A1 |00 OO

e
Y

—

WO 20

(12) NACH DEM VERTRAG UBER DIE INTERNATIONALE ZUSAMMENARBEIT AUF DEM GEBIET DES
PATENTWESENS (PCT) VEROFFENTLICHTE INTERNATIONALE ANMELDUNG

(19) Weltorganisation fiir geistiges Eigentum
Internationales Biiro

(43) Internationales Veroffentlichungsdatum
3. Januar 2008 (03.01.2008)

‘ﬂb A0 OO0 0

(10) Internationale Veroiffentlichungsnummer

WO 2008/000313 Al

(51) Internationale Patentklassifikation:
AGIK 6/00 (2006.01) AGIK 6/083 (2006.01)
(21) Internationales Aktenzeichen: PCT/EP2007/004207
(22) Internationales Anmeldedatum:
11. Mai 2007 (11.05.2007)

(25) Einreichungssprache: Deutsch

(26) Verotfentlichungssprache: Deutsch
(30) Angaben zur Prioritét:

06013589.4 30. Juni 2006 (30.06.2006) EP
(71) Anmelder (fiir alle Bestimmungsstaaten mit Ausnahme
von US): ERNST MUHLBAUER GMBH & CO. KG

[DE/DE]; Elbagaustr. 248, 22547 Hamburg (DE).

(72) Erfinder; und
(75) Erfinder/Anmelder (nur fir US): LUCK, Rainer
[DE/DE]; Norderstr. 81, 25436 Tornesch (DE).

(74) Anwalt: GLAWE DELFS MOLL; Rothenbaumchaussee
58, 20148 Hamburg (DE).

(81) Bestimmungsstaaten (soweit nicht anders angegeben, fiir
Jede verfiigbare nationale Schutzrechtsart): AE, AG, AL,
AM, AT, AU, AZ, BA, BB, BG, BH, BR, BW, BY, BZ, CA,
CH, CN, CO, CR, CU, CZ, DE, DK, DM, DZ, EC, EE, EG,

ES, F1, GB, GD, GE, GH, GM, GT, HN, HR, HU, ID, IL,

IN, IS, JP, KE, KG, KM, KN, KP, KR, KZ, LA, LC, LK,

LR, LS, LT, LU, LY, MA, MD, MG, MK, MN, MW, MX,

MY, MZ, NA, NG, NI, NO, NZ, OM, PG, PH, PL, PT, RO,

RS, RU, SC, SD, SE, SG, SK, SL, SM, SV, SY, TJ, TM,

TN, TR, TT, TZ, UA, UG, US,UZ, VC, VN, ZA, ZM, ZW.
(84) Bestimmungsstaaten (soweit nicht anders angegeben, fiir
Jede verfiigbare regionale Schutzrechtsart): ARIPO (BW,
GH, GM, KE, LS, MW, MZ, NA, SD, SL, SZ, TZ, UG,
7ZM, ZW), eurasisches (AM, AZ, BY, KG, KZ, MD, RU,
TJ, TM), europdisches (AT, BE, BG, CH, CY, CZ, DE, DK,
EE, ES, FI, FR, GB, GR, HU, IE, IS, IT, LT, LU, LV, MC,
MT, NL, PL, PT, RO, SE, SI, SK, TR), OAPI (BF, BJ, CF,
CG, CI, CM, GA, GN, GQ, GW, ML, MR, NE, SN, TD,
TG).

Erklirungen gemif Regel 4.17:

hinsichtlich der Identitit des Erfinders (Regel 4.17 Ziffer i)
hinsichtlich der Berechtigung des Anmelders, ein Patent zu
beantragen und zu erhalten (Regel 4.17 Ziffer ii)
Erfindererklirung (Regel 4.17 Ziffer iv)

Veroffentlicht:
—  mit internationalem Recherchenbericht

Zur Erkldrung der Zweibuchstaben-Codes und der anderen Ab-
kiirzungen wird auf die Erkldrungen ("Guidance Notes on Co-
des and Abbreviations") am Anfang jeder reguliren Ausgabe der
PCT-Gazette verwiesen.

(54) Title: POLYMERIZABLE DENTAL MATERIAL

(54) Bezeichnung: POLYMERISIERBARES DENTALMATERIAL

(57) Abstract: The subject matter of the invention is a radically polymerizable dental material comprising at least two components.
A first component of the dental material contains the salt of a CH-acidic compound, and an additional component contains an acid
with acidity greater than that of the CH-acidic compound of the first component. Both components contain radically polymerizable
monomers. When the two components are mixed, the acid of the second component converts the salt of the CH-acidic compound
of the first component into a CH-acidic molecule, and the CH-acidic molecule triggers the radical polymerization of the monomers.
In addition to the advantages of CH-acidic compounds in dental materials on the basis of a reactive resin, the invention achieves
long-term storage stability as a result of an increase in the proportion of the reactive resin matrix in polymerizable dental materials.

(57) Zusammenfassung: Gegenstand der Erfindung ist ein wenigstens zwei Komponenten aufweisendes radikalisch polymerisier-
bares Dentalmaterial. Eine erste Komponente des Dentalmaterials enthélt das Salz einer CH-aciden Verbindung und eine weitere
¢, Komponente einer Sdure, deren Saurestdrke groBer ist als die der CH-aciden Verbindung in der ersten Komponente. Beide Kom-
& ponenten enthalten radikalisch polymerisierbare Monomere. Bei der Mischung beider Komponenten wird das Salz der CH-aciden
& Verbindung der ersten Komponente durch die Siure der weiteren Komponente in ein CH-acides Molekiil iiberfiihrt, welches die
radikalische Polymerisation der Monomere ausldst. Die Erfindung erreicht neben den Vorteilen von CH-aciden Verbindungen in
@@ Dentalmaterialien auf der Basis einer reaktiven Harzmatrix eine lange Lagerstabilitdt und die Erhéhung des Anteils der reaktiven

Harzmatrix im polymerisierbaren Dentalmaterialien.
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Polymerisierbares Dentalmaterial

Die Erfindung betrifft ein polymerisierbares Dentalmaterial

und die Verwendung von Salzen einer CH-aciden Verbindung.

Chemisch hidrtende polymerisierbare Dentalmaterialien (in
der Literatur haufig auch selbsthdrtende oder
autokatalysierte Dentalmaterialien genannt) enthalten
polymerisierbare Monomere, deren Polymerisation durch
primdr gebildete Radikale ausgeldst wird. Die Bildung
dieser Radikale erfolgt durch die Reaktion eines geeigneten
Initiatormolekiils, das beil Raumtemperatur allein eine
ausreichende Lagerstabilitdt besitzt, mit einem
Coinitiator. Da diese Reaktion sofort nach Zusammentreffen
von Initiator und Coinitiator beginnt, missen zur Lagerung
der Dentalmaterialien beide Komponenten des
Initiatorsystems getrennt untergebracht werden. Es
resultieren daher, im Unterschied zu lichthédrtenden
Materialien, bei denen die Radikale erst durch Bestrahlung
mit der blauen Komponente des sichtbaren Lichtes gebildet
werden, Mehr-Komponenten-Systeme. Die Komponenten werden
erst unmittelbar vor der Verarbeitung des Materials
miteinander in Kontakt gebracht und innig miteinander
vermischt. Diese Vermischung kann dabei entweder von Hand
mit einem Mischspatel oder durch selbstanmischenden Systeme
(Doppelkartusche mit statischen oder dynamischen

Mischkaniilen) erfolgen.
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Ein im Stand der Technik bei chemisch hdrtenden
Dentalmaterialien am hdufigsten verwendetes Initiatorsystem
besteht aus einem zumeist aromatischen Amin und einem
organischen Peroxid, wie z.B. in DE-C-97 50 72 beschrieben.
Die bendtigten Radikale werden bei diesem System Uber eine

Redoxreaktion zwischen Amin und Peroxid gebildet.

Ein wesentlicher Nachteil der Amin/Peroxidsysteme besteht
in der allgemein schlechten Farbstabilitdt. Ursache datfir

ind bei Parallel-, Neben- und Folgereaktionen gebildete
duk

g 0n

rodukte der Initiatorkomponenten
Struktur hdufig gefdrbt sind. Solche gefdrbten Verbindung
kénnen bei der Radikalbildung entstehen, die wdhrend der
Lagerung der Pasten gebildet werden oder im ausgehdrteten
Material zum Beispiel durch Einwirkung von sichtbarem oder
UV-Licht beobachtet werden (z.B. A. Schmidt:
*Kaltpolymerisate: Ein Bericht {iber ihre Eigenschaften,
Einsatzmdglichkeiten und Vorteile“, Dentallabor 11 [1970]
S. 17-22). Dieser Nachteil kann bei den Amin/Peroxid-
Systemen auch durch den durchaus iblichen Zusatz spezieller
Licht- und UV-Stabilisatoren nicht behoben werden. Fir
hochésthetische Versorgungen sind diese Verfdrbungen fir
den Patienten st®6rend bzw. nicht akzeptabel. Daher wird fur
Versorgungen im Frontzahnbereich hdufig auf sehr viel

aufwendigere und teurere Keramik (Veneers, Kronen, Brilcken,

u.d.) zurilickgegriffen.

Ein weiterer Nachteil der Amin/Peroxid-Systeme besteht in
der toxischen und allergieausltsenden Wirkung der
Komponenten des Startersystems und deren Reaktions- und
Abbauprodukten. Wihrend des Hartungsprozesses kann eine
direkte toxische Wirkung von diesen Komponenten ausgehen.

Auch nach der Haértung konnen entsprechende nicht
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einpolymerisierte Molekiile durch den sauren Speichel
ausgewaschen werden. Bei einer Reihe von Patienten
resultieren allergische Reaktionen, die die Anwendung von
Kunststoffen einschrdnken oder ausschlieffen. In
Einzelfdllen kann die toxische Wirkung einen
anaphylaktischen (allergischen) Schock ausl&sen, der

durchaus lebensbedrohliche Formen annehmen kann.

Weiterhin problematisch ist der Temperaturanstieg bei der
Polymerisation aufgrund der exothermen Reaktionsprozesse.
Systeme polymerisie
vergleichsweise schnell und besitzen so am Gelpunkt bereits
einen sehr hohen Vernetzungsgrad (Umsatz an
Doppelbindungen), was eine relativ hohe Warmemenge aus der
exothermen Reaktion freisetzt. Hohe Temperaturmaxima sind
die Folge. Eine zu hohe Temperatur kann aber zu

Pulpaschddigungen bis hin zum Absterben des Zahnes fihren.

Ein alternatives Initiatorsystem, das eine glinstigere
Temperaturentwicklung und eine deutlich bessere
Farbstabilitdt besitzt, benutzt CH-acide Verbindungen in
Kombination mit zweiwertigen Ubergangsmetallionen und
Chloridionen. Entsprechende CH-acide Verbindungen wurden
intensiv von H. Bredereck und seinen Mitarbeitern
untersucht (H. Bredereck et all: ,Uber CH-Aktive
Polymerisationsinitiatoren — XIII. Mitt. Polymerisationen
und Polymerisationsinitiatoren“, die Makromolekulare Chemie
92 [1966] S. 70-90; H. Bredereck et all: ,Polymerisationen
und Polymerisationsinitiatoren - 16. Einflufs von Thio-
Gruppen in Barbitursdurederivaten auf die
Polymerisationsauslésung von Methacrylsdure-methylester",
die Makromolekulare Chemie 176 [1975] S. 1713-1723). Von

den CH-aciden Verbindungen haben sich im Dentalbereich die
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Barbitursdurederivate als giinstig erwiesen. Sie sind in
hohen Ausbeuten und Reinheiten darstellbar, industriell
verfiligbar (Chemische Fabrik Berg GmbH, Mainthalstr. 3, D-
06749 Bitterfeld) und erlauben durch ihre Reaktionskinetik

die Realisierung interessanter Eigenschaften.

Die Synthese der Barbitursdurederivate ist z.B. aus E.
Fischer und A. Dilthey: ,Uber c-Dialkylbarbitursduren und
Uiber die Ureide der Dialkylessigsduren®“, Ann. 335 [1904] S.
335) bekannt und beschreibt die alkalische Kondensation von

1+ N _ea
- N »

.

Harnstoff in Natriumalkoholat. Die dabei erhaltenen
Natriumsalze der Barbitursidurederivate werden anschliefRend
durch die Zugabe einer S&ure, z.B. von Salzsdure, in die

Barbitursdurederivate Uberfihrt.

Bei dem auf Barbitursdure bzw. deren Derivaten basierenden
Initiatorsystem miilssen die Barbitursdurederivate von den
polymerisierbaren Monomeren getrennt aufbewahrt werden.
Dies liegt darin begriindet, dass CH-acide Verbindungen wie
die Derivate der Barbitursdure bereits chne die Mitwirkung
von Cu(II)- und Clorid-Ionen durch Autoxidation durch
Luftsauerstoff Hydroperoxide bilden. Diese Hydroperoxide
zerfallen unter Bildung von Radikalen, welche die
Polymerisation der reaktiven Monomere initiieren, so dass
es binnen kurzer Zeit zur spontanen Polymerisation kommt.
Dieser spontane Polymerisationsprozess kann durch Zugabe
von Stabilisatoren fiir kurze Zeit (im Bereich von wenigen
Stunden) veérzdgert oder unterdriickt werden, nicht hingegen
iber einen l&ngeren Zeitraum, wie es bei lagerstabilen

Systemen erwliinscht ist.
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Stand der Technik ist hier der Ersatz reaktionsfdhiger
Harze in der Initiatorpaste durch solche, die unter
dentalen Bedingungen durch CH-acide Verbindungen nicht zur
Polymerisation gebracht werden koénnen, oder durch
Verbindungen, die keine Doppelbindungen enthalten (z.B.

Polyethylenglycol) .

Die erforderliche rdumliche Trennung von polymerisierbaren
Monomeren und CH-aciden Barbitursdurederivaten begrenzt den
Anteil der polymerisierbaren Monomere im Dentalmaterial.
Fir £
herkémmlichen Doppelkartuschensystemen appliziert werden,
kann die Zugabe nicht reaktiver Monomerer durch die

Verringerung der Zugabe dieser Pastenkomponente

. (Mischungsverhdltnisse von 2:1, 4:1 und 10:1) zumindest

vermindert werden. Aus diesen Grinden werden
Barbitursdurederivate in Verbindung mit Cu?' und Cl~ derzeit
ausschlieRlich bei den flieRfdhigen automatisch dosierenden
und anmischendeﬁ provisorischen Kronen- und |
Brickenmaterialien eingesetzt. Allerdings wirkt auch die
geringere Menge durch die Initiatorpaste zugesetzter nicht
polymerisierender Monomere als Trennmittel, was zu einer
Verschlechterung der mechanischen Eigenschaften
(Druckfestigkeit, Biegefestigkeit, Hérte usw.) und zu einer

Zunahme der Schmierschicht fidhrt.

Hochviskose Materialien, wie z.B. modellierbare chemisch
hidrtender Fillungskomposite sind aus Kartuschensystemen
nicht ausbringbar und nicht automatisch anmischbar. Sie
werden in Drehspritzen oder Dosen untergebracht und von
Hand angemischt. Die Dosierung erfolgt durch den Zahnarzt
ausschlieRlich nach Augenmaf. Dosierhilfen haben sich

bisher nicht durchgesetzt. Da gleiche Materialialmengen
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besser einschédtzbar sind, als z.B. 10:1 werden diese

Materialien ausschlieflich im Mischungsverh&dltnis von 1:1

"angewendet. Dieses Mischungsverhdltnis ist vom Zahnarzt

besser einschédtztbar, als ungleiche Verhdltnisse und fihrt

so zu wesentlich kleineren Dosierfehlern und damit zu

.besseren Materialgqualitdten. Obwohl die CH-aciden

Barbitursdurederivate zu wesentlich besseren
Farbstabilitdten fiihren, als Amin/Peroxid-Systeme, bleiben
diese Systeme Flillungs- und Verblendmaterialien wegen der

hohen Zugabe nicht polymerisierender Monomere und der damit

s

einhergehenden Verschlechterung der mechanischen

o’
i

Eigenschaften bisher wverschlossen.

Der vorliegenden Erfindung liegt die Aufgabe zu Grunde, ein
Initiatorsystem fir polymerisierbare Dentalmaterialien zu
schaffen, dass die aus dem Stand der Technik bekannten
Nachteile vermeidet, und dariber hinaus auch in 1:1
dosierenden Materialien wie Fullungs- und

Verblendkunststoffen einsetzbar ist.

Die Erfindung 16st diese Aufgabe durch ein
polymerisierbares Dentalmaterial aus wenigstens zwei
Komponenten, dass die folgenden Komponenten umfasst:

Komponente 1 enthaltend
a) das Salz einer CH-aciden Verbindung, wobei die
CH-acide Verbindung eine radikalische
Polymerisation ausldsen kann,
Komponente 2 enthaltend
b) eine Sdure, deren Sdurestdrke gréRer ist als die

der in der in Komponente 1 als Salz vorliegenden
CH-aciden Verbindung,
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wobei die Komponente 1 und die Komponente 2 des
polymerisierbaren Dentalmaterials radikalisch

polymerisierbare Monomere enthalten.

Kern der Erfindung ist, das im Unterschied zu den
Startersystemen basierend auf CH-aciden Verbindungen aus
dem Stand der Technik eine Vorstufe des aktiven
Startermolekiils, n&mlich ein Salz der CH-aciden Verbindung,
eingesetzt wird. Die CH-acide Verbindung wird erst nach der

Zuaabhe einer S3ure,

Zugabe einer Sdurestirke gréRer ist als die

der als Salz vorliegenden CH-aciden Verbindung gemdf der
Regel ,Salz einer schwachen Sdure + starke Sdure ergibt
Salz einer starken Sdure + schwache Sdure“, freigesetzt und
kann anschlieffend als Startermolekil fir den

Polymerisationsprozess der Monomere fungieren.

Die Erfindung hat erkannt, dass im Unterschied zu den CH-
aciden Verbindungen, wie sie in Startersystemen des Standes
der Technik verwendet werden, das Salz der CH-aciden
Verbindung auch tber l&ngere Zeitrdume lagerstabil ist.
Damit wird die Initiatoraktivitdt fir die Polymerreaktion
der polymerisierbaren Monomere auch bei lédngerer Lagerung
der Komponenten des polymerisierbaren Dentalmaterials
sichergestellt. GemdfR einer bevorzugten Ausfihrungsform der
Erfindung sind die Pasten, aus denen das polymerisierbare
Dentalmaterial angemischt wird, und insbesondere die das
Salz der CH-aciden Verbindung enthaltende Paste, mehr als 3
Monate, vorzugsweise mehr als 6 Monate, besonders bevorzugt

mehr als 24 Monate farb- und/oder lagerstabil ist.

Die Erfindung hat des Weiteren erkannt, dass man ausgehend
von dem erfindungsgeméffen Startersystem, gemdf einer
bevorzugten Ausfiihrungsform der Erfindung in beide
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Komponenten des Dentalmaterials polymerisierbare Monomere
einbringen kann. Damit kann die eingangs erlduterte
unerwiinschte Beschrdnkung der Menge an polymerisierbaren

Monomeren im polymerisierbaren Dentalmaterial, d. h. der

‘anteil der Polymermatrix im Dentalmaterial, aufgehoben

werden. Daraus ergeben sich auch vorteilhafte mechanische
Eigenschaften des polymerisierten Dentalmaterials, da die
Menge der nicht reaktiven Monomere (z.B. Monomere mit nicht
reaktiven Doppelbindungen oder Verbindungen, die keine
Doppelbindungen enthalten), die iiblicherweise aus Grinden
der Handhabbarkeit der Initiatorpaste zugefiligt werden (z.
B. zur Einstellung past®ser Eigenschaften um die Paste in
Kartuschensystemen verwenden zu kénnen), verringert bzw.
ganz darauf verzichtet werden kann. Es ist bekannt, das
nicht einpolymerisierende Harze oder Fiullstoffe in den
Basis- und Initiatorpasten wie Trennmittel wirken und je
nach Gehalt die mechanischen Eigenschaften nachteilig
beeinflussen. Dieser Effekt wird bei der Verwendung des
erfindungsgemidfien Startersystems weitestgehend vermieden,
bei dem gemdf einer bevorzugten Ausfihrungsform der
Erfindung die Monomere beider Komponenten bei deren
Mischung radikalisch polymerisieren.

Erfindungsgemidf? bevorzugte radikalisch polymerisierbare
Monomere sind aus der Gruppe der Acrylsdureester und

Methacrylsdureester ausgewdhlt.

Das erfindungsgeméfie polymerisierbare Dentalmaterial
enthdlt vorzugsweise insgesamt lber 50 Gew.-%, vorzugsweise
iiber 60 Gew.-%, weiter vorzugsweise iiber 70 Gew.-%, weiter
vorzugsweise liber 80 Gew.-%, weiter vorzugsweise {liber 90
Gew.-%, weiter vorzugsweise iiber 95 Gew.-%, weiter
vorzugsweise iliber 98 Gew.-% radikalisch polymerisierbare
Monomere. Gemdf einer bevorzugten Ausfihrungsform der
Erfindung enthdlt die Komponente 1 des polymerisierbaren
Dentalmaterials liber 50 Gew-%, vorzugsweise itber 60 Gew.-%,
weiter vorzugsweise iliber 70 Gew.-%, weliter vorzugsweise -
iiber 80 Gew.-%, weiter vorzugsweise liber 90 Gew.-%, weiter

vorzugsweise ililber 95 Gew.-%, weiter vorzugsweise lber 98
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Gew.-% radikalisch polymerisierbare Monomere. Gem&dfs einer
bevorzugten Ausfithrungsform der Erfindung enthdlt die
Komponente 1 und/oder die Komponente 2 oder das
polymerisierbare Dentalmaterial insgesamt keine nicht

radikalisch polymerisierbaren Monomere.

Das erfindungsgemédfe polymerisierbare Dentalmaterial kann
die Komponente 1 in einer ersten Paste und die Komponente 2
in einer zweiten Paste enthalten und in einem vorgesehenen
Mischungsverhdltnis beider Pasten von 1:10 oder gro&Rer,
vorzugsweise 1:4 oder groRer, weiter vorzugsweise 1:2 oder

grtRer, besonders bevorzugt 1:1 angemischt werden.

Als Salz der CH-aciden Verbindung der Komponente 1 sind
insbesondere Salze der o-Benzoyl-proprionitrile, oa-Cyan-
carbonsdureester und -amide, cyclischer B-Oxonitrile, -
Diketone, cyclischer B-Diketone, cyclischer B-
Oxocarbonsdureester, cyclischer B-Oxo-lactone, Malonsdure,
Malonsdurederivate, Pyrazolderivate, Barbitursdure oder

Barbitursdurederivate geeignet.

Das Salz der CH-aciden Verbindung ist vorzugsweise ein Salz

‘ausgewdhlt aus der Gruppe bestehend aus einwertigen und

zwelwertigen Salzen der Alkali- und Erdalkaliionen. Das
Salz der CH-aciden Verbindung kann beispielsweise ein

Natriumsalz sein.

Als Sdure der Komponente 2 im Sinne vorliegender Erfindung
kann eine organische oder anorganische Sdure verwendet
werden, sofern deren Sdurestdrke groRer ist als die der in
der Komponente 1 als Salz vorliegenden CH-aciden
Verbindung.

Als anorganische S&uren kommen nicht oxydierende S&duren wie

z.B. Salzsdure oder Phosphorsdure in Betracht.

Besonders geeignete organische Sduren sind
Monocarbonsduren, ausgewdhlt aus der Gruppe bestehend aus

Ameisensdure, Essigsdure und Benzoesdure bzw. Derivate
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dieser S&uren oder Dicarbonsduren, ausgewdhlt aus der
Gruppe bestehend aus Oxalsdure, Malonsdure, Succinséure,
Adipinsdure, Pimelinsdure, Azelainsdure, Sebacinsdure,
Maleinsdure, Fumarsdure, Sorbinsdure, Phthalsdure und
Terephthalsdure bzw. Derivate dieser S&uren oder
Tricarbonsduren, ausgewdhlt aus der Gruppe bestehend aus
Hemimellithsdure, Trimellithsdure, Trimesinsdure,
Agaricinsdure, Citronensdure, 1,2,3-Propantricarbonsdure
bzw. Derivate dieser Sduren oder Multicarbonsduren,
ausgewdhlt aus der Gruppe bestehend aus Pyromelliths&ure
und Mellithsdure bzw. Derivate dieser Sduren oder
Polycarbonsduren, ausgewdhlt aus der Gruppe bestehend aus
Polyacrylsdure und Polymethacrylsdure bzw. Derivate dieser

Sduren.

Der sich auf das Dissoziationsgleichgewicht in einem
wdssrigen Medium beziehende pK,-Wert kann dabei als ein Maf3
flir die CH-Acidit&dt zumindest mit herangezogen werden. Eine
Auswahl an organischen S&duren im Sinne vorliegender
Erfindung, deren pK.-Wert kleiner als der pK,-Wert der
Barbitursdure (4,01) ist, sind beispielsweise 2,5-
Dihydroxybenzoesdure (2,97), Fumarsdure (3,03), Maleins&ure
(1,83), Phtalsdure (2,89), Salicylsdure (2,97), 2,4,6-
Trihydroxybenzoesdure (1,68) und Zimtsdure (3,89).

'Das erfindungsgemdfe polymerisierbare Dentalmaterial kann

in mindestens einer der Komponenten des polymerisierbaren
Dentalmaterials Ubergangsmetallkationen, vorzugsweise cu?t-
Ionen, und zur Radikalbildung geeignete Anionen,
vorzugsweise Halogenid-Ionen, weiter vorzugsweise Chlorid-
Ionen, enthalten, die den Polymerisationsprozess
initiieren, steuern und beschleunigen. Die fakultativ zum
Startersystem gehdrenden Ubergangsmetallkationen,
vorzugsweise Cu?'-Ionen, und zur Radikalbildung geeigneten
Anionen, vorzugsweise Halogenid-Ionen, weiter vorzugsweise
Chlorid-Ionen, liegen vorzugsweise in der Basispaste
(Komponente 1) des anspruchsgemé&fen polymerisierbaren
Dentalmaterials vor, kénnen aber je nach Erfordernis auch

der Inititiatorpaste (Komponente 2) zugesetzt werden.
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Das erfindungsgemdfle Dentalmaterial kann in mindestens
einer der Komponenten Fiillstoffe enthalten. Bei den
erfindungsgemif? eingesetzten Fiillstoffen handelt es sich
bevorzugt um nano- und/oder mikroskalige (teilweise
réntgenopake) Fiillstoffe, vorzugsweise um Glaspulver,
Glaskeramikpulver, Metall-, Halbmetall- oder
Mischmetalloxide, Silikat-, Nitrid-, Sulfat-, Titanat-,
Zirkonat-, Stannat-, Woframat-, Siliciumdioxid-
Verbindungen oder eine Mischung aus diesen Verbindungen
oder sphédrische Fullstoffe, Quarzpulver oder eine
aus diesen Pulvern oder gefﬁllte oder ungefillten
Splitterpolymerisate und/oder Perlpolymerisate.
Bei den erfindungsgemdfi eingesetzten nanoskaligen
Fillstoffen handelt es sich besonders bevorzugt um
Siliziumdioxid, Aluminiumoxid, Zirkondioxid, Titandioxid,
Zinkoxid, Zinndioxid, Ceroxid, Aluminium-Silizium-Oxide,
Silizium-Zink-0Oxide, Silizium-Zirkon-Oxide, Eisenoxide und
deren Mischungen mit Siliziumdioxid, Indiumoxide und deren
Mischungen mit Siliziumdioxid und/oder Zinndioxid,
Bornitrid, Strontiumsulfat, Bariumsulfat, Strontiumtitanat,
Bariumtitanat, Natriumzirkonat, Kaliumzirkonat,
Magnesiumzirkonat, Calciumzirkonat, Strontiumzirkonat,
Bariumzirkonat, Natriumwolframat, Kaliumwolframat,
Magnesiumwol framat, Calciumwolframat, Strontiumwolframat

und/oder Bariumwolframat.

Der Fiillstoff kann gemdf einer bevorzugten Ausfihrungsform
der Erfindung ein oberfldchenmodifizierter Filillstoff,
vorzugsweise eine organisch oberfldchenmodifizierter
Fillstoff sein. Der Fillstoff kann nach seiner
Oberflichenmodifikation, beispielsweise einer
Silanisierung, auf seiner Oberfl&dche funktionelle Gruppen,
beispielsweise reaktive Methacrylatgruppen besitzen, die

mit den Monomeren chemisch, vorzugsweise radikalisch,
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reagieren kénnen oder eine hohe Affinitdt zu der aus den

Monomeren gebildeten Polymermatrix aufweisen.

Das erfindungsgemédfle Dentalmaterial kann zur Einstellung
bestimmter Eigenschaften zusdtzlich so genannte Additive
bzw. Modifikatoren enthalten. Die Allgemeinheit nicht
einschrdnkend sind nachfolgend einige Beispiele genannt:
anorganische und/oder organische Farbpigmenteubzw.
Farbstoffe, Stabilisatoren (wie z. B. substituierte und
unsubstituierte Hydroxyaromaten, Tinuvine, Terpinene,
Phenothiazin, sogenannte HALS - Hindered Amine Light
Stabilizers - und/oder Schwermetallfdnger wie EDTA),
Weichmacher (wie z. B. Polethylenglykole,
Polypropylenglykole, ungesdttigte Polyester, Phthalate,
Adipate, Sebacate, Phosphorsdureester, Phosphonsdureester
und/oder Zitronensdureester), ionenabgebende Substanzen,
insbesondere solche die Fluoridionen freisetzen (wie z. B.
Natriumfluofid, Kaliumfluorid, Yttriumfluorid;
Ytterbiumfluorid und/oder quartdre Ammoniumfluoride),
bakterizide oder antibiotisch wirksame Substanzen (wie
z. B. Chlorhexidin, Pyridiniumsalze, Penicilline,
Tetracycline, Chloramphenicol, antibakterielle Makrolide
und/oder Polypeptid-Antibiotika) und/oder Lésungsmittel
(wie z. B. Wasser, Aceton, Ethanol, i-Propanol, Butanon

und/oder Essigsdureethylester).

Das erfindungsgemidffe Dentalmaterial kann flir die
prothetische, konservierende und prédventive Zahnheilkunde
verwendet wenden. Ohne Anspruch auf Vollstdndigkeit seien
stellvertretend einige Anwendungsbeispiele genannt:

Fillungsmaterial, Stumpfaufbaumaterial,
Befestigungsmaterial, provisorisches und permanentes
Kronen- und Brilickenmaterial, Bonding-Materialien,
zahntechnischer Werkstoff zur Herstellung von Inlays,
Onlays, Verblendschalen, kinstlichen Z&hnen,
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Modellmaterialien und Fissuren- und Wurzelkanal-

Versiegelungsmaterial.

Die Erfindung wird nachfolgend ohne Einschré&nkung der

Allgemeinheit anhand von Ausfiihrungsbeispielen erldutert.

Beispiel 1: Synthese des Natriumsalzes der 1,3,5-Trimethyl-

barbitursdure

10

15

Die Synthese wurde von A.C.Cope et all.:

+1,3-Dimethyl-5-

alkyl Barbituric Acids“:

J.Amer .Chen.Soc.

63 365

(1941 )beschrieben.

0,1 mol

(=17,420g) Methylmalons&dure-

diethyl-ester wurden zu 97,214 g 21%-ige Natriumalkoholat-

1ld6sung in Ethanol

(= 0,3 mol Natriumalkoholat)

gegeben und

beide Komponenten innig miteinander vermischt. Dabei

entstehen Natrium-methylmalonsdure-diethylester und

Ethanol. Anschlieffend wurde 0,1 mol
Dimethylharnstoff in 15 ml Ethanol

(= 8,811 g)

N, N-

(p.a.)

geldst und zur

Lésung langsam zugetropft, wobei das Natriumsalz der 1,3,5-

20

25

30

Trimethylbarbitursdure entsteht. Anschliefend wurde der

Ansatz 11,5 Stunden unter Riuckflufd gekocht.

HaG
HiC  H 3 Na
o o}
© o CH
CH, s
o 5 + Na—O —_— fo) fo) + HO
it 2 4
H CH
CHy CH, Ha 3 8
Hsc Na H3C Na
0 o
Y NN
+ N N —_— 4.2Ho——/
© © H3C/ \CHa ' AN NG
. HyC” \\TT// CH, 4
CHy 3 CHg 0 h
5 .
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= Methylmalonsdure-diethylester

= Natriumalkoholat

= Natrium-methylmalonsdure-diethylester
Ethanol

= N,N-Dimethylharnstoff

A Ul e W NN
1]

= 1,3,5-Trimethylbarbitursdure-Natriumsalz

Die Ldsung wurde am Rotationsverdampfer bis zur Trockne
eingeengt und der Riickstand mit 100 ml deionisiertem Wasser
aufgenommen. Danach wurde 5 Mal mit je 20 ml Ether
ausgeschiittelt. Die wdssrige Phase wurde am
Rotationsverdampfer erneut bis zur Trockne eingeengt und
anschlieRend in eine Filter-nutsche lberfihrt. Hier wurde
der Riickstand mit Isopropanol gewaschen, bis das abgesaugte
Isopropanol keine Fdrbung mehr aufwies. Da der Feststoff
immer noch leicht b:éunlich gefdrbt war, wurde mit wenig
Ethanol (p.a.) gewaschen, bis auch das Ethanol keine
Fédrbung mehr aufwies.

Die Reinheit wurde mittels HPLC mit 99,59% bestimmt. Die
Ausbeute betrug 65,30%.

Beispiel 2: Herstellung und Lagerstabilitdt der

Initiatorpaste

Es wurden drei unterschiedliche Initiatorpasten hergestellt
und auf ihre Lagerstabilitdt bei Raumtemperatur und bei

40°C untersucht:

Paste 1: Paste mit Polyethylenglycol mit mittlerem
Molekulargewicht von 400 g/mol (PEG 400) als
unreaktive Harzkomponente und mit Dentalglas
gefiillt, das mit methacrylatgruppenfreiem Silan

oberflichenbehandelt war und 1,3,5-
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Trimethylbarbitursdure als Startermolekdl

enthielt.

Paste mit Methacrylaten und mit Dentalglas
gefiillt, das mit Methacrylatgruppen tragendem
Silan oberflachenbehandelt war und 1,3,5-Tri-

methylbarbitursdure als Startermolekil enthielt.

Paste mit Methacrylaten und mit Dentalglas
gefillt, das mit Methacrylatgruppen tragendem
Silan oberflidchenbehandelt war und das Natrium-
salz der 1,3,5-Trimethylbarbitursdure als

Startermolekiil enthielt.

Die folgende Tabelle zeigt die Rezepturen der Pasten. Dabeil

war die zugegebene Startermolekiilmenge so berechnet, dass

alle drei Pasten gleiche Molzahlen enthielten.

Bestandteil Paste 1 Paste 2 Paste 3
Gew.-% Gew.-% Gew.-%
Bis-GMA - 37,2179 36,9790
TEDMA - 16,7211 16,6138
PEG 400 53,9390 - -
Aerosil R812 1,5000 1,5000 1,4904
Dentalglas sil. ohne 39,9350 - -
Methacrylatgruppen
Dentalglas sil. mit - 39,9350 39,6785
Methacrylatgruppen
1,3,5- 4,6260 4,6260 -
Trimethylbarbiturséure
1,3,5-Trimethylbarbi- - - 5,2383
tursdure Natriumsalz
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Um eine Aussage Uber die Lagerstabilitdt der Pasten zu
erhalten, wurden die Pasten bei Raumtemperatur und bei 40°C
eingelagert und in regelmidfigen Abstdnden auf polymeri-
sierte Anteile untersucht. Wdhrend die Paste 2 bereits nach
90 min vollstidndig auspolymerisiert war, zeigen die Pasten
1 und 3 auch nach mehr als 6 Monaten noch keinerlei
Anzeichen von Polymerisation. Das zeigt, dass Pasten mit
reaktiven Monomeren und 1,3,5-Trimethylbarbitursdure als
aktives Startermolekiil nicht lagerstabil sind, wdhrend bei
Einsatz des Natriumsalzes der 1,3,5-Trimethylbarbiturs&ure
als Vorstufe des aktiven Startermolekiils 1,3,5-

Trimethylbarbitursdure lagerstabile Pasten resultieren.

Beispiel 3: Untersuchung der Reaktionsfdhigkeit der

Initiatorpasten aus Beispiel 2

Um die Reaktionsfdhigkeit der im Beispiel 2 hergestellten
Initiatorpasten zu untersuchen, wurden diese von Hand mit
der Basispaste des Produktes Luxatemp Automix A2 der Fa.
DMG Hamburg im Verh&dltnis 10 : 1 (10 Teile Basispaste, 1
Teil Initiatorpaste) angemischt und die Erhértungszeit

bestimmt.

Mit der Polyethylenglykolhaltigen Paste“l begann die
Erhdrtung nach 1:40 min. und war nach 3:20 min.
abgeschlossen. Das bedeutet, dass diese Paste lagerstabil

und reaktionsfdhig ist.

Bei Verwendung der Initiatorpaste 2 ergibt sich ein Erhdr-

tungsbeginn von 1:50 min. die Erhdrtung ist hier ebenfalls

‘nach ca. 3:20 min. abgeschlossen. D.h. die Paste besitzt

eine ausreichende Reaktivitdt, ist aber, wie Beispiel 2
zeigte, nicht lagerstabil. Sie ist daher als Initiatorpaste

nicht einsetzbar.
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Die Initiatorpaste 3, die reaktive Methacrylgruppen und das
Natriumsalz der 1,3,5-Trimethylbarbitursdure enthalt,
erhdrtete nach dem Anmischen mit der oben genannten Basis
erwartungsgemdfi nicht. Deshalb wurde dem angemischten
System (0,6g Basispaste + 0,06g Initiatorpaste) 1 Tropfen
32%-ige Salzsdure zugesetzt. Nach 55 min. polymerisierte

das Material.

Beispiel 4: Reaktion der Initiatorpaste 3 aus Beispiel 2

mit Salzsdure bzw. einer Salzsdure enthaltenden Basispaste

Die Initiatorpaste 3 aus Beispiel 2, die das Natriumsalz
der 1,3,5-Trimethylbarbitursdure und reaktive
Methacrylatmonomere enthdlt, wurde mit einem Tropfen
Salzsdure gemischt. Nach ca. 90 Minuten war die Paste

ausgehédrtet.

In einem zweiten Versuch wurde der Initiatorpaste 3 aus
Beispiel 2 neben dem Tropfen Salzsdure die reaktive
Methacrylatmonomere und Coinitiatoren enthaltende
Basispaste des Produktes Luxatemp Automix der Fa. DMG
Hamburg im Verhdltnis 1:1 zur Initiatorpaste zugemischt.

Die erhaltene Paste polymerisierte nach 20 Minuten.

Die Versuche belegen, dass das Natriumsalz des
Barbitursdurederivats in situ in die freie S&ure nach
Zugabe der Salzsdure iberfihrt wird und nach Aufbau der CH-
Aciditdt die Pasten infolge der sich anschlief3enden
Autoxydation nach kurzer Zeit polymerisieren. Die Versuche
zeigen des Weiteren, dass durch in der Basispaste
enthaltene Coinitiatoren, beispielsweise

Alkylammoniumchloride und Cu(II)-Verbindungen, wie sie in
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der Basispaste des Produktes Luxatemp Automix enthalten

sind, die Polymerisationszeiten erheblich verkiirzen koénnen.

Beispiel 5: Reaktion der Initiatorpaste 3 aus Beispiel 2

mit organischen Sduren

Es wurden eine Auswahl an organischen Sduren, deren pKs-
Wert unter dem der Barbitursdure liegt, auf Ihre Fahigkeit
gepriift, das Natriumsalz der Paste 3 gemdfR Beispiel 2 in
die freie 1,3,5-Trimethylbarbitursdure zu Uberfihren. Als
MaR fir die Uberfithrbarkeit diente die Erhértungszeit des

organischen Siduren wurde so berechnet, dass sie dquimolar
zu der in der Initiatdrpaste eingesetzten Molzahl des

Startermolekiils bei einer Anmischung von 10:1 war. Bei der
Anmischung der Initiatorpaste mit den nachfolgend genannten

organischen S&duren

2,5-Dihydroxybenzoesdure,
Fumarsdure,

Maleinsdure,

Phtalsédure,

Salicylsédure,
2,4,6-Trihydroxybenzoesdure und

Zimtsdure

war innerhalb von 30 Minuten eine Vergelung, d.h.
Polymerisation, zu beobachten.

Beispielhaft sei dies nachfolgend fiir die Reaktivitdt der
Initiatorpaste 3 aus Beispiel 2 nach Zugabe von Fumarsdure

bzw. 2,5-Dihydroxybenzoesdure beschrieben.

0,5g der oben genannten Basispaste wurden mit 0,05g der
Initiatorpaste 3 aus Beispiel 2 vermischt und 1 Tropfen in
Hydroxyethylmethacrylat geldste Fumarsdure (0,1g in 10 ml)
zugegeben. Das Material polymerisierte nach 6 Minuten.
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In einem weiteren Versuch wurde nun die Fumarsdureldsung in
die Basispaste eingearbeitet. Dabei wurde ein Molverhdltnis
von Fumarsdure: 1,3,5-Trihydroxybarbitursdurenatriumsalz

von 1:1 (nach Anmischung der Pasten im Verh&dltnis von 10:1)

eingestellt. Das Material polymerisierte nach 19 Minuten.

In einem weiteren Versuch wurde die in Hydroxyethylmeth-
acrylat besser 16sliche 2,5-Dihydroxybenzoesdure einge-
setzt. Dazu wurde 0,lg der 2,5-Dihydroxybenzoes&ure in 1 ml
Hydroxyethylmethacrylat geldst. 1 Tropfen der LOsung
(0,0248g) wurden in 0,5g der oben genannten Basispaste
eingearbeitet. Anschliefend wurden 0,05g der Initiatorpaste
3 aus Beispiel 2 zugegeben und griindlich durchmischt. Nach
9 min. war das Pastengemisch erhértet.

Beispiel 6 (erfindungsgemdls)

Um die Reaktionsfdhigkeit und die Biegefestigkeit als Mafd
fir die mechanische Festigkeit des erfindungsgemdfien
Dentalmaterials zu untersuchen, wurde die nachfolgend
spezifizierte Initiatorpaste 4 hergestellt und mit der
Basispaste aus Beispiel 3, in die 1,53 Gew.-% 2,5-

Dihydroxybenzoesdure eingearbeitet wurde, im Verhdltnis 1:1

angemischt.
‘Bestandteil Paste 4
Gew.-%
Bis-GMA _ 38,5
TEDMA _ | 17,1
PEG 400 -
Aerosil R812 (oberflédchenbehan- 1,6
delte Pyrogene Kieselsdure)
Dentalglas.sil. mit 42,1
Methacrylatgruppen (D50: 1,5 pm)
1,3,5-Trimethylbarbitursédure V -
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Na-1,3,5-Trimethylbarbiturat 0,7

Die Erhdrtung begann nach 2:30 min und war nach 5:30 min.
abgeschlossen. Die mittlere Biegefestigkeit betrug 72,11
MPa (+/- 6,00, 10 Messungen). Die maximale Biegefestigkeit
betrug 81,97 MPa.

Beispiel 7 (Vergleichsbeispiel)

Um die Biegefestigkeit eines nicht erfindungsgemidfien
Dentalmaterials zu untersuchen, wurde die nachfolgend

1] a ] . 1] .
pezifizierte Init ste 5 hergestellt und mit der

&3]

v

asispaste aus Beispiel 3 im Verhdltnis 1:1 angemischt.

Bestandteil Paste 5
Gew.-%
Bis-GMA _ -
TEDMA -
PEG 400 56,1
Aerosil R812 (oberfldchenbehan- 1,6

delte Pyrogene Kieselsdure)

Dentalglas sil. ohne 41,5
Methacrylatgruppen (D50: 1,5 pum)

1,3,5-Trimethylbarbitursdure 0,8

Na-1,3,5-Trimethylbarbiturat -

Die mittlere Biegefestigkeit des ausgeh&rteten
Dentalmaterials betrug 16,89 Mpa (+/- 2,25, 10 Messungen)
und die maximale Biegefestigkeit betrug 19,03 MPa.

Die Biegefestigkeit des Dentalmaterialé dés
erfindungsgemédfen Beispiels 6 mit einer mittleren
Biegefestigkeit von 72,11 MPa und einer maximale
Biegefestigkeit 81,97 MPa lag damit deutlich liber den
entsprechenden Werten des Vergleichsbeispiels 7 und belegt
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die extreme Belastbarkeit des erfindungsgeméfien

Dentalmaterials.
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Patentanspriiche

Polymerisierbares Dentalmaterial aus wenigstens zwei
Komponenten, dadurch gekennzeichnet, dass es die

folgenden Komponenten umfasst:
Komponente 1 enthaltend
a) das Salz einer CH-aciden Verbindung, wobei
die CH-acide Verbindung eine radikalische
Polymerisation auslésen kann,
Komponente 2 enthaltend
b) eine Sdure, deren Sdurestdrke grdRer ist als
die der in der in Komponente 1 als Salz

vorliegenden CH-aciden Verbindung,

wobei die Komponente 1 und die Komponente 2 radikalisch

polymerisierbare Monomere enthalten.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach Anspruch 1,

dadurch gekennzeichnet, dass das polymerisierbare
Dentalmaterial insgesamt liber 50 Gew.-%, vorzugsweise
{iber 60 Gew.-%, weiter vorzugsweise itber 70 Gew.-%,
weiter vorzugsweise Uber 80 Gew-%, welter vorzugsweise
iber 90 Gew.-%, weiter vorzugsweise Uber 95 Gew.-%,
weiter vorzugsweise Uber 98 Gew-% radikalisch

polymerisierbare Monomere enthdlt.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach Anspruch 1 oder
2, dadurch gekennzeichnet, dass die Komponente 1 lber
50 Gew-%, vorzugsweise lUber 60 Gew.-%, welter

vorzugsweise {iber 70 Gew.-%, weiter vorzugsweise Uber
80 Gew.-%, welter vorzugsweise liber 90 Gew.—%,'weiter

vorzugsweise liber 95 Gew.-%, weiter vorzugsweise uber
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98 Gew.% radikalisch polymerisierbare Monomere enthdlt.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach einem der
vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
die Komponente 1 und/oder die Komponente 2 oder das
polymerisierbare Dentalmaterial insgesamt keine nicht
radikalisch polymerisierbaren Monomere enthédlt.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach einen der
vorangehenden Anspriche, dadurch gekennzeichnet, dass
die Monomere in Komponente 1 mit den Monomeren in
Komponente 2 bei der Mischung beider Komponenten

radikalisch polymerisieren kénnen.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach einem der
vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
die Komponente 1 in einer ersten Paste und die
Komponente 2 in einer zweiten Paste enthalten ist und
dass das vorgesehene Mischungsverhdltnis 1:10 oder
groRer, vorzugsweise 1:4 oder gréfRer, weiter
vorzugsweise 1:2 oder gréier, besonders bevorzugt 1l:1
betrégt.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach Anspruch 6,
dadurch gekennzeichnet, dass die Pasten mehr als 3
Monate, vorzugsweise mehr als 6 Monate, besonders
bevorzugt mehr als 24 Monate farb- und/oder lagerstabil
sind.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach einem der
vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
das Salz der CH-aciden Verbindung der Komponente 1 ein
Salz der a—Benzoyl—proprionitrile, o-Cyan-
carbonsdureester und -amide, cyclischer B-Oxonitrile,
B-Diketone, cyclischer B-Diketone, cYclisCher B-
Oxocarbonsdureester, cyclischer p-Oxo-lactone,
Malons&dure, Malonséurederivate, Pyrazolderivate,

Barbitursdure oder Barbitursdurederivate ist.
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Polymerisierbares Dentalmaterial nach einem der
vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
das Salz der CH-aciden Verbindung ein Salz ausgewdhlt
aus der Gruppe bestehend aus einwertigen und
zweiwertigen Salzen der Alkali- und Erdalkaliionen,

vorzugsweise ein Natriumsalz ist.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach einem der
vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
die S&ure der Komponente 2 eine anorganische S&ure,
vorzugsweise Phosphorsdure und/oder Salzsdure ist.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach einem der
vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
die Sdure eine organische Sdure ist.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach Anspruch 11,
dadurch gekennzeichnet, dass die organische Sdure eine
Monocarbonsdure, ausgewdhlt aus der Gruppe bestehend
aus Ameisensdure, Essigsdure und Benzoesdure bzw.
Derivate dieser Sduren oder eine Dicarbonsé&ure,
ausgewdhlt aus der Gruppe bestehend aus Oxalsédure,
Malonsdure, Succinsdure, Adipinsdure, Pimelinsdure,
Azelainsdure, Sebacinsdure, Maleinsdure, Fumarsdure,
Sorbinsdure, Phthalsdure und Terephthalsdure bzw.
Derivate dieser S&uren oder eine Tricarbonsdure,
ausgewdhlt aus der Gruppe bestehend aus
Hemimellithsdure, Trimelliths&ure, Trimesinsdure,
Agaricinsdure, Citronensdure, 1,2,3-
Propantricarbonsdure bzw. Derivate dieser Sduren oder
eine Multicarbonsdure, ausgewdhlt aus der Gruppe '
bestehend aus Pyromellithsdure und Mellithsdure bzw.
Derivate dieser Sduren oder eine Polycarbonsiure,
ausgewdhlt aus der Gruppe bestehend aus Polyacrylsdure
und Polymethacrylsdure bzw. Derivate dieser Sduren ist.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach einem der
vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
die radikalisch polymerisierbaren Monomere ausgewdhlt
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sind aus der Gruppe bestehend aus Acrylsdureester und

Methacrylsdureester.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach einem der
vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
mindestens eine der Komponenten des polymerisierbaren
Dentalmaterials Ubergangsmetallkationen, vorzugsweise
Cu®*'-Ionen, und zur Radikalbildung geeignete Anionen,
vorzugsweise Halogenid-Ionen, weiter vorzugsweise
Chlorid-Ionen, enthalt.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach einem der
vorangehenden Anspriche, dadurch gekennzeichnet, dass
die Komponente 1 Ubergangsmetallkationen, vorzugsweise
Cu®*-Ionen, und zur Radikalbildung geeignete Anionen,
vorzugsweise Halogenid-Ionen, weiter vorzugsweise
Chlorid-Ionen enthdlt.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach einem der

vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
mindestens eine der Komponenten des polymerisierbaren
Dentalmaterials ein Fullstoff ist, ausgewdhlt aus der

.Gruppe bestehend aus micro- und/oder nanoskaligen

Fillstoffen, vorzugsweise Metall-, Halbmetall- oder
Mischmetalloxide, Silikaten, Nitriden, Sulfaten,
Titanaten, Zirkonaten, Stannaten, Wolframaten,
Siliciumdioxiden oder einer Mischung aus diesen
Verbindungen oder sphdrischen Fillstoffen,

Quarzpulvern, Glaspulvern, Glaskeramikpulvern oder eine

Mischung aus diesen Pulvern oder gefiillten oder
ungefillten Splitterpolymerisaten und/oder
Perlpolymerisaten.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach Anspruch 16,
dadurch gekennzeichnet, dass der Fillstoff ein
oberfldchenmodifizierter Flillstoff, vorzugsweise eine
organisch oberfldchenmodifizierter Flullstoff ist.
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Polymerisierbares Dentalmaterial nach Anspruch 17,
dadurch gekennzeichnet, dass der
oberfldchenmodifizierte Flllstoff auf seiner Oberfldche
funktionelle Gruppen besitzt, die mit den Monomeren
chemisch, vorzugsweise radikalisch, reagieren kodnnen
oder eine hohe Affinitd&t zu der aus den Monomeren

gebildeten Polymermatrix haben.

Polymerisierbares Dentalmaterial nach Anspruch 18,
dadurch gekennzeichnet, dass der Flllstoff mit
reaktiven Acrylat- oder Methacrylatgruppen tragendem

Silan oberfldchenmodifiziert ist.

Verwendung des polymerisierbaren Dentalmaterials nach
einem der vorangehenden Anspriiche als Fiillungsmaterial,
Stumpfaufbaumaterial, Befestigungsmaterial,
Bondingmaterial, provisorisches und permanentes Kronen-
und Brilickenmaterial, zahntechnischen Werkstoff zur
Herstellung von Inlays, Onlays, Verblendschalen,
kiinstlichen Zdhnen, Modellmaterialien und Fissuren-
bzw. Wurzelkanal-Versiegelungsmaterial.

Gehdrtetes Dentalmaterial, erhdltlich aus einem
polymerisierbaren Dentalmaterial nach einem der
Anspriche 1 bis 19.
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