, aplicandose a la superficie del primer recubrimiento orientada en direccién opuesta al
nucleo un segundo recubrimiento de un segundo material de revestimiento, siendo el segundo material de
revestimiento diferente del primer material de revestimiento y presentando un indice de refraccion superior al del
primer material de revestimiento, para la fabricacion de un material dental polimerizable segun una de las
reivindicaciones 1 a 9.
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