(19) (19DE 10 2006 019 092 A1 2007.03.22

Bundesrepublik Deutschland
Deutsches Patent- und Markenamt

(12) Offenlegungsschrift

(21) Aktenzeichen: 10 2006 019 092.0 symtct: A671K 6/08 (2006.01)
(22) Anmeldetag: 25.04.2006 AG61K 6/06 (2006.01)
(43) Offenlegungstag: 22.03.2007
(30) Unionsprioritat: (74) Vertreter:
2005-126751 25.04.2005 JP Eisenfiihr, Speiser & Partner, 80335 Miinchen
(71) Anmelder: (72) Erfinder:
Kabushiki Kaisha Shofu, Kyoto, JP; Nagase Takano, Satoshi, Kyoto, JP; Nakatuka, Toshiyuki,
ChemteX Corp., Osaka, JP Kyoto, JP; Deguchi, Mikito, Kyoto, JP; Urabe,
Shinji, Tatsuno, Hyogo, JP; Ohnishi, Toshimasa,
Tatsuno, Hyogo, JP

Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen
(54) Bezeichnung: Glasionomerzement mit zwei Pasten

(57) Zusammenfassung: Gegenstand der vorliegenden Er-
findung ist es, eine pastenartige Zementzusammensetzung
bereitzustellen, die, obwohl sie Adhasion an der Zahnsub-
stanz behalt, biologische Kompatibilitdt, Oberflachenhart-
barkeit und verzégerte Freisetzbarkeit von Fluor, die Eigen-
schaften sind, die von iblichem Glasionomerzement stam-
men, sowie eine verminderte Wasserempfindlichkeit hat,
die ein Nachteil des ublichen Glasionomerzements ist, ein
einfaches Vermischen ermdglicht, die Eigenschaften von
gehartetem Zement nicht negativ beeinflusst, abhangig
vom Unterschied der Benutzer mit unterschiedlichem Wis-
sensgrad, und verschiedene stabile Eigenschaften liefert.
Es wird ein Glasionomerzement mit zwei Pasten bereitge-
stellt, der eine auf Harz basierende Paste, die ein hydro-
phobes polymerisierbares Monomer und ein Polymer von
sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren ent-
halt, die ineinander unloslich sind, und eine auf Wasser ba-
sierende Paste umfasst, die ein hydrophiles polymerisier-
bares Monomer und Wasser enthalt, die ineinander 6slich
sind, wobei ein saurereaktiver Fillstoff in mindestens einer
der Pasten enthalten ist.
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Beschreibung
Technisches Gebiet der Erfindung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft einen Glasionomerdentalzement mit zwei Pasten, der fir Anwendun-
gen verwendet werden kann, um Hohlrdume nach Kariesbehandlung zu fiillen, zur Auskleidung von Hohlrau-
men, Wurzelkanalfullung, Zementierung/Haftung von Kronenprothesematerialien, wie Metallen, Keramiken,
Verbundharzen und dgl., Zementierung/Haftung von orthodontischen Klammern und Bandern und dgl., Kern-
konstruktion, Loch- und Fissurenversiegelung, zeitweilige Zementierung/Versiegelung, andere Anwendungen,
die praventive Zahnmedizin betreffen. Genauer betrifft die vorliegende Erfindung einen Glasionomerdentalze-
ment mit zwei Pasten, der eine auf Harz basierende Paste und eine auf Wasser basierende Paste aufweist und
dieser Glasionomerdentalzement mit zwei Pasten ist dadurch gekennzeichnet, dass der Zement Uber eine
Saure-Base-Reaktion, basierend auf einer spezifischen Kombination von Komponenten, und eine Polymerisa-
tionsreaktion gehartet wird.

Hintergrund und Stand der Technik

[0002] Ublicherweise wurde Dentalzement nicht nur zur Zementierung/Haftung in Kronenprothesematerialien
verwendet, die durch metallische Materialien reprasentiert werden, wie Inlay, Onlay, Kronen und dgl., sondern
auch in vielen Dentalanwendungen, wie Fillmaterialien, Auskleidungsmaterialien und Grundmaterialien, Ze-
mentierung/Haftung fur kieferorthopadische Klammern bzw. Spangen und Bander und dgl., Materialien fur pro-
visorische Fullungen, Materialien fur voribergehende Zementierung, Versiegelungsmittel, Wurzelkanalftlima-
terialien, Kernkonstruktionsmaterialien und anderen mit der praventiven Zahnmedizin verwandten Materialien.

[0003] Aufierdem haben trotz der vielen Arten von Dentalzement alle Dentalzemente Vorteile und Nachteile
in Bezug auf Arbeitsweise und Eigenschaften und Anwendungen werden daher bestimmt abhangig von den
Vorteilen und Nachteilen.

Stand der Technik

[0004] In der Vergangenheit wurde Zinkphosphatzement, der hauptsachlich Zinkoxid als Pulver und eine
wassrige Orthophosphorsaurelésung als Fliissigkeit enthalt, hauptsachlich als Zementierungsmaterial fiir Kro-
nenprothesematerialien verwendet, wie geformte metallische Materialien. Diese Art von Zement hat jedoch
Nachteile, da wegen der Phosphorsaure zu einem friihen Zeitpunkt des Abbindens eine starke Reizung der
Pulpa auftritt, da die Eigenschaften abhangig von der Mischtemperatur variieren, weil die Abbindereaktion eine
exotherme Reaktion ist, da prothetische Anwendungen lber mechanische Zwischenglieder gehalten werden
und dgl.

[0005] Ein Carboxylatzement, der hauptsachlich Zinkoxid als Pulver und eine wassrige Poly(carbonsaure)|6-
sung als Flissigkeit enthalt, bindet ab durch eine Komplexierung von Zinkionen, die aus dem Pulver freigesetzt
werden, wenn das Pulver mit der Flussigkeit erodiert wird, mit Carboxylgruppen, die Seitengruppen der Po-
ly(carbonsaure) sind, die in der Flussigkeit enthalten sind. Da zum selben Zeitpunkt diese Carboxylgruppen
auch mit metallischen Elementen, wie Calcium, gelieren, die in Zahnmaterial vorliegen, hat dieser Zement auch
Adhasion zur Zahnsubstanz. Dieser Zement hat den Vorteil, dass die Reizung der Pulpa geringer ist und den
Nachteil, dass die mechanische Festigkeit geringer ist als bei Zinkphosphatzement.

[0006] Ein Eugenolzement, der hauptsachlich Zinkoxid als Pulver und Eugenoldl als Flissigkeit enthalt, hat
den Vorteil einer analgetischen, sedierenden und antiphlogistischen Wirkung bei oralen Krankheiten, aber sei-
ne Anwendung ist auf zeitweilige Versiegelung oder zeitweilige Zementierung beschrankt, da seine mechani-
sche Festigkeit gering ist und er in Hohlraumen im Mund eine schlechte Dauerhaftigkeit hat.

[0007] Ein Harzzement, der hauptsachlich ein organisches Polymer oder einen anorganischen Flillstoff als
Pulver und ein polymerisierbares Acrylmonomer als Flissigkeit enthalt, wobei mindestens eines davon einen
Polymerisationskatalysator enthalt, hat Haftung an der Zahnsubstanz und mechanische Eigenschaften, die
besser sind als die von anderen Zementen.

[0008] Er hat jedoch den Nachteil, dass komplizierte Vorbehandlungen, wie Atzen und Aufbringen von Grun-

dierungen auf Materialien, die verwendet werden sollen, notwendig sind und dass die biologische Kompatibi-
litat schlecht ist, und dgl.
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[0009] Weil dieser Zement liber eine Polymerisationsreaktion von polymerisierbaren Monomeren hartet, kann
die Polymerisation auflerdem gehemmt werden und es besteht weiterhin der Nachteil, dass eine unpolymeri-
sierte Schicht des polymerisierbaren Monomers auf der Oberflache eines geharteten Harzzements besteht.
Das Bestehen dieser unpolymerisierten Schicht verursacht Verfarbung oder Farbung in dem geharteten Harz-
zement und die Erzeugung von Sekundarkaries in der Zahnsubstanz rund um eine unpolymerisierte Schicht,
an der die Bakterien haften. Um diese unpolymerisierte Schicht zu entfernen oder zu verringern, ist eine kom-
plizierte Handhabung, wie die Bedeckung der Oberflache mit einer Sauerstoffbarriere, um Sauerstoff zu blo-
ckieren, Bestrahlung mit Licht und dgl. erforderlich, nicht nur zur Vorbehandlung, sondern auch wahrend und
nach dem Hartungsprozess.

[0010] Ein Glasionomerzement, der hauptsachlich ein Aluminosilicatglas, das Elemente, wie Fluor, Calcium
und dgl. enthalt, als Pulver und eine wassrige Poly(carbonsaure)lésung als Flissigkeit enthalt, zeigt ein Har-
tungsverhalten ahnlich wie Carboxylatzement, obwohl die Arten der Pulver voneinander verschieden sind.

[0011] Der Glasionomerzement hartet durch Komplexieren von Calciumionen und Aluminiumionen, die aus
dem Pulver freigesetzt werden, wenn das Pulver mit der Flissigkeit erodiert wird, mit Carboxylgruppen, die
Seitengruppen der Poly(carbonsaure) sind, die die Flissigkeit bildet.

[0012] Da diese Carboxylgruppen auch mit Zahnsubstanz komplexieren, hat dieser Zement auch Adhasion
an Zahnsubstanz. Dieser Zement zeigt eine geringere Reizung der Pulpa und daher ist dieser Glasionomerze-
ment auch in Bezug auf die biologische Kompatibilitat Gberlegen.

[0013] Da der Glasionomerzement eine ausgezeichnete Transparenz hat, die bei anderen Zementen nicht
beobachtet wird, und eine hohe mechanische Festigkeit, erstreckt sich seine Anwendung von der bloRen Ver-
wendung als Klebstoff bis zur Verwendung als Fullmaterial.

[0014] Der Glasionomerzement kann standig eine Spur von Fluor aus dem abgebundenen Zement verzdgert
freisetzen und hat praventive Wirkungen, wie die Unterdriickung und Verhitung von Sekundarkaries und die
Verstarkung der Zahnsubstanz. Er wird daher als praventives Material verwendet.

[0015] Fur diesen Glasionomerzement werden Details in JP 54-21858A, JP 54-10010A, JP 61-50989A, JP
2-62525A und dgl. beschrieben.

[0016] Obwohl der Glasionomerzement viele Vorteile hat, wie oben beschrieben, gibt es einen Nachteil, die
so genannte Wasserempfindlichkeit, d.h. dass dann, wenn eine Oberflache des Zements wahrend des Abbin-
dens mit Wasser in Kontakt kommt, sich Zement in Wasser |6st und trib wird. Um die Wasserempfindlichkeit
so weit wie moglich zu reduzieren, ist es notwendig, einen Zement sofort nach dem Aufbringen in einem oralen
Hohlraum abzubinden, um den Zeitraum (Abbindezeit) zwischen Auftragen in einem Hohlraum im Mund und
Abbinden zu verkirzen.

[0017] AuRerdem sind komplizierte Verfahren zur Vermischung eines Pulvers und einer Flussigkeit notwendig
fur den Glasionomerzement und der gemischte Zustand variiert abhangig von dem Vorgehen des Verwenders,
der das Mischverfahren ausfuhrt, und von dessen Fachwissen. Daher ist es unmdglich, stabile Eigenschaften
zu erhalten. Um stabile Eigenschaften zu erhalten, ist es notwendig, ausreichend lange zu vermischen, indem
der Zeitraum (Prozesszeit) vom Einsetzen des Vermischens bis zur Anwendung in einem Hohlraum im Mund
so weit wie moglich verlangert wird.

[0018] Da eine Abkirzung der Abbindezeit und eine Verlangerung der Prozesszeit jedoch miteinander in Kon-
flikt stehen und aufeinander einwirken, war es ein grof3es Problem, sowohl eine ideal lange Verfahrenszeit zu
erhalten als auch eine ideal kurze Abbindezeit. Es wurde daher Uber viele technische Versuche berichtet, um
einen Glasionomerzement mit einer kurzen Abbindezeit zu entwickeln, der sofort nach dem Auftragen in einen
Hohlraum im Mund abbindet, bevor er mit Wasser in Kontakt kommt, wobei eine lange Prozesszeit aufrechter-
halten wird, um ein ausreichendes Mischen durchflihren zu kénnen.

[0019] Als Versuche fir Glaszusammensetzungen wird z.B. ein "Erdalkalialuminofluorosilicatsalzglas, das
Strontium enthalt, und eine Zusammensetzung, die dieses enthalt" in JP 63-182238A, "eine Glaszusammen-
setzung, die spezifische Elementkomponenten zur Verwendung in einem Glasionomerzement enthalt" in JP
61-215234A, "ein Glaspulver, das ZrO, und ZnO enthalt, fir einen Glasionomerzement" in JP 2-275731A, "ein
Lanthan-Strontium-Fluoraluminosilicat-Glaspulver" in JP 5-331017A, "ein Fluoraluminosilicatglaspulver, das
frei von Alkaliionen und spezifischen Erdalkaliionen ist" in JP 63-201038A und dgl. beschrieben.

3/45



DE 10 2006 019 092 A1 2007.03.22

[0020] Als Versuche zusatzlich dritte Komponenten einem Pulver oder einer Flissigkeit zuzufiigen, werden
offenbart "eine Dentalzementzusammensetzung, die ein wasserunlésliches Tanninsaurederivat enthalt" in JP
60-34903A und JP 63-10128A, "eine Abbindelésung eines Dentalzements aus einem Acrylsdure-Maleinsau-
re-Copolymer, das eine l6sliche organische Carbonsaure und ein Fluorkomplexsalz enthalt" in JP 59-46924A,
"eine abbindende Dentalzementlésung von Poly(acrylsaure) oder einem Copolymer von Acrylsaure, die eine
anorganische Saure enthalt" in JP 56-37964A, "eine abbindende Dentalzementldsung eines Acrylsadure-Male-
insaure-Copolymers, das ein Fluorkomplexsalz und Weinsaure enthalt" in JP 59-38926A, "eine abbindende
Dentalzementlésung, die Tetrahydrofurantetracarboxylsaure enthalt" in JP 59-24128A und JP 59-23285A, "ein
Verfahren zur Zugabe von Weinsaure zu einem Dentalzement" in JP 55-8019A und dgl.

[0021] Als Versuche zur Behandlung einer Glasoberflache werden "ein Verfahren zur Behandlung einer Ober-
flache eines Glaspulvers mit Fluorid" in JP 3-59041A, "ein Verfahren zur Verzdégerung der Abbindereaktion mit
Poly(carbonsaure) durch Waschen eines Glaspulvers mit Sduren, um Calcium und dgl., die rund um die Ober-
flache des Pulvers existieren, zu entfernen" in JP 59-5536A und JP 2-39465A, "ein Verfahren zur Behandlung
einer Oberflache eines Glaspulvers durch Zufiigung von Carbonsaure beim Feinvermahlen von Glasbrocken"
in JP 63-225567A, "ein Verfahren zur Warmebehandlung einer Glaspulveroberflache mit Carbonsaure" in dem
japanischen Patent Nr. 2796461 und dgl.

[0022] Beidiesen Versuchen wurden in einigen Fallen in einem gewissen Ausmal Verbesserungen beobach-
tet im Hinblick auf die Wasserempfindlichkeit, aber eine Verhitung der Wasserempfindlichkeit wurde nicht er-
reicht. AuBerdem ist das Mischverfahren eines Pulvers und einer Flussigkeit immer noch kompliziert und als
Probleme bleiben, dass Eigenschaften durch Unterschiede bei den Benutzern und ihrem Fachwissen beein-
flusst werden.

[0023] Aulerdem werden derzeit viele Berichte verdffentlicht in Bezug auf Zementzusammensetzungen, bei
denen die Haftung an der Zahnsubstanz verbessert wird durch Einbau einer Sdure-Base-Reaktion, die eine
Abbindereaktion eines Glasionomerzements ohne Grundierungsbehandlung ist, die bei Verwendung eines
Harzzements erforderlich ist.

[0024] Es werden z.B. "eine Zementzusammensetzung, die ein Monomer mit einer polymerisierbaren Gruppe
und einer ionischen Gruppe an einer Seitenkette im Molekul enthalt" in JP 6-70088A und dem japanischen Pa-
tent Nr. 2588702, JP 62-149707A und dgl., "eine Dentalzementzusammensetzung, die frei von Wasser ist, die
hauptsachlich ein Polymer einer a-B-ungesattigten Carbonsaure und einem Komplex einer anorganischen
Komponente mit dem Polymer enthielt" in dem japanischen Patent Nr. 3542683 und JP 3-47107 und dgl. of-
fenbart.

[0025] Die obigen Berichte beschreiben, dass aufgrund des Einbaus eines Monomers mit einer polymerisier-
baren Gruppe und einer ionischen Gruppe in einer Seitenkette im Molekil oder einem Polymer einer a--un-
gesattigten Carbonsdaure in eine Zementzusammensetzung saure Gruppen in den jeweiligen Molekdilen eine
Saure-Base-Reaktion mit metallischen Elementen verursachen, die in der Zahnsubstanz vorliegen, wie Calci-
um, um die Haftung an der Zahnsubstanz zu verbessern.

[0026] Bei Komponenten, die den Zement bilden, tritt jedoch eine Saure-Base-Reaktion im Inneren der Zem-
entzusammensetzung nicht auf, da Wasser nicht als wesentliche Komponente enthalten ist, und demzufolge
unterscheiden sie sich von einem Glasionomerzement in struktureller Hinsicht. Andere Eigenschaften als die
Haftung an der Zahnsubstanz, die der Glasionomerzement hat, werden nicht ausgeubt.

[0027] Diese Zementzusammensetzungen sind dazu vorgesehen, Wasser ins Innere der Zementzusammen-
setzung zu bringen durch Wasserabsorption der Zusammensetzung nach dem Harten, um eine sekundare
Saure-Base-Reaktion zu schaffen und eine Strukturveranderung tritt auch auf, die die Reaktion begleitet. Da-
her ist die Dauerhaftigkeit des Materials betroffen.

[0028] Kirzlich wurden viele Berichte verdffentlicht Uber eine Zementzusammensetzung, die ein polymeri-
sierbares Polymer und einen Polymerisationskatalysator zusatzlich zu Komponenten, die einen Glasionomer-
zement bilden (Wasser, ein Polymer einer a-B-ungesattigten Carbonsaure, Fluoraluminosilicatglas), enthalten
und Uber eine Zementzusammensetzung mit einem Monomer mit einer ionischen Gruppe und einer polymeri-
sierbaren Gruppe in ihrer Seitenkette statt eines Polymers einer a-B-ungesattigten Carbonsaure als Kompo-
nente, die einen Glasionomerzement bildet und weiterhin ein polymerisierbares Monomer und einen Polyme-
risationskatalysator enthalt.
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[0029] Offenbart werden z.B. "eine Zementzusammensetzung, die ein Monomer mit einer ionischen Gruppe
und einer polymerisierbaren Gruppe in der Seitenkette" enthalt, in dem japanischen Patent Nr. 2869078 und
JP 1-308855A, "eine Zementzusammensetzung, die ein polymerisierbares Monomer zusatzlich zu Komponen-
ten, die einen Glasionomerzement bilden, enthalt" in JP 6-27047A, dem japanischen Patent Nr. 3288698, in
JP 8-26925A, JP 8-301717A, JP 2000-26225A und JP 2002-87917A.

[0030] Diese Arten von Zementzusammensetzungen werden als harzmodifizierter Glasionomerzement be-
zeichnet und als Hartungsmechanismus werden Polymerisationsreaktionen vieler Arten von Monomeren mit
chemischen Polymerisationskatalysatoren und Fotopolymerisationskatalysatoren zusatzlich zu der wesentli-
chen Reaktion, einer Saure-Base-Reaktion, eines Ublichen Glasionomerzements, angewendet. Sogar wenn
Wasser wahrend des Hartens dazukommt, wird daher die Wasserempfindlichkeit, durch die ein gehartetes Pro-
dukt triib und briichig wird, verhitet und die mechanischen Eigenschaften, wie Biegefestigkeit und dgl., werden
stark verbessert. Einige haben nicht nur Haftung an Zahnsubstanz, wie Zahnschmelz, Dentin und dgl., sondern
auch Haftung an Metall, Porzellan, Verbundharz und dgl. und werden daher bedeutende verbesserte Materia-
lien.

[0031] Da jedoch diese Zementzusammensetzungen polymerisierbare Monomere als flissige Komponenten
enthalten, haben sie Nachteile, die bei einem Glasionomerzement nicht beobachtet werden, dass die Polyme-
risation durch Sauerstoff wahrend der Hartung gehemmt wird, um eine unpolymerisierte Schicht auf einer
Oberflache einer geharteten Zementzusammensetzung zu bilden ahnlich wie bei einem Harzzement.

[0032] In gleicher Weise wie ein Ublicher Glasionomerzement kann ein harzmodifizierter Glasionomerzement
nicht in einer Form einer Verpackungsart hergestellt werden basierend auf der Beziehung zwischen den sie
bildenden Komponenten, die an der Sdure-Base-Reaktion beteiligt sind, und sie sollten daher in Form einer
aufgeteilten Verpackung von der Art Pulver-Flussigkeit, Pulver-Paste, Flissigkeit-Paste, Paste-Paste und dgl.
hergestellt werden und jeder Glasionomerzement wird hauptsachlich vom Typ Pulver-Flissigkeit hergestellt.

[0033] Bei der Form vom Typ Pulver-Flissigkeit wird allgemein ein aufgeteilter Mischprozess ausgeflihrt, bei
dem ein Pulver aufgeteilt und bei der Verwendung stufenweise mit einer Flissigkeit vermischt wird, und es ist
auch ein Vermischen erforderlich, das ein Prozess ist, bei dem bei der letzten Mischstufe eine Mischung wie-
derholt diinn auf einem Mischpappteller oder einem Papptrager ausgestrichen wird, um gleichmagig verteilt zu
sein, um stabile Eigenschaften zu erhalten. Diese sequenziellen Prozesse sind leicht durchzuflhren fir erfah-
rene Benutzer, aber schwierig fur Benutzer mit wenig Erfahrung.

[0034] Bei einem harzmodifizierten Glasionomerzement wird die Vermischbarkeit von Pulver und Flussigkeit
schlechter, was das Mischen schwierig macht, da die Viskositat der Flissigkeit hoch wird, weil die Flissigkeit
ein polymerisierbares Monomer enthalt. Das Verhaltnis zwischen Pulver und Flissigkeit variiert aulerdem auf-
grund von Gewichtsvariationen, wenn das Pulver mit einem Mal} abgewogen wird und daher kédnnen die vor-
gesehenen Eigenschaften oder stabile Eigenschaften nicht erhalten werden.

[0035] Somit wurden kirzlich Berichte offenbart im Hinblick auf den Ublichen Glasionomerzement oder harz-
modifizierten Glasionomerzement in Form von zwei Pasten, die sich leicht vermischen lassen unabhangig von
der Erfahrung des Benutzers und dem Fachwissen des Benutzers, indem komplizierte Verfahren, wie Wiegen
und aufgeteiltes Mischen, soweit als mdglich reduziert werden.

[0036] Es wird z.B. "die Ubliche Glasionomerzementzusammensetzung vom Typ zwei Pasten, die ein Poly-
mer einer a-B-ungesattigten Carbonsaure und Wasser enthalt, als erste Paste, und ein Fluoraluminosilicatglas-
pulver, Wasser und einen wasserloslichen Verdicker als zweite Paste enthalt" in JP 2003-183112A beschrie-
ben. In diesem Bericht enthalt die zweite Paste, deren Hauptkomponente Wasser ist, einen wasserloslichen
Verdicker, da die Viskositat eingesetzt wird, um die Handhabung zu verbessern, ohne ein polymerisierbares
lonomer zu verwenden. Diese Zementzusammensetzung ist in der Handhabung, wie z.B. dem Vermischen,
ausgezeichnet, da sie in Form von zwei Pasten ist, aber ihre mechanische Festigkeit verschlechtert sich durch
den Einfluss des wasserloslichen Verdickers. Da der Verdicker wasserl6slich ist, hemmt er auRerdem die Sau-
re-Base-Reaktion, was die Abbindezeit verzdgert und dadurch wird ein Nachteil des Ublichen Glasionomerze-
ments, die Wasserempfindlichkeit, eher schlechter.

[0037] JP 11-228327A offenbart "eine Zementzusammensetzung mit einem Polymer einer a-B-ungesattigten
Carbonsaure, Wasser und einem Fullmaterial, das nicht mit dem Polymer der a-B-ungesattigten Carbonsaure
reagiert, als erste Paste, und einem Fluoraluminosilicatglas und einem polymerisierbaren Monomer, das frei
von sauren Gruppen ist, als zweiter Paste". In dieser Zementzusammensetzung ist es wichtig, dass die sie bil-
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denden Komponenten, die eine Sdure-Base-Reaktion verursachen, Wasser und ein Polymer einer a--unge-
sattigten Carbonsdaure, nur in der ersten Paste enthalten sind, und ein Fluoraluminosilicatglas nur in der zwei-
ten Paste enthalten ist. Zusatzlich coexistiert in der ersten Paste das Polymer der a-B-ungesattigten Carbon-
saure in einem Zustand, wo dieses Polymer und Wasser ineinander I6slich sind.

[0038] JP 2000-513339A offenbart "einen lonomerzement vom Typ mehrerer Flissigkeiten, der eine organi-
sche Zusammensetzung enthalt, die eine polymerisierbare hydrophile Komponente und eine Verbindung mit
Saurefunktion (ein Polymer) enthalt und im Wesentlichen frei von Wasser ist, wobei diese ineinander I6slich
sind, und eine wassrige Zusammensetzung, die Wasser und eine wassrige Komponente, die wasserloslich ist,
enthalt, offenbart und offenbart auch, dass ein saurereaktiver Fullstoff in jeder der Zusammensetzungen ent-
halten sein kann".

[0039] Bei diesem lonomerzement mit mehreren Flissigkeiten ist es wichtig, dass die saurefunktionelle Ver-
bindung (ein Polymer), die eine der Saure-Base-reaktiven Komponenten ist, nur in der organischen Zusam-
mensetzung enthalten ist, und Wasser nur in der wassrigen Zusammensetzung enthalten ist und der saurere-
aktive Fullstoff mindestens in einer der Zusammensetzungen enthalten ist. In der organischen Zusammenset-
zung coexistiert weiterhin die saurefunktionelle Verbindung (ein Polymer) in einem Zustand, wo sie und die hy-
drophile Komponente ineinander I6slich sind.

[0040] Aufgrund des Aufbaus der Komponenten, die in den Zementzusammensetzungen enthalten sind, die
in JP 11-228327A und JP 2000-513339A offenbart werden, ist es jedoch schwierig, die charakteristischen Ei-
genschaften eines Glasionomerzements, die Haftung an der Zahnsubstanz, Oberflaichenhartbarkeit, biologi-
sche Kompatibilitat und verzoégerte Freisetzung von Fluor, zu manifestieren, da die Saure-Base-Reaktion und
die Polymerisationsreaktion nicht in einem guten Gleichgewicht auftreten, was zu Materialien fuhrt mit Eigen-
schaften, die denen von Harzzement ahnlich sind. Bei jeder der Zementzusammensetzungen ist ein Polymer
einer a-B-ungesattigten Carbonsaure oder eine saurefunktionelle Verbindung (ein Polymer), die an der Sau-
re-Base-Reaktion beteiligt sind, in einem 16slichen Zustand enthalten. Wenn die Zementzusammensetzung in
diesem Zustand gehartet wird, wird die Polymerisation mit Sauerstoff wahrend des Hartens gehemmt, wie bei
einem Harzzement unter Bildung einer unpolymerisierten Schicht an der Oberflache des geharteten Zements.
Diese unpolymerisierte Schicht kann eine Entfarbung oder Verfarbung verursachen, und alternativ kénnen
Bakterien sich auf dieser unpolymerisierten Schicht festsetzen, was Sekundarkaries in der Zahnsubstanz rund
um deren Bereich verursacht.
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Offenbarung der Erfindung
Das von der Erfindung zu Idsende Problem

[0041] Aufgrund der obigen Situation wird eine pastenartige Zementzusammensetzung gefordert, die Eigen-
schaften hat, die von einem Ublichen Glasionomerzement stammen: Haftung an der Zahnsubstanz, biologi-
sche Kompatibilitdt, Oberflachenhartbarkeit und verzdgerte Freisetzbarkeit von Fluor, und einen Nachteil des
Ublichen Glasionomerzements vermindert: Wasserempfindlichkeit, mit der stabile Eigenschaften erhalten wer-
den kénnen, da das Vermischen leicht durchgefihrt werden kann und diese Eigenschaften nicht durch Unter-
schiede bei den Benutzern und deren Kénnen beeinflusst werden.

Aufgabenstellung

[0042] Somit besteht die Aufgabe der vorliegenden Erfindung darin, einen Dentalglasionomerzement bereit-
zustellen mit den oben erwahnten Eigenschaften.

Mittel, um das Problem zu I6sen

[0043] Die Erfinder der vorliegenden Erfindung haben jede Anstrengung unternommen, um die obigen Pro-
bleme zu I6sen, und als Ergebnis haben sie eine Dentalglasionomerzementzusammensetzung gefunden, die
zwei Pasten aufweist, die aus einer auf Harz basierenden Paste mit einer organischen Komponente als Haupt-
komponente, und einer auf Wasser basierenden Paste mit einer wassrigen Komponente als Hauptkomponente
bestehen.

[0044] Genauer liefert die vorliegende Erfindung einen Glasionomerzement vom Typ zwei Pasten, der eine
auf Harz basierende Paste und eine auf Wasser basierende Paste aufweist, die dadurch gekennzeichnet sind,
dass: die auf Harz basierende Paste (a) ein hydrophobes polymerisierbares Monomer und (b) ein Polymer von
sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren enthalt, wobei (a) das hydrophobe polymerisierbare Mo-
nomer und (b) das Polymer der sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomere ineinander unléslich sind
und die auf Wasser basierende Paste (c) ein hydrophiles polymerisierbares Monomer und (d) Wasser enthalt,
wobei (c) das hydrophile polymerisierbare Monomer und (d) Wasser ineinander I3slich sind, und wobei

(1) mindestens die auf Harz basierende Paste und/oder die auf Wasser basierende Paste (e) einen saure-

reaktiven Flllstoff und (f) einen Polymerisationskatalysator zusammen enthalt;

(2) die auf Harz basierende Paste (e) einen saurereaktiven Fullstoff enthalt und die auf Wasser basierende

Paste (f) einen Polymerisationskatalysator oder

(3) die auf Harz basierende Paste (f) einen Polymerisationskatalysator und die auf Wasser basierende Pas-

te (e) einen saurereaktiven Fullstoff enthalt.

[0045] Der erfindungsgemafle Glasionomerzement mit zwei Pasten ist dadurch gekennzeichnet, dass die
Gesamtmenge von (e) dem saurereaktiven Fullstoff, (b) dem Polymer der sduregruppenhaltigen polymerisier-
baren Monomeren und (d) dem Wasser in einem Bereich von 40 bis 90 Gewichtsteilen pro 100 Gewichtsteilen
des Glasionomerzements liegt und (e) der saurereaktive Fullstoff: (b) dem Polymer von sauregruppenhaltigen
polymerisierbaren Monomeren: (d) dem Wasser in einem Bereich von 1:0,1-2,9:0,1-3,6 liegt.

[0046] Wenn die Gesamtmenge des saurereaktiven Flllstoffs, des Polymers der sduregruppenhaltigen poly-
merisierbaren Monomeren und des Wassers im obigen Bereich liegt, tritt eine Saure-Base-Reaktion basierend
auf diesen drei Komponenten und eine Polymerisationsreaktion basierend auf einer Vielzahl polymerisierbarer
Monomere in einem guten Gleichgewicht in einer Hartungsreaktion auf.
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[0047] Anders als bei Ublichen harzmodifizierten Glasionomerzementen lasst die vorliegende Erfindung es
dadurch zu, die Eigenschaften, die durch den Ublichen Glasionomerzement entstehen, Biokompatibilitat, Haf-
tung an der Zahnsubstanz und Oberflachenhartbarkeit, zu erhalten, um den Nachteil des Glasionomerze-
ments, mechanische Festigkeit, zu verbessern und die Wasserempfindlichkeit zu kontrollieren.

[0048] Der erfindungsgemalfe Glasionomerzement mit zwei Pasten ist dadurch gekennzeichnet, dass die auf
Harz basierende Paste (g) ein sauregruppenhaltiges polymerisierbares Monomer enthalt.

[0049] Dadurch wird die Saure-Base-Reaktion zwischen dem Polymer der sauregruppenhaltigen polymeri-
sierbaren Monomeren und dem saurereaktiven Fullstoff in Gegenwart von Wasser verstarkt und die Haftung
an der Zahnsubstanz (Zahnschmelz und Dentin) kann erhéht und weiterhin die Haftung an Metallen, Harzen
und Verbundharzen verbessert werden.

[0050] Der erfindungsgemale Glasionomerzement mit zwei Pasten ist dadurch gekennzeichnet, dass (b) das
Polymer der sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomere ein Polymer eines polymerisierbaren Mono-
mers, das a-B-ungesattigte Carbonsauregruppen enthalt, ist.

[0051] Die Saure-Base-Reaktion mit dem saurereaktiven Fullstoff in Gegenwart von Wasser tritt dadurch
wirksam auf und die Eigenschaften des Ublichen Glasionomerzements, Biokompatibilitat, Haftung an der Zahn-
substanz und Oberflachenhartbarkeit, kbnnen auf hohem Niveau erreicht werden.

[0052] Der erfindungsgemalfe Glasionomerzement mit zwei Pasten ist dadurch gekennzeichnet, dass (e) der
saurereaktive Flillstoff ein fluorhaltiger rontgenpositiver sdurereaktiver Glasfillstoff ist, der Fluor und ein rént-
genpositives Element enthalt.

[0053] Die verzogerte Freisetzbarkeit von Fluor, die Farbtonkompatibilitdt und Réntgenfahigkeit kdnnen zu-
satzlich zu den obigen Eigenschaften des Ublichen Glasionomerzements dadurch verbessert werden.

[0054] Der erfindungsgemafie Glasionomerzement mit zwei Pasten ist dadurch gekennzeichnet, dass (f) der
Polymerisationskatalysator ein Barbitursaurederivat oder ein Redoxkatalysator mit organischem Peroxid-terti-
arem Amin oder eine Kombination davon ist.

[0055] Dadurch tritt die Polymerisationsreaktion der Harzkomponenten in Gegenwart von Wasser zusammen
mit der Sadure-Base-Reaktion auf Basis der drei Komponenten des saurereaktiven Fllstoffs, des Wassers und
des Polymers der sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomere auf und die Nachteile des ublichen Gla-
sionomerzements, geringe mechanische Festigkeit und Wasserempfindlichkeit, kénnen verbessert werden.

Wirkungen der Erfindung

[0056] Erfindungsgemaf kann ein Dentalglasionomerzement bereitgestellt werden, der eine ausgezeichnete
biologische Kompatibilitat, die Fahigkeit zur verzégerten Freisetzung von Fluor und Oberflachenhartbarkeit
hat, alles Eigenschaften von uUblichem Glasionomerzement, und den Nachteil des ublichen Glasionomers, die
Wasserempfindlichkeit, vermindert und auch einen hohen Grad an mechanischer Festigkeit hat.

[0057] Zusatzlich ist der erfindungsgemalie Dentalglasionomerzement in Form von zwei Pasten und Pulver
und Flussigkeit wurden vorher hergestellt in Form von Pasten, was es ermdglicht, sie auf einmal zu vermi-
schen, ohne dass ein aufgeteiltes Vermischen erforderlich ist.

[0058] Da der Dentalglasionomerzement gemaf der vorliegenden Erfindung weiterhin weder Klebrigkeit,
noch Tropfen, noch Fadenbildung zeigt und eine cremeartige Form hat bei leichter Handhabung, ist er ausge-
zeichnet zu handhaben, wobei jeder, vom Anfanger bis zum Fachmann, stabile und nicht abweichende Eigen-
schaften erhalten kann.

Beste Ausfuhrungsform fur die Erfindung
[0059] Der erfindungsgemalie Dentalglasionomerzement mit zwei Pasten (im Folgenden als "die vorliegende
Zementzusammensetzung" bezeichnet) ist ein Glasionomerzement mit einer auf Harz basierenden Paste und

einer auf Wasser basierenden Paste.

[0060] Bei der vorliegenden Zementzusammensetzung enthalt die auf Harz basierende paste (a) ein hydro-
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phobes polymerisierbares Monomer und (b) ein Polymer aus saure Gruppen enthaltenden polymerisierbaren
Monomeren, wobei (a) das hydrophobe polymerisierbare Monomer und (b) das Polymer aus saure Gruppen
enthaltende polymerisierbaren Monomer ineinander unléslich sind.

[0061] Da (a) das hydrophobe polymerisierbare Monomer und (b) das Polymer aus saure Gruppen enthalten-
de polymerisierbaren Monomeren unléslich ineinander sind, existiert in der auf Harz basierenden Paste (b) das
Polymer aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren in teilchenférmigem Zustand und durch
Kontrolle der TeilchengréRRe kénnen die Mischeigenschaften zwischen der auf Harz basierenden Paste und der
auf Wasser basierenden Paste verbessert werden. Da (c) das hydrophile polymerisierbare Monomer und (d)
Wasser in der auf Wasser basierenden Paste ineinander 6slich sind, kdnnen sie, wenn sie mit der auf Harz
basierenden Paste vermischt werden, gleichmaRig vermischt werden, um das Polymer aus sauregruppenhal-
tigen polymerisierbaren Monomeren in der auf Harz basierenden Paste zu |6sen, was eine Saure-Base-Reak-
tion verursacht, was Eigenschaften zeigt, die fur die vorliegende Erfindung vorgesehen sind.

[0062] Da es weiterhin fir die vorliegende Zementzusammensetzung vorgesehen ist, dass sie (e) einen sau-
rereaktiven Fullstoff und (f) einen Polymerisationskatalysator enthalt, ist sie dadurch gekennzeichnet, dass (1)
mindestens die auf Harz basierende Paste oder die auf Wasser basierende Paste (e) einen saurereaktiven
Fullstoff und (f) einen Polymerisationskatalysator enthalt, (2) die auf Harz basierende Paste (e) einen saurere-
aktiven Fillstoff und die auf Wasser basierende Paste (f) einen Polymerisationskatalysator enthalt oder (3) die
auf Harz basierende Paste (f) einen Polymerisationskatalysator enthalt und die auf Wasser basierende Paste
(e) einen saurereaktiven Fllstoff enthalt.

[0063] Die vorliegende Zementzusammensetzung hartet Uber eine Saure-Base-Reaktion basierend auf den
drei Komponenten (e) dem saurereaktiven Fullstoff, (b) dem Polymer aus sduregruppenhaltigen polymerisier-
baren Monomeren und (d) Wasser ebenso wie durch eine Polymerisationsreaktion basierend auf den drei
Komponenten der verschiedenen organischen Verbindungen mit polymerisierbaren Gruppen von (a) dem hy-
drophoben polymerisierbaren Monomer und (c) dem hydrophilen polymerisierbaren Monomer und (f) dem Po-
lymerisationskatalysator, was durch Vermischen der auf Harz basierenden Paste und der auf Wasser basie-
renden Paste, die die Zementzusammensetzung bilden, geschieht.

[0064] Von diesen Hartungsreaktionen ist die Saure-Base-Reaktion nicht nur am Harten der vorliegenden
Zementzusammensetzung, sondern auch an der Haftfahigkeit der vorliegenden Zementzusammensetzung an
der Zahnsubstanz beteiligt, z.B. tritt die Saure-Base-Reaktion mit Metallelementen, wie Calcium, das in der
Zahnsubstanz vorliegt, in gleicher Weise auf.

[0065] Wichtige Erfordernisse, damit ausgezeichnete Eigenschaften durch die vorliegende Zementzusam-
mensetzung gezeigt werden, sind der Aufbau aus Komponenten, die in der auf Harz basierenden Paste und
der auf Wasser basierenden Paste, die die Zementzusammensetzung bilden, enthalten sind, der Mischzustand
der organischen Komponenten, die in der auf Harz basierenden Paste enthalten sind und der Mischzustand
der wassrigen Komponente, die in der auf Wasser basierenden Paste enthalten sind.

[0066] Die Prozentanteile oder Verhaltnisse der die vorliegende Zementzusammensetzung bildenden Kom-
ponenten, die in ihr enthalten sind, die an der Saure-Base-Reaktion beteiligt sind, sind auch wichtige Erforder-
nisse.

[0067] Eine Komponente, die in der auf Harz basierenden Paste enthalten ist, die die vorliegende Zementzu-
sammensetzung bildet, (a) das hydrophobe polymerisierbare Monomer, ist eine wesentliche Komponente, um
eine Polymerisationsreaktion in Gegenwart eines Polymerisationskatalysators zu erzeugen, wenn die auf Harz
basierende Paste und die auf Wasser basierende Paste vermischt werden und sie kann ohne irgendeine Be-
schrankung verwendet werden, unabhangig von den Arten von radikalisch polymerisierbaren ungesattigten
Gruppen und entweder monofunktionell oder multifunktionell sein, soweit es ein polymerisierbares Monomer
mit Hydrophobizitat ist.

[0068] Das "hydrophob polymerisierbare Monomer", auf das hier Bezug genommen wird, wird definiert als ein
polymerisierbares Monomer, dessen Ldslichkeit kleiner als 10 Gewichtsteile pro 100 Gewichtsteile Wasser mit
23°C ist. Spezifisch werden 10 g eines polymerisierbaren Monomers zu 100 g Wasser mit 23°C in einer Pro-
beflasche zugegeben und sie werden 10 Minuten lang gemischt. Nach 10 Minuten Stehen wird die Mischung
in der Flasche beobachtet. Wenn Phasentrennung beobachtet wird in der Mischung, wird das polymerisierbare
Monomer als ein hydrophobes polymerisierbares Monomer angesehen.
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[0069] Beispiele fiir radikalisch polymerisierbare ungesattigte Gruppen, die das hydrophobe polymerisierbare
Monomer haben kann, schlieBen eine (Meth)acryloylgruppe, eine Styrylgruppe, eine Vinylgruppe und eine
Arylgruppe ein und insbesondere ist es bevorzugt, ein hydrophobes polymerisierbares Monomer mit einer
(Meth)acryloylgruppe als ungesattigter Gruppe zu verwenden.

[0070] Diese hydrophoben polymerisierbaren Monomere kénnen zusatzlich zusammen, solange sie hydro-
phob sind, weitere funktionelle Gruppen enthalten, einschliellich einer sauren Gruppe, wie einer Carbonsau-
regruppe, einer Phosphorylgruppe, einer Phosphonylgruppe und dgl.; einer Alkylgruppe; Halogen; einer Ami-
nogruppe, einer Glycidylgruppe und einer Hydroxidgruppe.

[0071] Als hydrophobe polymerisierbare Monomere werden hydrophobe polymerisierbare Monomere, bei de-
nen die radikalisch polymerisierbare ungesattigte Gruppe eine (Meth)acryloylgruppe ist, spezifisch unten auf-
gefihrt.

[0072] Beispiele flr das hydrophobe polymerisierbare Monomer, das eine monofunktionelle Gruppe enthalt,
schlieBen (Meth)acrylsdureester, wie Methyl(meth)acrylat, Ethyl(meth)acrylat, Butyl(meth)acrylat, He-
xyl(meth)acrylat, Tetrahydrofurfuryl(meth)acrylat, Glycidyl(meth)acrylat, Lauryl(meth)acrylat, Cyclohe-
xyl(meth)acrylat, Benzyl(meth)acrylat, Aryl(meth)acrylat, 2-Ethoxyethyl(meth)acrylat, Methoxypolyethylengly-
col(meth)acrylat und Isobonyl(meth)acrylat; Silanverbindungen, wie y-(Meth)acryloyloxypropyltrimethoxysilan
und y-(Meth)acryloyloxypropyltriethoxysilan, stickstoffhaltige Verbindungen, wie 2-(N,N-Dimethylami-
no)ethyl(meth)acrylat ein.

[0073] Beispiele fir ein aromatisches hydrophobes polymerisierbares Monomer, das zwei funktionelle Grup-
pen enthalt, schlieBen 2,2-Bis-(4-(meth)acryloyloxyphenyl)propan, 2,2-Bis-(4-(3-(meth)acryloyloxy-2-hydroxy-
propoxy)phenyl)propan, 2,2-Bis-(4-(meth)acryloyloxyethoxyphenyl)propan, 2,2-Bis-(4-(meth)acryloyloxydiet-
hoxyphenyl)propan, 2,2-Bis-(4-(meth)acryloyloxytetraethoxyphenyl)propan, 2,2-Bis-(4-(meth)acryloyloxypen-
taethoxyphenyl)propan, 2,2-Bis-(4-(meth)acryloyloxydipropoxyphenyl)propan, 2-(4-(Meth)acryloyloxyethoxy-
phenyl)-2-(4-(meth)acryloyloxydiethoxyphenyl)propan, 2-(4-(Meth)acryloyloxydiethoxyphe-
nyl)-2-(4-(meth)acryloyloxytriethoxyphenyl)propan, 2-(4-(Meth)acryloyloxydipropoxyphenyl)-2-(4-(meth)acry-
loyloxytriethoxyphenyl)propan, 2,2-Bis-(4-(meth)acryloyloxydipropoxyphenyl)propan und
2,2-Bis-(4-(meth)acryloyloxyisopropoxyphenyl)propan ein.

[0074] Beispiele fir ein aliphatisches hydrophobes polymerisierbares Monomer, das zwei funktionelle Grup-
pen enthalt, schlieBen Ethylenglycoldi(meth)acrylat, Diethylenglycoldi(meth)acrylat, Triethylenglycol-
di(meth)acrylat, Butylenglycoldi(meth)acrylat, Neopentylglycoldi(meth)acrylat, Propylenglycoldi(meth)acrylat,
1,3-Butandioldi(meth)acrylat, 1,4-Butandioldi(meth)acrylat, 1,6-Hexandioldi(meth)acrylat und Di-2-(meth)acry-
loyloxyethyl-2,2,4-trimethylhexamethylendicarbamat ein.

[0075] Beispiele fiir ein aliphatisches hydrophobes polymerisierbares Monomer, das drei funktionelle Grup-
pen enthalt, schlielen Trimethylolpropantri(meth)acrylat, Trimethylolethantri(meth)acrylat und Trimethylolpro-
pantri(meth)acrylat ein.

[0076] Beispiele fir ein aliphatisches hydrophobes polymerisierbares Monomer, das vier funktionelle Grup-
pen enthalt, schlielen Pentaerythritoltetra(meth)acrylat und Pentaerythritoltetraacrylat ein.

[0077] Beispiele fir ein hydrophobes polymerisierbares Urethanmonomer schlieRen Di(meth)acrylate mit
zwei oder drei oder mehr funktionellen Gruppen ein, die von Addukten zwischen einem polymerisierbaren Mo-
nomer mit einer Hydroxygruppe, wie 2-Hydroxyethyl(meth)acrylat, 2-Hydroxypropyl(meth)acrylat und
3-Chlor-2-hydroxypropyl(meth)acrylat und einer Diisocyanatverbindung, wie Methylcyclohexandiisocyanat,
Methylenbis-(4-cyclohexylisocyanat), Hexamethylendiisocyanat, Trimethylhexamethylendiisocyanat, Isopho-
rondiisocyanat, Diisocyanatomethylbenzol und 4,4-Diphenylmethandiisocyanat abgeleitet sind.

[0078] Zusatzlich kdnnen nicht nur Monomere mit einer kurzen Hauptkette, sondern auch Oligomere, Prapo-
lymere, Polymere mit einer langen Hauptkette ohne Beschrankung verwendet werden, solange sie Verbindun-
gen mit einer (Meth)acrylatgruppe sind.

[0079] Die obigen hydrophoben polymerisierbaren Monomere sind nicht auf die oben aufgefiihrten be-
schrankt und sie kénnen allein oder in Kombination von mehreren verwendet werden.

[0080] Von diesen hydrophoben polymerisierbaren Monomeren sind solche mit einer Léslichkeit von weniger
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als 5 Gewichtsteilen pro 100 Gewichtsteilen Wasser bei 23°C bevorzugt und solche mit einer Léslichkeit von
weniger als 1 Gewichtsteile pro 100 Gewichtsteilen Wasser bei 23°C noch bevorzugter. Spezifisch ist es be-
vorzugt, 2,2-Bis-(4-(3-methacryloyloxy-2-hydroxypropoxy)phenyl)propan (Bis-GMA), 2,2-Bis-(4-methacryloy-
loxyethoxyphenyl)propan (D-2.6E), Di(methacryloyloxyethyl)-2,2,4-trimethylhexamethylendiurethan (UDMA),
Triethylenglycoldimethacrylat (TEGDMA), Neopentylglycoldi(meth)acrylat und Trimethylolpropantrimethacrylat
zu verwenden.

[0081] Eine Komponente, die in der auf Harz basierenden Paste, die die vorliegende Zementzusammenset-
zung bildet, enthalten ist, (b) das Polymer aus Sauregruppen enthaltenden polymerisierbaren Monomeren, ist
eine wesentliche Komponente, um eine Saure-Base-Reaktion in Gegenwart von Wasser zu erzeugen, wenn
die auf Harz basierende Paste und die auf Wasser basierende Paste vermischt werden und sie kann ohne Be-
schrankung verwendet werden, solange es sich um ein Polymer handelt, das durch Polymerisieren eines po-
lymerisierbaren Monomers mit mindestens einer oder mehreren sauren Gruppen im Molekil oder durch Co-
polymerisieren von zwei oder mehr davon erhaltlich ist.

[0082] Aufierdem kénnen als (b) Polymer aus sduregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren solche,
die durch Copolymerisieren eines polymerisierbaren Monomers mit mindestens einer oder mehreren sauren
Gruppen im Molekiil und einem polymerisierbaren Monomer ohne saure Gruppen erhaltlich sind, auch verwen-
det werden.

[0083] Es gibt kein Problem, wenn die auf Harz basierende Paste diese Polymeren von sauregruppenhaltigen
polymerisierbaren Monomeren allein oder in Kombination von mehreren davon enthalt.

[0084] Arten der sauren Gruppe fir das sauregruppenhaltige polymerisierbare Monomer, das daflr verwen-
det werden kann, das Polymer aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren zu erhalten, sind
nicht spezifisch beschrankt und polymerisierbare Monomere mit jeder Art von sauren Gruppen kénnen verwen-
det werden. Sie kénnen auch ohne Beschrankung verwendet werden, unabhangig von der Zahl oder Art der
radikalisch polymerisierbaren ungesattigten Gruppen (monofunktionelle Gruppen oder multifunktionelle Grup-
pen) des sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomers.

[0085] Spezifisch sind Beispiele fiir die sauren Gruppen des sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Mono-
mers nicht beschrankt, sondern schliel3en eine Phosphorylgruppe, eine Pyrophosphorylgruppe, eine Phospho-
nylgruppe, eine Carboxylgruppe, eine Sulfonylgruppe und eine Thiophosphorylgruppe ein.

[0086] Beispiele der ungesattigten Gruppen des sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomers sind
spezifisch nicht beschrankt, sondern schlieen eine (Meth)acryloylgruppe, eine Styrylgruppe, eine Vinylgruppe
und eine Arylgruppe ein. Es ist bevorzugt, dass das sauregruppenhaltige polymerisierbare Monomer eine
(Meth)acryloylgruppe aus diesen ungesattigten Gruppen aufweist.

[0087] Diese polymerisierbaren Monomere mit einer sauren Gruppe kénnen weiterhin zusammen weitere
funktionelle Gruppen enthalten, wie eine Alkylgruppe, Halogen, eine Aminogruppe, eine Glycidylgruppe und
eine Hydroxygruppe.

[0088] Polymerisierbare Monomere mit einer sauren Gruppe, die eine (Meth)acryloylgruppe als ungesattigte
Gruppen aufweisen und die verwendet werden kdnnen, um Polymere von sauregruppenhaltigen polymerisier-
baren Monomeren zu erhalten, sind spezifisch unten aufgefihrt.

[0089] Beispiele fiir ein Sduregruppen enthaltendes polymerisierbares Monomer, das eine Phosphorylgruppe
hat, schlieRen, ohne darauf beschrankt zu sein, polymerisierbare Monomere mit einer sauren Gruppe ein, wie
(Meth)acryloyloxymethyldihydrogenphosphat, 2-(Meth)acryloyloxyethyldihydrogenphosphat, 3-(Meth)acryloy-
loxypropyldihydrogenphosphat, 4-(Meth)acryloyloxybutyldihydrogenphosphat, 5-(Meth)acryloyloxypentyldihy-
drogenphosphat, 6-(Meth)acryloyloxyhexyldihydrogenphosphat, 7-(Meth)acryloyloxyheptyldihydrogenphos-

phat, 8-(Meth)acryloyloxyoctyldihydrogenphosphat, 9-(Meth)acryloyloxynonyldihydrogenphosphat,
10-(Meth)acryloyloxydecyldihydrogenphosphat, 11-(Meth)acryloyloxyundecyldihydrogenphosphat,
12-(Meth)acryloyloxydodecyldihydrogenphosphat, 16-(Meth)acryloyloxyhexadecyldihydrogenphosphat,

20-(Meth)acryloyloxyeicosyldihydrogenphosphat, Di(meth)acryloyloxyethylhydrogenphosphat, Di(meth)acry-
loyloxybutylhydrogenphosphat, Di(meth)acryloyloxyhexylhydrogenphosphat, Di(meth)acryloyloxyoctylhydro-
genphosphat, Di(meth)acryloyloxynonylhydrogenphosphat, Di(meth)acryloyloxydecylhydrogenphosphat,
1,3-Di(meth)acryloyloxypropyl-2-dihydrogenphosphat, 2-(Meth)acryloyloxyethylphenylhydrogenphosphat,
2-(Meth)acryloyloxyethyl-2'-bromethylhydrogenphosphat und (Meth)acryloyloxyethylphenylphosphonat.
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[0090] Beispiele fiir ein sduregruppenhaltiges polymerisierbares Monomer, das eine Pyrophosphorylgruppe
hat, schlieRen, ohne darauf beschrankt zu sein, polymerisierbare Monomere mit einer sauren Gruppe ein, wie
Di-[2-(meth)acryloyloxyethyl]pyrophosphat, Di-[3-(meth)acryloyloxypropyl]pyrophosphat, Di-[4-(meth)acryloy-
loxybutyl]pyrophosphat, Di-[5-(meth)acryloyloxypentyl]lpyrophosphat, Di-[6-(meth)acryloyloxyhexyl]pyrophos-
phat, Di-[7-(meth)acryloyloxyheptyl]pyrophosphat, Di-[8-(meth)acryloyloxyoctyl]pyrophosphat,
Di-[9-(meth)acryloyloxynonyl]pyrophosphat, Di-[10-(meth)acryloyloxydecyl]pyrophosphat, Di-[12-(meth)acry-
loyloxydodecyl]pyrophosphat, Tetra-[2-(meth)acryloyloxyethyl]pyrophosphat und Tri-[2-(meth)acryloyloxye-
thyl]pyrophosphat.

[0091] Beispiele fir ein sduregruppenhaltiges polymerisierbares Monomer, das eine Phosphonylgruppe auf-
weist, schlieen, ohne darauf beschrankt zu sein, polymerisierbare Monomere mit einer sauren Gruppe ein,
wie  5-(Meth)acryloyloxypentyl-3-phosphonopropionat,  6-(Meth)acryloyloxyhexyl-3-phosphonopropionat,
10-(Meth)acryloyloxydecyl-3-phosphonopropionat, 6-(Meth)acryloyloxyhexyl-3-phosphonoacetat und
10-(Meth)acryloyloxydecyl-3-phosphonoacetat.

[0092] Beispiele fur ein sduregruppenhaltiges polymerisierbares Monomer, das eine Carboxylgruppe enthalt,
schlieRen, ohne darauf beschrankt zu sein, polymerisierbare Monomere ein mit einer sauren Gruppe, wie
(Meth)acrylsaure, 2-Chlor(meth)acrylsadure, 3-Chlor(meth)acrylsadure, 2-Cyano(meth)acrylsaure, Aconitsaure,
Mesaconsaure, Maleinsaure, Maleinsdureanhydrid, Itaconsaure, ltaconsaureanhydrid, Fumarsaure, Glutacon-
saure, Citraconsaure, Utraconsaure, 1,4-Di(meth)acryloyloxyethylpyromellitsdure, 6-(Meth)acryloyloxynaph-
thalin-1,2,6-tricarbonsaure, 1-Buten-1,2,4-tricarbonsaure, 3-Buten-1,2,3-tricarbonsaure, N-(Meth)acrylo-
yl-p-aminobenzoesaure, N-(Meth)acryloyl-5-aminosalicylsaure, 4-(Meth)acryloyloxyethyltrimellitsdure und das
Anhydrid davon, 4-(Meth)acryloyloxybutyltrimellitsdure und das Anhydrid davon, 2-(Meth)acryloyloxybenzoe-
saure, B-(Meth)acryloyloxyethylhydrogensuccinat, B-(Meth)acryloyloxyethylhydrogenmaleat, 11-(Meth)acrylo-
yloxy-1,1-undecandicarbonsaure,  p-Vinylbenzoesaure, 4-(Meth)acryloyloxyethoxycarbonylphthalsaure,
4-(Meth)acryloyloxybutyloxycarbonylphthalsaure, 4-(Meth)acryloyloxyhexyloxycarbonylphthalsaure,
4-(Meth)acryloyloxyoctyloxycarbonylphthalsaure, 4-(Meth)acryloyloxydecyclooxycarbonylphthalsdure und das
Anhydrid davon, 5-(Meth)acryloylaminopentylcarbonsaure, 6-(Meth)acryloyloxy-1,1-hexandicarbonsaure,
8-(Meth)acryloyloxy-1,1-octandicarbonsaure, 10-(Meth)acryloyloxy-1,1-decandicarbonsaure und
11-(Meth)acryloyloxy-1,1-undecandicarbonsaure ein.

[0093] Beispiele fir ein sauregruppenhaltiges polymerisierbares Monomer, das eine Sulfonylgruppe enthalt,
schlielen, ohne darauf beschrankt zu sein, polymerisierbare Monomere mit einer sauren Gruppe ein, wie
2-(Meth)acrylamido-2-methylpropansulfonsaure, Styrolsulfonsaure, 2-Sulfoethyl(meth)acrylat, 4-(Meth)acrylo-
yloxybenzolsulfonsaure und 3-(Meth)acryloyloxypropansulfonsaure.

[0094] Beispiele fiir ein sauregruppenhaltiges polymerisierbares Monomer, das eine Thiophosphorylgruppe
enthalt, schlieRen, ohne darauf beschrankt zu sein, polymerisierbare Monomere mit einer sauren Gruppe ein,
wie 10-(Meth)acryloyloxydecyldihydrogendithiophosphat.

[0095] Obwohl polymerisierte Monomere mit einer sauren Gruppe, die verwendet werden kénnen, um ein Po-
lymer eines polymerisierten Monomers mit einer sauren Gruppe zu erhalten, aufgeflhrt sind, sind sie nicht auf
diese aufgefuhrten Monomere beschrankt und ein Derivat eines sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Mo-
nomers, wie teilweise neutralisierte Metallsalze, Ammoniumsalze und Saurechloride und dgl. kénnen auch ver-
wendet werden in einem Ausmal, das die Saure-Base-Reaktion nicht beeinflusst.

[0096] Es ist bevorzugt, ein Polymer aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren zu verwen-
den, das erhaltlich ist, indem jedes der a,-ungesattigten carbonsauregruppenhaltigen polymerisierbaren Mo-
nomere mit einer sauren Gruppe von diesen sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren mit einer
sauren Gruppe allein polymerisiert wird oder indem zwei oder mehr davon copolymerisiert werden.

[0097] Die a,B-ungesattigten carbonsauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomere sind nicht beson-
ders beschrankt und sie kdnnen verwendet werden unabhangig von der Anzahl von Carbonsauregruppen im
Molekil oder der Existenz einer Carbonsaureanhydridgruppe oder anderer Substituenten.

[0098] Spezifisch schlielien Beispiele fir a,3-ungesattigte carbonsauregruppenhaltige polymerisierbare Mo-
nomere, ohne darauf beschrankt zu sein, (Meth)acrylsaure, 2-Chlor(meth)acrylsaure, 3-Chlor(meth)acrylsau-
re, 2-Cyano(meth)acrylsaure, Aconitsdure, Mesaconsaure, Maleinsdure, Maleinsdureanhydrid, Itaconsaure,
Itaconsaureanhydrid, Fumarsaure, Glutaconsaure, Citraconsaure, Utraconsaure, 1-Buten-1,2,4-tricarbonsau-
re und 3-Buten-1,2,3-tricarbonsaure ein.
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[0099] Es ist mehr bevorzugt, von diesen Homopolymere von Acrylsaure oder Copolymere von Acrylsaure
und Maleinsaure, Acrylsdure und Maleinsaureanhydrid, Acrylsdure und Itaconsaure, Acrylsaure und 3-Bu-
ten-1,2,3-tricarbonsaure als Polymer aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren in der auf Harz
basierenden Paste, die die vorliegende Zementzusammensetzung bildet, zu verwenden.

[0100] Es ist bevorzugt, dass das gewichtsmittlere Molekulargewicht dieser Polymere aus polymerisierbaren
Monomeren mit einer sauren Gruppe in einem Bereich von 1.000 bis 80.000, bevorzugter in einem Bereich von
5.000 bis 40.000 liegt.

[0101] Wenn ein gewichtsmittleres Molekulargewicht der Polymere aus sauregruppenhaltigen polymerisier-
baren Monomeren unter 1.000 fallt, ist die mechanische Festigkeit einer geharteten Zementzusammensetzung
eher zu stark abgesenkt und die Haftung an der Zahnsubstanz nimmt ab, was Probleme bei der Dauerhaftigkeit
der Zementzusammensetzung verursacht. AulRerdem sind aufgrund des Vorliegens von Polymeren mit gerin-
gerem Molekulargewicht Geruch und Geschmack ein Thema.

[0102] Wenn andererseits das gewichtsmittlere Molekulargewicht der Polymeren aus sauregruppenhaltigen
polymerisierbaren Monomeren Uber 80.000 ansteigt, wird die Viskositat der Mischung der auf Harz basieren-
den Paste und der auf Wasser basierenden Paste, die die Zementzusammensetzung bilden, hart beim Vermi-
schen, was die Mischeigenschaften zerstort.

[0103] Da die organischen Komponenten, die in der auf Harz basierenden Paste enthalten sind, die die vor-
liegende Erfindung bilden: (a) das hydrophobe polymerisierbare Monomer und (b) das Polymer aus sauregrup-
penhaltigen polymerisierbaren Monomeren, unldslich ineinander sind, liegt (b) das Polymer aus sauregruppen-
haltigen polymerisierbaren Monomeren in festem Zustand vor, d.h. als Teilchen in der auf Harz basierenden
Paste. Daher beeinflusst die TeilchengréRe des Polymers aus sduregruppenhaltigen polymerisierbaren Mono-
meren die Mischeigenschaften beim Vermischen der auf Harz basierenden Paste und der auf Wasser basie-
renden Paste, die die vorliegende Zementzusammensetzung bilden. Die Mischeigenschaften werden beein-
flusst durch die Auflésungsgeschwindigkeit des Polymers aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Mono-
meren in Wasser, das in der auf Wasser basierenden Paste enthalten ist, wahrend des Vermischens von auf
Harz basierender Paste und auf Wasser basierender Paste.

[0104] Somit ist die Teilchengrof3e des Polymers eines polymerisierenden Monomers mit einer sauren Grup-
pe bevorzugt so, dass es durch ein 80-mesh-Sieb und nicht durch ein 350-mesh-Sieb hindurchgeht, bevorzug-
ter, dass es durch ein 125-mesh-Sieb hindurchgeht und nicht durch ein 250-mesh-Sieb, wenn mit einem
JIS-Standardsieb gesichtet wird. Wenn ein Polymer aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren,
deren Teilchengréfie so ist, dass sie durch ein 350-mesh-Sieb hindurchgehen, verwendet wird, wird das Gefiihl
beim Vermischen schwerer, da das Polymer sich leicht in Wasser 16st, das in der auf Wasser basierenden Pas-
te enthalten ist, wahrend des Vermischens. Wenn andererseits ein Polymer aus sauregruppenhaltigen poly-
merisierbaren Monomeren, dessen TeilchengréRe die ist, dass es nicht durch ein 80-mesh-Sieb hindurchgeht,
verwendet wird, ist das Gefihl beim Vermischen leicht, aber die Mischeigenschaften sind beeintrachtigt, z.B.
wird die Mischung rau, weil die Teilchengrée zu grol} ist.

[0105] Wichtige Erfordernisse, damit ausgezeichnete Eigenschaften durch die vorliegende Zementzusam-
mensetzung erhalten werden, sind der Aufbau und die Menge der Komponenten, die in jeder auf Harz basie-
renden Paste enthalten sind und der Mischungszustand der organischen Komponenten, die in der auf Harz
basierenden Paste enthalten sind.

[0106] Die auf Harz basierende Paste, die die vorliegende Zementzusammensetzung bildet, ist im Wesentli-
chen frei von Wasser und kann organische Komponenten enthalten: (a) ein hydrophobes polymerisierbares
Monomer und (b) ein Polymer eines polymerisierbaren Monomers mit einer sauren Gruppe als wesentliche
Komponenten und kann weiterhin anorganische Komponenten enthalten: (e) einen saurereaktiven Fullstoff
und (f) einen Polymerisationskatalysator.

[0107] Unter diesen Komponenten sind die organischen Komponenten (a) das hydrophobe polymerisierbare
Monomer und (b) das Polymer eines Polymerisationsmonomers mit einer sauren Gruppe unléslich ineinander,
was ein wichtiges Erfordernis ist, um die Bildung einer harzreichen Schicht, einer unpolymerisierten Schicht,
auf der Oberflache einer Zementzusammensetzung nach dem Harten zu verhindern.

[0108] Die Mengen der jeweiligen Komponenten, die die organischen Komponenten bilden, die in der auf
Harz basierenden Paste enthalten sind, liegen bevorzugt in einem Bereich von 20 bis 70 Gewichtsteilen, be-
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vorzugter in einem Bereich von 40 bis 60 Gewichtsteilen fur (b) das Polymer aus saduregruppenhaltigen poly-
merisierbaren Monomeren pro 100 Gewichtsteilen der organischen Komponenten, die eine Summe von (a)
dem hydrophoben polymerisierbaren Monomer und (b) dem Polymer aus sauregruppenhaltigen polymerisier-
baren Monomeren sind.

[0109] Wenn die Menge des Polymers aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren unter 20
Gewichtsteile fallt, kommt eine Saure-Base-Reaktion eher schwierig zustande wegen des Ausgleichs mit der
Menge an saurereaktivem Flillstoff und die Eigenschaften eines solchen Glasionomerzements, wie Haftung an
der Zahnsubstanz, neigen dazu, sich zu verschlechtern. Wenn andererseits die Menge des Polymers aus sau-
regruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren Uber 70 Gewichtsteile ansteigt, absorbiert die gehartete
Zementzusammensetzung eher Wasser, so dass es moglich ist, dass die mechanischen Eigenschaften redu-
ziert sind, die Loslichkeit ansteigt und dgl., da eine groRe Menge an Polymer von sauregruppenhaltigen poly-
merisierbaren Monomeren mit nicht umgesetzten sauren Gruppen, die nicht an der Saure-Base-Reaktion be-
teiligt sind aufgrund des Gleichgewichts mit einer Menge an saurereaktivem Flllstoff in der Zementzusammen-
setzung verbleibt. Da das Polymer der sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren auf3erdem ein
Feststoff ist, ist es moglich, dass sich keine Paste bilden kann.

[0110] Weil (g) ein sauregruppenhaltiges polymerisierbares Monomer in der auf Harz basierenden Paste, die
die vorliegende Zementzusammensetzung bildet, enthalten ist, kann die Haftfahigkeit an Metallen, Harzen,
Verbundharzen und Zahnsubstanz (Schmelz und Dentin) entsprechend entstehen und die Haftfahigkeit kann
verstarkt werden.

[0111] Das sauregruppenhaltige polymerisierbare Monomer hat eine Haftfahigkeit fir Materialien, wie Metal-
le, Harze, Verbundharze und Zahnsubstanz (Zahnschmelz und Dentin) und ist auch an der Hartungsreaktion
beteiligt, z.B. erzeugt es eine Saure-Base-Reaktion mit einem saurereaktiven Flillstoff in Gegenwart von Was-
ser, da es eine saure Gruppe hat, wie das Polymer aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren.

[0112] AuRerdem ist (g) ein sauregruppenhaltiges polymerisierbares Monomer selbst nicht besonders be-
schrankt unabhangig davon, ob es I3slich oder unldslich in (a) einem hydrophoben polymerisierbaren Mono-
mer ist, solange (a) das hydrophobe polymerisierbare Monomer und (b) das Polymer eines sauregruppenhal-
tigen polymerisierbaren Monomers l6slich ineinander sind, wenn ein sauregruppenhaltiges polymerisierbares
Monomer der auf Harz basierenden Paste zugefiigt wird.

[0113] Ein sauregruppenhaltiges polymerisierbares Monomer, das in der auf Harz basierenden Paste enthal-
ten ist, die die vorliegende Zementzusammensetzung bildet, kann verwendet werden unabhangig von den Ar-
ten an sauren Gruppen oder ungesattigten Gruppen und dgl., solange das polymerisierbare Monomer mit min-
destens einer sauren Gruppe im Molekil vorliegt.

[0114] Spezifisch schliel3t ein sduregruppenhaltiges polymerisierbares Monomer z.B. die gleichen sauregrup-
penhaltigen polymerisierbaren Monomere ein, wie die, die verwendet werden kénnen, um ein Polymer aus
sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren zu erhalten. Das sauregruppenhaltige polymerisierbare
Monomer ist nicht besonders beschrankt und kann das gleiche sein wie das, das verwendet werden kann, um
ein Polymer von sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren zu erhalten, oder kann verschieden da-
von sein.

[0115] Auferdem koénnen diese sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomere alleine oder in Kombi-
nation einer Mehrzahl davon verwendet werden. Weiterhin kann ein Derivat eines sduregruppenhaltigen poly-
merisierbaren Monomers, z.B. als teilweise neutralisiertes Metallsalz, Ammoniumsalz und Saurechlorid in ei-
nem solchen Ausmal verwendet werden, dass es die Saure-Base-Reaktion nicht stort.

[0116] Es ist bevorzugt, 10-Methacryloyloxydecyldihydrogenphosphat, 6-Methacryloyloxyhexyl-3-phospho-
noacetat, 4-Methacryloyloxyethyltrimellitsdure und das Anhydrid davon, und 4-Acryloyloxethyltrimellitsdure
und das Anhydrid davon von diesen sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren zu verwenden.

[0117] Der Gehalt an (a) dem sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomer, das in einer auf Harz ba-
sierenden Paste enthalten ist, die die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung bildet, liegt be-
vorzugt in einem Bereich von 0,1 bis 15 Gewichtsteilen, bevorzugter in einem Bereich von 0,5 bis 10 Gewichts-
teilen pro 100 Gewichtsteilen einer organischen Komponente, die die Summe ist aus (a) dem hydrophoben
polymerisierbaren Monomer und (b) dem Polymer von sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren.
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[0118] Wenn der Gehalt eines sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomers geringer als 0,1 Gewichts-
teil ist, ist die die Haftfahigkeit verbessernde Wirkung nicht erkennbar und andererseits, wenn der Gehalt 15
Gewichtsteile Ubersteigt, besteht die Mdglichkeit, dass die Polymerisation verschiedener polymerisierbarer
Monomere gehemmt ist, da ein sduregruppenhaltiges polymerisierbares Monomer die schlechtere Polymeri-
sierbarkeit hat, und die Materialeigenschaften der Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung wer-
den gestort.

[0119] Das (c) hydrophile polymerisierbare Monomer, das eine Komponente ist, die in der auf Wasser basie-
renden Paste enthalten ist, die die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung bildet, ist eine we-
sentliche Komponente flr die Polymerisationsreaktion in Gegenwart eines Polymerisationskatalysators, wenn
eine auf Harz basierende Paste und eine auf Wasser basierende Paste vermischt werden, und ein polymeri-
sierbares Monomer, das Hydrophilie zeigt, kann ohne Beschrankung verwendet werden, unabhangig von der
Art der radikalischen polymerisierbaren ungesattigten Gruppe, ob sie monofunktionell oder polyfunktionell ist.

[0120] Ein wichtiges Erfordernis der vorliegenden Erfindung ist aul3erdem, dass ein hydrophiles polymerisier-
bares Monomer gleichmafig in Wasser I8slich ist, das in der gleichen auf Wasser basierenden Paste enthalten
ist. Weiterhin ist als hydrophiles polymerisierbares Monomer ein Monomer, das auch in einem hydrophoben
polymerisierbaren Monomer I6slich ist, das in der auf Harz basierenden Paste enthalten ist, bevorzugt. Dies ist
der Fall, um ein leichtes Vermischen der auf Harz basierenden Paste und auf Wasser basierenden Paste mit
vollig unterschiedlichen Ldslichkeiten in Wasser zu liefern.

[0121] Weiterhin kann die Sedimentation oder Abtrennung eines Fullstoffs kontrolliert werden, wenn ein sau-
rereaktiver Fllstoff enthalten ist, indem ein hydrophiles polymerisierbares Monomer in der auf Wasser basie-
renden Paste enthalten ist, um die Viskositat der wassrigen Komponenten leicht zu erhéhen. Da ein hydrophi-
les polymerisierbares Monomer auch eine feuchtigkeitszuriickhaltende Wirkung fir Wasser hat, sogar wenn
eine auf Wasser basierende Paste, die Wasser enthalt, unter verschiedenen Umgebungen aufbewahrt wird,
spielt es auch eine Rolle zur Verbesserung der Lagerstabilitat, und dient dazu zu verhindern, dass ein Flllstoff
in den pulverbeschichteten Zustand aufgrund der Verdampfung von Wasser gerat.

[0122] Das "hydrophile polymerisierbare Monomer", auf das hier Bezug genommen wird, wird definiert als ein
polymerisierbares Monomer, dessen Ldslichkeit 10 Gewichtsteile oder mehr ist im Hinblick auf 100 Gewichts-
teile Wasser bei 23°C. Spezifisch werden 10 g eines polymerisierbaren Monomers zu 100 g Wasser bei 23°C
in einer Probeflasche zugegeben und dann 10 Minuten lang gemischt. Nach 10 Minuten Stehen lassen wird
die Mischung in der Flasche beobachtet. Wenn die Mischung klar oder durchscheinend ist, da sich das Mono-
mer gel6st hat, wird das polymerisierbare Monomer als hydrophiles polymerisierbares Monomer angesehen.

[0123] Beispiele fur eine Art von radikalisch polymerisierbarer ungesattigter Gruppe, die ein hydrophiles po-
lymerisierbares Monomer besitzt, schlieRen eine (Meth)acryloylgruppe, eine Styrylgruppe, eine Vinylgruppe
und eine Allylgruppe ein und insbesondere ist es bevorzugt, ein hydrophiles polymerisierbares Monomer mit
einer (Meth)acryloylgruppe als ungesattigter Gruppe zu verwenden.

[0124] Diese hydrophilen polymerisierbaren Monomere kénnen auch eine saure Gruppe, wie eine Carboxyl-
gruppe, eine Phosphorsauregruppe, eine Phosphonsauregruppe und eine Sulfonsaduregruppe und andere
funktionelle Gruppen, wie eine Alkylgruppe, Halogen, eine Aminogruppe, eine Glycidylgruppe und eine Hydro-
xygruppe in einem Molekul enthalten, solange sie Hydrophilie zeigen.

[0125] Von den hydrophilen polymerisierbaren Monomeren schliefen Beispiele fir ein hydrophiles polymeri-
sierbares Monomer mit einer (Meth)acryloylgruppe als radikalisch polymerisierbarer ungesattigter Gruppe
2-Hydroxyethyl(meth)acrylat, 2-Hydroxypropyl(meth)acrylat, 3-Hydroxypropyl(meth)acrylat, 1,2-Dihydroxypro-
pyl(meth)acrylat, 1,3-Dihydroxypropyl(meth)acrylat,  2,3-Dihydroxypropyl(meth)acrylat, = 2-Hydroxypro-
pyl-1,3-di(meth)acrylat, 3-Hydroxypropyl-1,2-di(meth)acrylat, Pentaerythritoldi(meth)acrylat, 2-Trimethylam-
moniumethyl(meth)acrylchlorid, (Meth)acrylamid, 2-Hydroxyethyl(meth)acrylamid und Polyethylenglycol-
di(meth)acrylat (wobei die Anzahl der Oxyethylengruppen 9 oder mehr ist), ein.

[0126] Die vorher erwadhnten hydrophilen polymerisierbaren Monomere sind nicht darauf beschrankt und sol-
che Monomere konnen allein verwendet werden oder indem eine Vielzahl von ihnen kombiniert wird.

[0127] Von diesen hydrophilen polymerisierbaren Monomeren ist ein hydrophiles polymerisierbares Monomer

mit einer Léslichkeit in 100 Gewichtsteilen Wasser bei 23°C von 20 Gewichtsteilen oder mehr bevorzugt und
ein hydrophiles polymerisierbares Monomer mit einer L3slichkeit in 100 Gewichtsteilen Wasser bei 23°C von
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40 Gewichtsteilen oder mehr ist bevorzugter. Spezifisch ist es bevorzugt, 2-Hydroxyethyl(meth)acrylat, Polye-
thylenglycoldi(meth)acrylat (wobei die Anzahl der Oxyethylengruppen 9 ist), Polyethylenglycoldi(meth)acrylat
(wobei die Anzahl der Oxyethylengruppen 14 ist), oder Polyethylenglycoldi(meth)acrylat (wobei die Anzahl der
Oxyethylengruppen 23 ist) zu verwenden.

[0128] Das (d) Wasser, das eine Komponente ist, die in einer auf Wasser basierenden Paste enthalten ist, die
die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung bildet, ist eine wesentliche Komponente fir das
Harten eines Polymers aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren durch Saure-Base-Reaktion
mit einem saurereaktiven Fullstoff und fur die Saure-Base-Reaktion mit einem Metallelement, wie Calcium, das
in Dentin vorhanden ist, um die Haftung an der Zahnsubstanz zu festigen. Aus diesem Grund kann Wasser
ohne Beschrankung verwendet werden, solange es nicht Verunreinigungen enthalt, die das Harten der Ze-
mentkomponente und die Haftung an der Zahnsubstanz negativ beeinflussen. Es ist bevorzugt, destilliertes
Wasser oder mit lonenaustausch behandeltes Wasser zu verwenden.

[0129] Ein wichtiges Erfordernis, um verschiedene ausgezeichnete Eigenschaften der Zementzusammenset-
zung der vorliegenden Erfindung zu manifestieren, ist eine Konstruktion von Komponenten, die in einer auf
Wasser basierenden Paste enthalten sind und deren Inhalt ebenso wie der Mischungszustand der wassrigen
Komponenten, die in der auf Wasser basierenden Paste enthalten sind.

[0130] Eine auf Wasser basierende Paste, die die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung auf-
baut, enthalt keine organische Verbindung mit einer sauren Gruppe und enthalt als wassrige Komponenten (c)
ein hydrophiles polymerisierbares Monomer und (d) Wasser, die wesentliche Komponente sind, und kann wei-
terhin als anorganische Komponente (e) einen sauren reaktiven Fullstoff und (f) einen Polymerisationskataly-
sator enthalten.

[0131] Beidiesen Komponenten ist es ein Erfordernis, um die verschiedenen Eigenschaften zu manifestieren,
die charakteristisch fur die Zementkomponente der vorliegenden Erfindung sind, dass das hydrophile polyme-
risierbare Monomer und Wasser, die die wassrigen Komponenten sind, 16slich ineinander sind.

[0132] Der Gehalt jeder Komponente, die eine wassrige Komponente bildet, die in einer auf Wasser basie-
renden Paste enthalten ist, ist so, dass (c) ein hydrophiles polymerisierbares Monomer bevorzugt in einem An-
teil von 10 bis 50 Gewichtsteilen, bevorzugter in einem Anteil von 20 bis 40 Gewichtsteilen pro 100 Gewichts-
teilen in einer wassrigen Komponente enthalten ist, die aus der Summe von (c) einem hydrophilen polymeri-
sierbaren Monomer und (d) Wasser gebildet ist.

[0133] Wenn der Gehalt des hydrophilen polymerisierbaren Monomers geringer als 10 Gewichtsteile ist, kon-
nen, da die auf Harz basierende Paste und die auf Wasser basierende Paste eine schlechte Vermischbarkeit
haben, wenn beide miteinander vermischt werden, sodass das gemischte Material nicht gleichmaRig wird, die
stabilen Materialeigenschaften nicht erhalten werden. Wenn ein saurer reaktiver Fillstoff in einer auf Wasser
basierenden Paste enthalten ist, besteht die Moglichkeit, dass Sedimentation oder Abtrennung des Fullstoffs
stattfinden, und Wasser, das in einer auf Wasser basierenden Paste enthalten ist, verdampft und der Fullstoff
eine Pulverbeschichtung erhalt.

[0134] Wenn der Wassergehalt 90 Gewichtsteile ibersteigt, besteht danach die Méglichkeit, dass eine Sau-
re-Base-Reaktion verzdgert ist und die Wasserempfindlichkeit, die ein Nachteil eines Glasionomerzements ist,
manifestiert wird. Da Uberschissiges Wasser vorhanden ist, beeinflusst dieses die Polymerisationsreaktion
weiterhin negativ und die vorgesehenen Materialeigenschaften kénnen nicht erhalten werden.

[0135] Wenn andererseits der Gehalt des hydrophilen polymerisierbaren Monomers 50 Gewichtsteile tber-
steigt, gibt es eine Tendenz, dass die Haftung an der Zahnsubstanz, die die Eigenschaft eines Glasionomer-
zements ist, gestort wird, da der Wassergehalt vermindert ist und eine Saure-Base-Reaktion nur unter Schwie-
rigkeiten erfolgt.

[0136] Um eine Saure-Base-Reaktion zu erzeugen, indem eine auf Harz basierende Paste und eine auf Was-
ser basierende Paste, die die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung bilden, vermischt werden,
muss ein saurereaktiver Flllstoff in mindestens einer der beiden Pasten, der auf Harz basierenden Paste
und/oder der auf Wasser basierenden Paste, enthalten sein und es ist bevorzugt, dass ein saurereaktiver Fll-
stoff in beiden Pasten enthalten ist.

[0137] Bei der vorliegenden Erfindung kann (e) der sdurereaktive Fullstoff ohne Beschrankung verwendet
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werden, solange er in Gegenwart von Wasser mit einer sauren Gruppe, die das Polymer aus den Sauregrup-
pen enthaltenden polymerisierbaren Monomeren aufweist, eine Sdure-Base-Reaktion liefert. Damit ein saure-
reaktiver Fullstoff im Rahmen einer Saure-Base-Reaktion reagiert, muss ein saurereaktives Element, z.B. ein
Metallelement aus der Gruppe |, Gruppe Il und Gruppe lll des Periodensystem in einem saurereaktiven Full-
stoff enthalten sein. Beispiele fiir solche saurereaktiven Elemente sind nicht beschrankt und schlieRen Natri-
um, Kalium, Calcium, Strontium, Lanthan und Aluminium ein.

[0138] Ein saurereaktiver Fullstoff kann ein oder zwei oder mehr Arten dieser saurereaktiven Elemente ent-
halten und der Gehalt ist nicht spezifisch beschrankt. Andere Elemente als diese saurereaktiven Elemente, die
in dem saurereaktiven Flllstoff enthalten sein kdnnen, sind nicht spezifisch beschrankt, sondern ein saurere-
aktiver Flllstoff kann verschiedene Elemente enthalten.

[0139] Als saurereaktiver Fullstoff, der in der Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung enthalten
ist, kbnnen Oxide, Hydroxide, Sulfate, Nitrate, Phosphate, Carbonate, Silicate, Fluoride, Nitride, Mineralele-
mente und Glas ohne Beschrankung verwendet werden, solange sie ein saurereaktives Element enthalten.

[0140] Beispiele flr diese saurereaktiven Fiillstoffe schlieBen, ohne darauf beschrankt zu sein, Aluminiumsi-
licat, Aluminiumoxid, Glas (einschlieBlich Glas, das durch ein Schmelzverfahren erhalten wurde, Glas, das
durch Dampfphasenreaktion erzeugt wurde und synthetisches Glas, das durch ein Sol-Gel-Verfahren erhalten
wurde), Strontiumfluorid, Calciumcarbonat, Glimmer, Aluminiumsulfat, Calciumsulfat, Bariumsulfat, Calcium-
phosphat, Calciumhydroxid, Strontiumhydroxid, Zeolith, Hydroxyapatit und Aluminiumnitrid ein.

[0141] Diese saurereaktiven Fullstoffe, die Eigenschaften wie Unldslichkeit, Schwerldslichkeit oder Leichtlds-
lichkeit in Wasser aufweisen kdnnen, kbnnen ohne irgendein Problem verwendet werden. Die Form eines sau-
rereaktiven Fllstoffs ist nicht besonders beschrankt, aber bestimmte Teilchenformen, wie kugelférmig, nadel-
férmig, plattenartig, gemahlen und schuppig kédnnen ohne Beschrankung verwendet werden.

[0142] Diese saurereaktiven Fillstoffe kdnnen allein verwendet werden oder indem einige Arten kombiniert
werden und wenn saurereaktive Fullstoffe sowohl in der auf Harz basierenden Paste als auch in der auf Was-
ser basierenden Paste enthalten sind, kénnen die saurereaktiven Fllstoffe gleich oder verschieden sein, was
nicht besonders problematisch ist.

[0143] Da die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung viele verschiedene Eigenschaften ha-
ben muss, wie die verzdgerte Freisetzung von Fluor, Réntgenstrahlenundurchlassigkeit, Transparenz und
Oberflachenhartbarkeit zusatzlich zur Haftung an der Zahnsubstanz aufgrund einer Saure-Base-Reaktion, ist
es bevorzugt, einen saurereaktiven Fullstoff zu verwenden, der diese verschiedenen Eigenschaften auch ma-
nifestieren kann.

[0144] Um daher der Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung verschiedene Eigenschaften zu
vermitteln, ist es in Bezug auf die erwahnten saurereaktiven Flillstoffe ein bevorzugter Aspekt, einen saurere-
aktiven Glasflllstoff zu verwenden, da ein Fluorelement und ein fur Réntgenstrahlen undurchlassiges Element
enthalten sein kénnen, der Brechungsindex eines sdurereaktiven Fllstoffs leicht eingestellt werden kann, in-
dem die Art des saurereaktiven Elements und anderer Elemente, die in dem saurereaktiven Flllstoff enthalten
sind, und deren Gehalte und die Transparenz der Zementzusammensetzung durch Fehlen einer kristallinen
Struktur kontrolliert werden kénnen.

[0145] Diese saurereaktiven Glasfillstoffe werden spezifisch ausgefiihrt. Beispiele schlieRen Aluminosilicat-
glas, Borsilicat-, Aluminoborat-, Boraluminosilicatglas, Phosphatglas, Boratglas und Siliciumdioxidglas, das
Fluor enthalt, als Fluor freisetzendes Element oder das Strontium, Lanthan, Zirkonium, Titan, Yttrium, Ytterbi-
um, Tantal, Zinn, Tellur, Wolfram und Wismut als Réntgenabschirmelement enthalt und ein saurereaktives Ele-
ment enthalt, ein, ohne darauf beschrankt zu sein. Bei der vorliegenden Erfindung kann ein saurereaktiver
Glasfullstoff sowohl ein Fluor freisetzendes Element als auch ein Réntgenabschirmelement enthalten.

[0146] Diese saurereaktiven Glasfillstoffe kdnnen allein verwendet werden, oder indem eine Mehrzahl von
ihnen kombiniert wird.

[0147] Ein Verfahren zur Herstellung dieser saurereaktiven Glasfullstoffe ist nicht besonders beschrankt, son-
dern ein saurereaktiver Glasfillstoff, der mit irgendeinem Verfahren hergestellt wurde, wie einem Schmelzver-
fahren, einem Dampfphasenverfahren und einem Sol-Gel-Verfahren, kann ohne irgendein Problem verwendet
werden. Unter anderem werden saurereaktive Glasfillstoffe, die mit einem Schmelzverfahren oder einem
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Sol-Gel-Verfahren hergestellt wurden, bei denen leicht die Art an Elementen, die in dem saurereaktiven Glas-
fullstoff enthalten sind und deren Gehalt kontrolliert werden kann, bevorzugt verwendet.

[0148] Als saurereaktiver Glasflllstoff kbnnen solche, die allgemein als Fillstoffe vertrieben werden, verwen-
det werden ohne Bearbeitung, wie Vermahlen, aber es ist bevorzugt, einen Fllstoff zu verwenden, nachdem
er auf den gewinschten durchschnittlichen Teilchendurchmesser vermahlen wurde. Das Mahlverfahren ist
nicht beschrankt, sondern ein Fullstoff, der durch Vermahlen unter Verwendung von Nass- oder Trockenmahl-
methoden erhalten wurde, kann verwendet werden.

[0149] Spezifisch schliefen Beispiele eine Hochgeschwindigkeitsmiihle, wie eine Hammermiihle und eine
Turbomdihle, eine Mihle, die einen Behalter mit Mahlmedium aufweist, wie eine Kugelmuhle und eine Vibra-
tionsmuhle, eine mit Medium mahlende Miihle, wie eine Sandmiihle und eine Rihrwerkskugelmiihle, und eine
Strahimuhle ein. Der durchschnittliche Teilchendurchmesser eines saurereaktiven Glasfullstoffs kann in geeig-
neter Weise ausgewahlt werden abhangig von dem Nutzen oder dem Verwendungszweck der Zementzusam-
mensetzung der vorliegenden Erfindung.

[0150] Wenn z.B. die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung als Material zum Fllen oder fir
die Kernkonstruktion verwendet wird, wird bevorzugt, da eine hohe mechanische Festigkeit erforderlich ist, ein
durchschnittlicher Teilchendurchmesser eines saurereaktiven Glasfiillers in einem Bereich von 0,01 bis 30,0
pum, bevorzugter in einem Bereich von 0,01 bis 10,0 um verwendet.

[0151] Wenn aulerdem die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung zur Zementierung ver-
wendet wird, liegt bevorzugt, da eine diinne Filmdicke erforderlich ist, der durchschnittliche Teilchendurchmes-
ser eines saurereaktiven Glasfullstoffs in einem Bereich von 0,01 bis 10,0 pm, bevorzugter in einem Bereich
von 0,01 bis 5,0 ym.

[0152] Wenn der durchschnittliche Teilchendurchmesser eines saurereaktiven Glasfillstoffs geringer als 0,01
pum ist, kann, da die Oberflache des Fullstoffs erhdht ist, ein sdurereaktiver Glasfullstoff nicht in jeder Paste in
groRer Menge enthalten sein und es besteht die Mdoglichkeit, dass verschiedene Eigenschaften, die fir jede
Anwendung erforderlich sind, insbesondere die mechanische Festigkeit, vermindert sind.

[0153] Wenn der Flllstoff zum Fullen verwendet wird, wird die Materialoberflache nach dem Abschleifen rau,
wenn ein durchschnittlicher Teilchendurchmesser des saurereaktiven Glasfiillstoffs 30,0 um Ubersteigt, und
eine glatte Oberflache, die glasartig ist und Glanz hat, kann nicht erhalten werden und es gibt die Mdglichkeit,
dass eine Verfarbung oder Entfarbung verursacht wird. Wenn der Fullstoff zur Zementierung verwendet wird,
kann auBerdem, wenn der durchschnittliche Teilchendurchmesser des saurereaktiven Glasflillstoffs 10,0 ym
Ubersteigt, da die Filmdicke dick wird, eine Prothese, die haften soll, nicht erreicht werden und die vorgesehene
Anpassung der Prothese kann nicht erhalten werden.

[0154] Solange die Saure-Base-Reaktion nicht negativ beeinflusst wird, kann zum Zweck der Zementzusam-
mensetzung der vorliegenden Erfindung ausgezeichnete verschiedene Eigenschaften zu vermitteln oder fiur
andere Zwecke, eine Oberflache dieser saurereaktiven Glasfillstoffe behandelt und mehrfach funktionalisiert
werden, um die Benetzbarkeit mit verschiedenen polymerisierbaren Monomeren oder Wasser zu verbessern.

[0155] Eine Oberflache dieser saurereaktiven Glasflllstoffe kann behandelt werden, indem ein Oberflachen-
behandlungsmittel oder eine andere Oberflachenbehandlungsmethode verwendet werden.

[0156] Beispiele fur ein Oberflachenbehandlungsmittel, das zur Oberflichenbehandlung verwendet werden
kann, schlieen ein Tensid, eine Fettsadure, eine organische Saure, eine anorganische Saure, ein Silankupp-
lungsmittel, ein Titanatkupplungsmittel und Polysiloxan ein. Beispiele fir das Oberflachenbehandlungsverfah-
ren, das fur die vorliegende Erfindung verwendet werden kann, schlie3en eine aggregierende Behandlung, bei
der Fullstoffe in fliissiger Phase oder Dampfphase aggregiert sind, und danach warmebehandelt werden, eine
Mikroverkapselung, bei der eine Flllstoffoberflaiche von einer organischen Substanz umschlossen ist und
Pfropfen, bei dem eine Fillstoffoberflache mit einer organischen Substanz funktionalisiert ist, ein.

[0157] Das Oberflachenbehandlungsmittel und die Oberflachenbehandlungsmethode, die fir die vorliegende
Erfindung verwendet werden kénnen, sind nicht auf die oben beschriebenen beschrankt und diese Oberfla-
chenbehandlungsmittel und Oberflachenbehandlungsmethoden kénnen allein oder in Kombination verwendet
werden.
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[0158] Von diesen Oberflachenbehandlungsmitteln und Oberflachenbehandlungsmethoden ist die Polysilo-
xanbehandlung durch Beschichtung einer Oberflache eines sdurereaktiven Glasfillstoffs mit Polysiloxan be-
vorzugt, weil die Reaktionsrate der Sdure-Base-Reaktion kontrolliert werden kann. Das bedeutet, dass durch
Polysiloxanbehandlung die Handhabungszeit beim Vermischen der auf Harz basierenden Paste und der auf
Wasser basierenden Paste, die die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung bilden, und die Har-
tungszeit nach dem Vermischen beliebig kontrolliert werden kénnen.

[0159] Beispiele fiur eine Silanverbindung, die fir diese Polysiloxanbehandlung verwendet werden kann,
schliel3en, ohne darauf beschrankt zu sein, Tetramethoxysilan, Tetraethoxysilan, Tetrapropoxysilan, Tetraally-
loxysilan, Tetrabutoxysilan, Tetrakis-(2-ethylhexyloxy)silan, Trimethoxychlorsilan, Triethoxychlorsilan, Triisop-
ropoxychlorsilan, Trimethoxyhydroxysilan, Diethoxydichlorsilan, Tetraphenoxysilan, Tetrachlorsilan, Silicium-
hydroxid (Siliciumoxidhydrat) und in geringem Ausmalf} kondensierte Silanverbindungen ein.

[0160] Von den Silanverbindungen sind Tetramethoxysilan, Tetraethoxysilan und in geringem Ausamf kon-
densierte Silanverbindungen bevorzugt und Tetramethoxysilan und in geringem Ausmalf kondensiertes Tetra-
ethoxysilan sind bevorzugter.

[0161] Diese Silanverbindungen kdnnen allein verwendet werden oder eine Mehrzahl von ihnen kann ver-
wendet werden. Alternativ kann eine Organosilanverbindung, die als Teil einer Silanverbindung unten be-
schrieben wird, verwendet werden.

[0162] Weiterhin ist eine Silanbehandlung zur Modifikation einer Oberflache eines saurereaktiven Fullstoffs
mit einer Organosilanverbindung ein bevorzugter Aspekt, da die Benetzbarkeit mit verschiedenen polymeri-
sierbaren Monomeren verbessert wird, der Gehalt an Fiillstoff in jeder Paste erhéht wird und die Materialfes-
tigkeit der Zementkomponente der vorliegenden Erfindung verbessert werden kann. Au3erdem kann diese Si-
lanbehandlung auch die Reaktionsrate der Saure-Base-Reaktion kontrollieren, wie die vorher erwahnte Poly-
siloxanbehandlung.

[0163] Beispiele der Organosilanverbindung, die bei dieser Silanbehandlung verwendet werden kénnen, sind
nicht beschrankt, sondern schlieRen Methyltrimethoxysilan, Eihyltrimethoxysilan, Methoxytripropylsilan, Pro-
pyltriethoxysilan, Hexyltrimethoxysilan, Vinyltrimethoxysilan, Vinyltriethoxysilan, Vinyltri-(3-methoxyethoxy)si-
lan, y-Methacryloxypropyltrimethoxysilan, y-Glycidoxypropyltrimethoxysilan, y-Mercaptopropyltrimethoxysilan,
y-Aminopropyltriethoxysilan, 3-Aminopropyltriethoxysilan, Methyltrichlorsilan und Phenyltrichlorsilan ein.

[0164] Von diesen Organosiloxanverbindungen kénnen Vinyltrimethoxysilan, Vintyltriethoxysilan, Vinyltri-
chlorsilan, Vinyl-(B-methoxyethoxy)silan, y-Methacryloxypropyltrimethoxysilan, y-Glycidoxypropyltrimethoxysi-
lan, y-Mercaptopropyltrimethoxysilan und y-Aminopropyltrimethoxysilan besonders wirksam verwendet wer-
den, wobei diese Verbindungen bekannt sind als Silankupplungsmittel auf dem Dentalgebiet und es ist bevor-
zugter, y-Methacryloxypropyltrimethoxysilan zu verwenden.

[0165] Diese Organosilanverbindungen kénnen allein verwendet werden oder eine Mehrzahl von ihnen kann
verwendet werden.

[0166] Die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung ist dadurch gekennzeichnet, dass die Zu-
sammensetzung die Wasserempfindlichkeit vermindert, die ein Nachteil des Ublichen Glasionomerzements ist
und eine Bindefestigkeit in hohem Ausmalf hat, wahrend sie gleichzeitig eine ausgezeichnete Biokompatibili-
tat, Haftung an Zahnsubstanz, verzogerte Freisetzbarkeit von Fluor und Oberflachenhartbarkeit aufweist, die
Ubliche Glasionomerzemente haben.

[0167] Um diese Eigenschaften zu manifestieren, indem eine auf Harz basierende Paste und eine auf Wasser
basierende Paste, die die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung bilden, vermischt werden,
muss eine Saure-Base-Reaktion, die durch die drei Komponenten saurereaktiver Fullstoff, Wasser und Poly-
mer aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren entsteht, die die grundlegenden Komponenten
sind, stattfinden und eine Polymerisationsreaktion, die durch verschiedene Verbindungen mit einer polymeri-
sierbaren Gruppe und einen Polymerisationskatalysator entsteht, muss in einer ausgeglichenen Art und Weise
stattfinden, wodurch die Zusammensetzung hartet.

[0168] Um dies zu realisieren, muss ein saurereaktiver Fullstoff in mindestens einer der beiden Pasten, der

auf Harz basierenden Paste und der auf Wasser basierenden Paste, enthalten sein und es ist bevorzugt, dass
der saurereaktive Fullstoff in beiden Pasten enthalten ist.
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[0169] Der Gehalt an saurereaktivem Flillstoff, der in der auf Harz basierenden Paste enthalten ist, ist in ei-
nem Bereich von 0 bis 50 Gewichtsteilen, bevorzugt in einem Bereich von 20 bis 40 Gewichtsteilen pro 100
Gewichtsteilen auf Harz basierender Paste.

[0170] Der Gehalt an sdurereaktivem Fullstoff, der in der auf Wasser basierenden Paste enthalten ist, ist in
einem Bereich von 0 bis 70 Gewichtsteilen, bevorzugt in einem Bereich von 30 bis 55 Gewichtsteilen pro 100
Gewichtsteilen der auf Wasser basierenden Paste.

[0171] Ein Gehalt jeder Komponente pro 100 Gewichtsteile einer auf Harz basierenden Paste oder einer auf
Wasser basierenden Paste, wie er hier verwendet wird, bedeutet, dass "100 Gewichtsteile der Paste" die Sum-
me aller Komponenten ist, was nicht nur die wesentlichen Komponenten, sondern auch die fakultativen Kom-
ponenten umfasst. Wenn z.B. ein saurereaktiver Fullstoff in der auf Harz basierenden Paste enthalten ist, sind
100 Gewichtsteile der Paste die Summe des Gewichts von (a) einem hydrophoben polymerisierbaren Mono-
mer, dem Gewicht von (b) einem Polymer aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren und dem
Gewicht (e) eines saurereaktiven Fullstoffs.

[0172] Wenn der Gehalt eines saurereaktiven Fullstoffs erhdht wird (wenn der Gehalt 50 Gewichtsteile im Fall
der auf Harz basierenden Paste oder 70 Gewichtsteile im Fall der auf Wasser basierenden Paste Ubersteigt)
wird jede Paste hart, was Handhabungsprobleme erzeugt und das Problem, dass die Paste nicht geformt wer-
den kann.

[0173] Wenn andererseits der Gehalt an saurereaktivem Fullstoff abnimmt, besteht bei jeder Paste die Mog-
lichkeit, da der Anteil an Saure-Base-Reaktion in der Hartungsreaktion vermindert ist, dass die vorgesehenen
Eigenschaften eines Glasionomerzements nicht erreicht werden kénnen.

[0174] Der Gehalt der konstitutionellen Komponenten, die an der Saure-Base-Reaktion beteiligt sind, ein-
schliellich dem saurereaktiven Fullstoff in der Zementkomponente der vorliegenden Erfindung und das Ver-
haltnis dieser Komponenten, die enthalten sind, sind daher ein wichtiges Erfordernis.

[0175] Der Gesamtgehalt von (e) dem saurereaktiven Flillstoff, (b) einem Polymer aus sduregruppenhaltigen
polymerisierbaren Monomeren und (d) Wasser, die konstitutionelle Komponenten sind, die die S&ure-Ba-
se-Reaktion verursachen, muss in einem Bereich von 40 bis 90 Gewichtsteilen pro 100 Gewichtsteilen der
Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung liegen und das Verhaltnis dieser drei Komponenten, die
enthalten sein missen, muss in einem Bereich von saurereaktivem Fullstoff:Polymer aus sauregruppenhalti-
gen polymerisierbaren Monomeren:Wasser = 1:0,1-2,9:0,1-3,6 liegen.

[0176] Es ist bevorzugter, dass der Gesamtgehalt der vorher erwahnten drei konstitutionellen Komponenten
(saurereaktiver Fullstoff, Polymer von sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren und Wasser) in ei-
nem Bereich von 50 bis 80 Gewichtsteilen pro 100 Gewichtsteilen der Zementzusammensetzung der vorlie-
genden Erfindung liegt und das Verhaltnis dieser drei Komponenten, die enthalten sind, in einem Bereich von
saurereaktivem Flllstoff:Polymer aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren:Wasser =
1:0,2-1,0:0,2-1,0 liegt.

[0177] Wenn diese konstitutionellen Komponenten die obige Bedingung nicht erfillen, beeinflusst dies die Bi-
okompatibilitdt, Haftung an der Zahnsubstanz, verzdgerte Freisetzung von Fluor und Oberflachenhartbarkeit
negativ, die die Eigenschaften eines Glasionomerzements sind, und die mechanische Festigkeit und Kontrolle
der Wasserempfindlichkeit auf Basis einer Polymerisationsreaktion. Das bedeutet, dass dann, wenn der Ge-
samtgehalt der konstitutionellen Komponenten, die an der Saure-Base-Reaktion beteiligt sind, 90 Gewichtstei-
le Ubersteigt, die Moglichkeit besteht, dass der Nachteil der Wasserempfindlichkeit, den Glasionomerzement
hat, manifestiert wird, da der Zement sich dem ublichen Glasionomerzement im Hinblick auf die physikalischen
Eigenschaften annahert. Wenn andererseits der Gesamtgehalt geringer als 40 Gewichtsteile wird, kdnnen, da
die Eigenschaften des Zements sich verschiedenen Eigenschaften eines Harzzements annahern, die charak-
teristischen Eigenschaften von Glasionomerzement nicht mehr festgestellt werden.

[0178] In Bezug auf das Verhaltnis der konstitutionellen Komponenten, die enthalten sind, wird dann, wenn
jede konstitutionelle Komponente au3erhalb des richtigen Bereichs ist, dies ein Grund dafiir, dass verschiede-
ne Probleme verursacht werden.

[0179] Wenn z.B. der Anteil des Polymers von sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren, die ent-
halten sind, 2,9 Teile bezogen auf 1 Teil des saurereaktiven Fllstoffs Ubersteigt, kann die Zementzusammen-
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setzung, da ein Polymer von sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren mit einer nicht reaktiven
sauren Gruppe, die nicht an der Sadure-Base-Reaktion beteiligt ist, in groler Menge in der Zementzusammen-
setzung zuriickbleibt, leicht Wasser absorbieren und es besteht die Mdglichkeit, dass die mechanischen Ei-
genschaften vermindert sind und die Léslichkeit erhoht ist. Wenn andererseits der Anteil geringer als 0,1 wird,
tritt die Saure-Base-Reaktion nicht in ausreichendem Male auf und verschiedene Eigenschaften, die denen
eines Glasionomerzements gleichen, kénnen nicht erhalten werden.

[0180] Wenn der Anteil von Wasser, der enthalten ist, 3,6 Teile bezogen auf 1 Teil an saurereaktiven Fullstoff
Ubersteigt, wird, da die Saure-Base-Reaktion verzogert wird, die Wasserempfindlichkeit, die ein Nachteil eines
Glasionomerzements ist, verursacht und gleichzeitig die Polymerisationsreaktion nachteilig beeinflusst und es
besteht die Mdglichkeit, dass die vorgesehenen Materialeigenschaften nicht erhalten werden kénnen. Wenn
andererseits der Anteil geringer als 0,1 wird, kann, da das Polymer von sauregruppenhaltigen polymerisierba-
ren Monomeren, das in der auf Harz basierenden Paste enthalten ist, beim Mischen nicht gelést werden kann,
eine Saure-Base-Reaktion nicht in ausreichendem AusmalR auftreten, was dazu fuhrt, dass die Zementkom-
ponente wie ein Harzzement wird, der einfach einen saurereaktiven Fullstoff enthalt, so dass die Eigenschaften
eines Glasionomerzements nicht ausgebildet werden kénnen.

[0181] Um eine Saure-Base-Reaktion basierend auf den drei Komponenten saurereaktiver Fillstoff, Wasser
und Polymer aus sduregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren zu bewirken und gleichzeitig eine Po-
lymerisationsreaktion durch Vermischen einer auf Harz basierenden Paste und einer auf Wasser basierenden
Paste, die die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung bildet, muss mindestens eine der beiden
Pasten, der auf Harz basierenden Paste und der auf Wasser basierenden Paste, die die Zementzusammen-
setzung der vorliegenden Erfindung bilden, (f) einen Polymerisationskatalysator enthalten, der eine Kompo-
nente ist.

[0182] Bei der vorliegenden Erfindung ist der Polymerisationskatalysator nicht spezifisch beschrankt und die
bekannten Radikal erzeugenden Mittel kbnnen ohne Beschrankung verwendet werden. Eine Art eines Poly-
merisationskatalysators wird grob klassifiziert als Katalysator, der allgemein die Polymerisation startet, indem
er direkt vor der Verwendung zugemischt wird (chemischer Polymerisationskatalysator), als Katalysator, der
die Polymerisation durch Bestrahlung mit Licht startet (Fotopolymerisationskatalysator) und als Katalysator,
der die Polymerisation durch Erhitzen oder Erwarmen startet (thermischer Polymerisationskatalysator), und
diese kdnnen allein verwendet werden oder eine Kombination einer Mehrzahl von ihnen kann verwendet wer-
den.

[0183] Beispiele flr einen chemischen Polymerisationskatalysator, die fiir die vorliegende Erfindung verwen-
det werden kénnen, schlief3en ein Polymerisationskatalysatorsystem vom Redoxtyp mit organischem Pero-
xid/Aminverbindung, organischem Peroxid/Aminverbindung/Sulfinat, organischem Peroxid/Aminverbin-
dung/Boratverbindung und ein Polymerisationskatalysatorsystem, wie organische Borverbindungen, Perbora-
te, Permanganate und Persulfate ein, die die Polymerisation starten, indem sie mit Sauerstoff oder Wasser re-
agieren. Weiterhin kdnnen Sulfinate, Boratverbindungen und Barbitursauren selbst die Polymerisation in Ge-
genwart von Wasser oder einem polymerisierbaren Monomer mit einer sauren Gruppe starten.

[0184] Beispiele fur organisches Peroxid schlieBen, ohne darauf beschrankt zu sein, Benzoylperoxid, Para-
chlorbenzoylperoxid, 2,4-Dichlorbenzoylperoxid, Acetylperoxid, Lauroylperoxid, tert.-Butylperoxid, Cumolhyd-
roperoxid, 2,5-Dimethylhexan, 2,5-Dihydroperoxid, Methylethylketonperoxid und tert.-Butylperoxybenzoat
sein. Die organischen Peroxide kdnnen alleine verwendet werden oder eine Kombination von wenigen von ih-
nen kann verwendet werden.

[0185] Als Aminverbindung ist ein sekundares oder tertidres Amin, bei dem eine Amingruppe an eine Aryl-
gruppe gebunden ist, bevorzugt und Beispiele schlieRen, ohne darauf beschrankt zu sein, N,N-Dimethyl-p-to-
luidin, N,N-Dimethylanilin, N-B-Hydroxyethylanilin, N,N-Di-(B-hydroxyethyl)anilin, N,N-Di-(B-hydroxye-
thyl)-p-toluidin, N-Methylanilin und N-Methyl-p-toluidin ein. Die Aminverbindungen kdnnen allein verwendet
werden oder eine Kombination von wenigen von ihnen kann verwendet werden.

[0186] Beispiele fiir Sulfinate sind nicht beschrankt, sondern schlieflen Natriumbenzolsulfinat, Lithiumbenzol-
sulfinat und Natrium-p-toluolsulfinat ein. Die Sulfinate kénnen allein oder als Kombination von wenigen von ih-
nen verwendet werden.

[0187] Beispiele fir die Boratverbindung sind nicht beschrankt, sondern schlielen ein Natriumsalz, ein Lithi-
umsalz, ein Kaliumsalz, ein Magnesiumsalz, ein Tetrabutylammoniumsalz und ein Tetramethylammoniumsalz
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von Trialkylphenylboron und Trialkyl-(p-fluorphenyl)boron (wobei eine Alkylgruppe eine n-Butylgruppe, eine
n-Octylgruppe, eine n-Dodecylgruppe etc. ist) ein. Die Boratverbindungen kdnnen allein verwendet werden
oder als Kombination von wenigen von ihnen.

[0188] Beispiele fur Barbitursduren sind nicht beschrankt, sondern schlieRen Barbitursaure, 1,3-Dimethylbar-
bitursaure, 1,3-Diphenylbarbitursaure, 1,5-Dimethylbarbitursaure, 5-Butylbarbitursaure, 5-Ethylbarbitursaure,
5-Isopropylbarbitursaure, 5-Cyclohexylbarbitursaure, 1,3,5-Trimethylbarbitursaure, 1,3-Dimethyl-5-ethylbarbi-
tursaure, 1,3-Dimethyl-n-butylbarbitursaure, 1,3-Dimethyl-5-isobutylbarbitursaure, 1,3-Dimethylbarbitursaure,
1,3-Dimethyl-5-cyclopentylbarbitursaure, 1,3-Dimethyl-5-cyclohexylbarbitursaure, 1,3-Dimethyl-5-phenylbar-
bitursaure, 1-Cyclohexyl-5-ethylbarbitursaure, 1-Benzyl-5-phenylbarbitursdure und Thiobarbitursduren und
Salze davon (insbesondere Alkali- oder Erdalkalimetalle sind bevorzugt) ein, z.B. Natrium-5-butylbarbiturat,
Natrium-1,3,5-trimethylbarbiturat, Kalium-1,3,5-trimethylbarbiturat und Natrium-1-cyclohexyl-5-ethylbarbiturat.
Die Barbiturate kdnnen allein verwendet werden oder eine Kombination von wenigen davon kann verwendet
werden.

[0189] Bei diesen chemischen Polymerisationskatalysatoren ist es bevorzugt, Sulfinate, Barbiturate und or-
ganisches Peroxid/tertidres Amin allein oder in Kombination zu verwenden und es ist bevorzugter, Salze von
Barbitursdure oder organisches Peroxid/wasserldsliches tertidres Amin oder eine Kombination davon zu ver-
wenden.

[0190] Der Gehalt an diesen chemischen Polymerisationskatalysatoren liegt bevorzugt in einem Bereich von
0,1 bis 15,0 Gewichtsteilen, bevorzugter in einem Bereich von 0,1 bis 10 Gewichtsteilen pro 100 Gewichtsteile
jeder Paste. Am meisten bevorzugt enthalt die auf Harz basierende Paste Salze von Barbitursaure und orga-
nischem Peroxid und der Gesamtgehalt davon liegt im Bereich von 0,05 bis 8,0 Gewichtsteilen und eine auf
Wasser basierende Paste enthalt wasserl6sliches tertidres Amin und der Gehalt davon liegt in einem Bereich
von 0,01 bis 8,0 Gewichtsteilen.

[0191] Beispiele fur einen Fotopolymerisationskatalysator, der fur die vorliegende Erfindung verwendet wer-
den kann, schlieen einen Katalysator ein, der nur aus einem Fotosensibilisierungssystem besteht und eine
Kombination aus einem Fotosensibilisator/Fotopolymerisationspromotor.

[0192] Der Fotosensibilisator kann grob klassifiziert werden als Fotosensibilisator, der die Polymerisation
durch Ultraviolettstrahlen startet, und einen Fotosensibilisator, der die Polymerisation mit sichtbarem Licht star-
tet.

[0193] Beispiele fur den Fotosensibilisator, die verwendet werden kénnen als Fotopolymerisationskatalysator
schlielRen, ohne darauf beschrankt zu sein, a-Diketone, wie Benzil, Campherchinon, a-Naphthyl, Acetonaph-
cen, p,p'-Dimethoxybenzil, p,p'-Dichlorbenzilacetyl, Pentandion, 1,2-Phenanthrenchinon, 1,4-Phenanthrenchi-
non, 3,4-Phenanthrenchinon, 9,10-Phenanthrenchinon und Naphthochinon, Benzoinalkylether, wie Benzoin,
Benzoinmethylether und Benzoinethylether, Thioxanthone, wie Thioxanthon, 2-Chlorthioxanthon, 2-Methylthi-
oxanthon, 2-Isopropylthioxanthon, 2-Methoxythioxanthon, 2-Hydroxythioxanthon, 2,4-Diethylthioxanthon und
2,4-Diisopropylthioxanthon, Benzophenone, wie Benzophenon, Acetoinbenzophenon, p-Chlorbenzophenon
und p-Methoxybenzophenon, Acylphosphinoxide, wie 2,4,6-Trimethylbenzoyldiphenylphosphinoxid und
Bis-(2,6-dimethoxybenzoyl)-2,4,4-trimethylpentylphosphinoxid, a-Aminoacetophenone, wie 2-Benzyldimethyl-
amino-1-(4-morpholinophenyl)butanon-1, 2-Benzyldiethylamino-1-(4-morpholinophenyl)propanon-1, Ketale,
wie Benzyldimethylketal, Benzyldiethylketal und Benzyl-(2-methoxyethylketal), und Titanocene, wie Bis(cyclo-
pentadienyl)bis[2,6-difluor-3-(1-pyrrolyl)phenyljtitan,  Bis(cyclopentadienyl)bis(pentanfluorphenyl)titan und
Bis(cyclopentadienyl)bis(2,3,5,6-tetrafluor-4-disiloxyphenyl)titan ein; die Fotosensibilisatoren kénnen allein
oder in Kombination von wenigen verwendet werden.

[0194] Beispiele fur den Fotopolymerisationspromotor, die als Fotopolymerisationskatalysatoren verwendet
werden koénnen, sind nicht beschrankt, sondern schlieen tertiare Amine, wie N,N-Dimethylanilin, N,N-Diet-
hylanilin, N,N-Di-n-butylanilin, N,N-Dibenzylanilin, N,N-Dimethyl-p-toluidin, N,N-Dimethyl-m-toluidin, N,N-Diet-
hyl-p-toluinin, p-Brom-N,N-dimethylanilin, m-Chlor-N,N-dimethylanilin, p-Dimethylaminobenzaldehyd, p-Dime-
thylaminoacetophenon, p-Dimethylaminobenzoesaure, p-Dimethylaminobenzoesaureethylester, p-Dimethyla-
minobenzoesaureaminoester, N,N-Dimethylanthranilsduremethylester, N,N-Dihydroxyethylanilin, N,N-Dihy-
droxyethyl-p-toluidin, p-Dimethylaminophenylalkohol, p-Dimethylaminostyrol, N,N-Dimethyl-3,5-xylidin, 4-Di-
methylaminopyridin, N,N-Dimethyl-a-naphthylamin, N,N-Dimethyl-B-naphthylamin, Tributylamin, Tripropyla-
min, Triethylamin, N-Methyldiethanolamin, N-Ethyldiethanolamin, N,N-Dimethylhexylamin, N,N-Dimethyldode-
cylamin, N,N-Dimethylstearylamin, N,N-Dimethylaminoethylacrylat, N,N-Diethylaminoethylmethacrylat und
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2,2'-(N-Butylimino)diethanol, sekundare Amine, wie N-Phenylglycin, Barbitursauren, wie 5-Butylbarbitursaure,
1-Benzyl-5-phenylbarbital,  1,3,5-Trimethylbarbitursdure,  Natrium-1,3,5-trimethylbarbiturat und  Kali-
um-1,3,5-trimethylbarbiturat, Zinnverbindungen, wie Dibutylzinndiacetat, Dibutylzinnlaurat, Dioctylzinndilaurat,
Dioctylzinndiversatat, Dioctylzinnbis(mercaptoessigsaureisooctylester)-Salz und Tetramethyl-1,3-diacetoxy-
distannoxan, Aldehydverbindungen, wie Laurylaldehyd und Terephthalaldehyd und Schwefelverbindungen,
wie Dodecylmercaptan, 2-Mercaptobenzooxazol, 1-Decanthiol und Thiosalicylsdure ein. Die Fotopolymerisa-
tionspromotoren kénnen allein verwendet werden oder in Kombination von wenigen.

[0195] Um die fotopolymerisationsférdernde Fahigkeit weiter zu verbessern, ist es wirksam, Oxycarbonsau-
ren, wie Citronenséure, Apfelsaure, Weinséure, Glycolsaure, Glucuronsaure, a-Oxyisobuttersaure, 2-Hydroxy-
propansaure, 3-Hydroxypropansaure, 3-Hydroxybutansaure, 4-Hydroxybutansaure und Dimethylolpropi-
onsaure zusatzlich zu den vorher erwahnten Fotopolymerisationspromotoren zuzufugen.

[0196] Von den Fotopolymerisationskatalysatoren ist weiterhin eine Kombination eines a-Diketons und eines
tertiaren Amins oder eines a-Diketons und von Zinnverbindungen bevorzugt und eine Kombination von Cam-
pherchinon und aromatischem tertiaren Amin, wobei die Aminogruppe direkt an einen Benzolring gebunden
ist, wie z.B. Ethyl-p-N,N-dimethylaminobenzoat oder ein aliphatisches tertiares Amin mit einer Doppelbindung
im Molekul, wie N,N-Dimethylaminoethylmethacrylat, und eine Kombination von Campherchinon und Zinnver-
bindungen, wie Dibutylzinndilaurat und Dioctylzinndilaurat sind noch bevorzugter.

[0197] Der Gehalt dieser Fotopolymerisationskatalysatoren liegt bevorzug in einem Bereich von 0,1 bis 15,0
Gewichtsteilen, bevorzugter in einem Bereich von 0,1 bis 10,0 Gewichtsteilen pro 100 Gewichtsteile jeder Pas-
te. Am meisten bevorzugt ist der Gehalt an diesen Fotopolymerisationskatalysatoren in einem Bereich von 0,1
bis 8,0 Gewichtsteilen pro 100 Gewichtsteilen jeder Paste.

[0198] Als thermischer Polymerisationskatalysator, der fiir die vorliegende Erfindung verwendet werden kann,
werden bevorzugt zusatzlich zu dem organischen Peroxid Azoverbindungen, wie Azobisisobutyronitril, Methyl-
azobisisobutyrat und Azobiscyanovaleriansdure verwendet, ohne darauf beschrankt zu sein. Diese thermi-
schen Polymerisationskatalysatoren kénnen allein verwendet werden oder als Kombination von wenigen da-
von.

[0199] Abhangig von der Anwendung kdnnen geeigneterweise auch sensibilisierende Farbstoffe, wie solche
aus der Cumarinreihe, Cyaninreihe und Thiazinreihe, schwache Sauren erzeugende Verbindungen, die eine
Bronstedt-Saure oder Lewis-Saure durch Bestrahlung eines mit einer Halogenmethylgruppe substituierten
s-Triazinderivats oder einer Diphenyliodoniumsalzverbindung mit Licht erzeugen, quaterndare Ammoniumhalo-
genide und Ubergangsmetallverbindungen in geeigneter Weise verwendet werden.

[0200] Polymerisationskatalysatoren, die in der Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung ver-
wendet werden kdnnen, kdnnen allein verwendet werden, oder, indem eine Mehrzahl von ihnen kombiniert
wird, abhangig von der Anwendung oder dem Verwendungszweck der erfindungsgemafien Zementzusam-
mensetzung, unabhangig von der Polymerisationsform und der Art des Polymerisationskatalysators.

[0201] Wenn z.B. die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung fir eine Anwendung, wie Ze-
mentierung eines Inlays oder einer Krone, die ein Metallprothesematerial aufweisen, oder fir eine Wurzelka-
nalfillung verwendet wird, ist es, da es schwierig ist, eine ausreichende Bestrahlung mit Licht durchzufiihren,
bevorzugt, einen chemischen Polymerisationskatalysator mit einer Sdure-Base-Reaktion zu verwenden.

[0202] Wenn andererseits die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung in einer Anwendung,
wie der Fillung eines Hohlraums nach Kariesbehandlung oder als Versiegelungsmittel verwendet wird, ist es,
da ausreichend Bestrahlung mit Licht durchgefiihrt werden kann, bevorzugt, einen Fotopolymerisationskataly-
sator oder sowohl einen Fotopolymerisationskatalysator als auch einen chemischen Polymerisationskatalysa-
tor mit einer Sdure-Base-Reaktion zu verwenden.

[0203] Die erfindungsgemafle Zementzusammensetzung kann weitere Komponenten zusatzlich zu den vor-
her erwahnten konstitutionellen Komponenten (a) bis (g) in einem solchen Ausmal} enthalten, dass verschie-
dene Eigenschaften der erfindungsgemafen Zementzusammensetzung nicht beeintrachtigt werden.

[0204] Um der erfindungsgemaflen Zementzusammensetzung Haftfahigkeit fir ein Edelmetall zu vermitteln,

ist es auch wirksam, dass ein polymerisierbares Monomer, das ein Schwefelatom im Molekul enthalt, entweder
in der auf Harz basierenden Paste oder der auf Wasser basierenden Paste, die die Zementzusammensetzung
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der vorliegenden Erfindung bilden, enthalten ist. Ein polymerisierbares Monomer, das ein Schwefelatom im
Molekil enthalt, kann unabhangig von der Art und Anzahl ungesattigter Gruppen und der Gegenwart oder Ab-
wesenheit anderer funktionellen Gruppen verwendet werden.

[0205] Beispiele fir ein polymerisierbares Monomer, das ein Schwefelatom im Molekil mit einer (Meth)acry-
loylgruppe als ungesattigter Gruppe enthalt, schlieRen, ohne darauf beschrankt zu sein, (Meth)acrylat mit einer
Triazinthiolgruppe, (Meth)acrylat mit einer Mercaptogruppe, (Meth)acrylat mit einer Polysulfidgruppe,
(Meth)acrylat mit einer Thiophosphorsauregruppe, (Meth)acrylat mit einer Disulfidringgruppe, (Meth)acrylat mit
einer Mercaptodiathiazolgruppe, (Meth)acrylat mit einer Thiouracilgruppe und (Meth)acrylat mit einer Thiiran-
gruppe ein. Diese polymerisierbaren Monomere, die ein Schwefelatom im Molekil enthalten, kénnen alleine
oder als Kombination einer Mehrzahl davon verwendet werden.

[0206] Der Anteil dieses polymerisierbaren Monomers, das ein Schwefelatom im Molekul enthalt, kann in ge-
eigneter Weise ausgewahlt werden abhangig von der Anwendung, dem Verwendungszweck oder der Verwen-
dungsmethode der erfindungsgemaflen Zementzusammensetzung und es ist bevorzugt, dass der Gehalt in
einem Bereich von 1,0 bis 8,0 Gewichtsteilen pro 100 Gewichtsteilen in jeder Paste in einer auf Harz basieren-
den Paste und/oder auf Wasser basierenden Paste liegt, in der ein polymerisierbares Monomer, das ein
Schwefelatom enthalt, enthalten ist. Wenn der Gehalt des polymerisierbaren Monomers, das ein Schwefela-
tom im Molekul enthalt, 10,0 Gewichtsteile Ubersteigt, gibt es die Mdglichkeit, dass verschiedene vorgesehene
Eigenschaften negativ beeinflusst werden, da dies die Saure-Base-Reaktion hemmt. Wenn andererseits der
Gehalt an diesem polymerisierbaren Monomer geringer als 0,1 Gewichtsteil ist, kann eine ausreichende Haft-
fahigkeit fir ein Edelmetall nicht erhalten werden.

[0207] Um die Hartungsreaktion, die aus einer Saure-Base-Reaktion oder einer Polymerisationsreaktion be-
steht, die durch Vermischen der auf Harz basierenden Paste und der auf Wasser basierenden Paste verur-
sacht wird, die die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung bilden, zu verzégern, kann ein orga-
nisches Losungsmittel in der auf Harz basierenden Paste und/oder der auf Wasser basierenden Paste in einem
solchen Ausmal} enthalten sein, dass verschiedene Eigenschaften nicht negativ beeinflusst werden. Um die
Viskositaten beider Pasten einzustellen und im selben Ausmaf} die Mischfahigkeit zu verbessern, kann ein or-
ganisches Losungsmittel als die Viskositat einstellendes Mittel enthalten sein.

[0208] Beispiele fir ein solches organisches Losungsmittel schlieRen, ohne darauf beschrankt zu sein, Alko-
hole, wie Methanol, Ethanol, 1-Propanol, 2-Propanol und 1-Butanol, Etherverbindungen, wie Triethylenglycol-
monomethylether, Triethylenglycolmonoethylether, Dipropylenglycolmonomethylether, Tetrahydrofuran und
Dimethoxyethan, und Ketonverbindungen, wie Aceton und Methylethylketon ein. Diese organischen Lésungs-
mittel kdnnen allein verwendet werden oder in einer Kombination von wenigen davon.

[0209] Von diesen organischen Lésungsmitteln sind Methanol, Ethanol, 1-Propanol, 2-Propanol und Aceton,
die wasserlosliche organische Lésungsmittel sind, bevorzugt und Aceton und Ethanol sind noch bevorzugter.

[0210] Der Gehalt an diesen organischen Lésungsmitteln kann in geeigneter Weise ausgewahlt werden ab-
hangig von der Anwendung, dem Verwendungszweck oder der Verwendungsmethode der erfindungsgema-
Ren Zementzusammensetzung und es ist bevorzugt, dass der Gehalt in einem Bereich von 1,0 bis 8,0 Ge-
wichtsteilen pro 100 Gewichtsteilen jeder Paste in einer auf Harz basierenden Paste und/oder einer auf Wasser
basierenden Paste, in der das organische Losungsmittel enthalten ist, liegt.

[0211] Wenn der Gehalt eines organischen Losungsmittels 8,0 Gewichtsteile Ubersteigt, besteht die Méglich-
keit, dass eine Hartungsreaktion, die aus einer Saure-Base-Reaktion oder einer Polymerisationsreaktion be-
steht, zu stark verzogert wird und eine Verschlechterung verschiedener Eigenschaften verursacht wird. Wenn
andererseits der Gehalt an organischem Lésungsmittel geringer als 1,0 Gewichtsteil ist, ist die Wirkung auf die
Verzdgerung der Hartungsreaktion und die Einstellung der Viskositat in verschiedenen Pasten nicht erkennbar.

[0212] Bei der vorliegenden Erfindung kann ein zweiter Fllstoff auRer dem saurereaktiven Fllstoff in der auf
Harz basierenden Paste und der auf Wasser basierenden Paste oder beiden enthalten sein.

[0213] Ein zweiter Fullstoff, ein Fullstoff, der die Saure-Base-Reaktion mit einem Polymer von sauregruppen-
haltigen polymerisierbaren Monomeren in Gegenwart von Wasser nicht beeintrachtig, kann ohne Beschran-
kung verwendet werden. Beispiele fur den zweiten Fllstoff schlieRen Fillstoffe ein, die als Dentalfiilistoffe be-
kannt sind, z.B. anorganische Fiillstoffe, organische Fiillstoffe und organisch-anorganische Komplexfllstoffe
und diese kénnen allein oder in einer Kombination von wenigen davon ohne Beschrankung verwendet werden.
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AuRerdem ist die Form dieser zweiten oder sekundaren Fiillstoffe nicht speziell beschrankt, es kann irgendeine
beliebige Teilchenform sein, wie kugelférmig, nadelférmig, plattenférmig, gemahlen und schuppenférmig.

[0214] Beispiele fur den anorganischen Fullstoff schlieRen, ohne darauf beschrankt zu sein, Quarz, amorphes
Siliciumdioxid, ultrafeines teilchenférmiges Siliciumdioxid, verschiedene Glasarten, die kein saurereaktives
Element enthalten (einschlieflich Glas, das durch ein Schmelzverfahren erhalten wurde, synthetisches Glas,
das durch ein Sol-Gel-Verfahren erhalten wurde und Glas, das durch Dampfphasenreaktion erhalten wurde),
Siliciumnitrid, Siliciumcarbid und Borcarbid ein.

[0215] Der durchschnittliche Teilchendurchmesser dieser anorganischen Flullstoffe ist nicht besonders be-
schrankt, ist aber bevorzugt in einem Bereich von 0,001 bis 10 um, bevorzugter in einem Bereich von 0,01 bis
5 pm.

[0216] Von den anorganischen Fillstoffen sind Aerosil, das ultrafeines teilchenférmiges Siliciumdioxid ist, das
mit einer Dampfphasenmethode erzeugt wurde, und Siliciumdioxid-Zirkoniumoxidteilchen, die ultrafeine Silici-
umdioxidkomplexteilchen sind, die in einer Sol-Gel-Reaktion erzeugt wurden, die als Verdickungsmittel dienen,
wenn sie in einer auf Harz basierenden Paste oder einer auf Wasser basierenden Paste enthalten sind, wirk-
sam fur die vorliegende Erfindung.

[0217] Beispiele fir Aerosil schlieRen Aerosil 200, Aerosil OX50, Aerosil R972, Aerosil R974, Aerosil R8200,
Aerosil R711, Aerosil DT4, Aluminiumoxid C und Titandioxid P25 ein. Alternativ kann ein aggregierender anor-
ganischer Fillstoff, in den sekundare Fullstoffe, die solche ultrafeinen Teilchen enthalten, absichtlich aggregiert
wurden, ohne Problem verwendet werden.

[0218] Als organischer Fllstoff kann jeder organische Fullstoff ohne Beschrankung verwendet werden, so-
lange er ein organischer Flillstoff ist, der erhalten wurde, indem ein Monomer mit einer polymerisierbaren Grup-
pe polymerisiert wurde und die Art davon ist nicht spezifisch beschrankt. Beispiele fir den organischen Fullstoff
schlieen organische Flillstoffe ein, die durch Polymerisation von ungesattigten aromatischen Verbindungen,
wie Styrol, a-Methylstyrol, halogeniertes Styrol und Divinylbenzol, ungesattigten Estern, wie Vinylacetat und
Vinylpropionat, ungesattigten Nitrilen, wie Acrylnitril, Butadien und Isopren allein oder durch Copolymerisation
weniger Arten davon erhalten wurden. Besonders bevorzugt sind organische Fiillstoffe, die durch Polymerisa-
tion verschiedener polymerisierbarer Monomere erhalten wurden, die bereits bekannt sind und auf dem Den-
talgebiet verwendet wurden.

[0219] Das Verfahren zur Herstellung des organischen Fiillstoffs ist nicht besonders beschrankt und jedes
Verfahren, wie Emulsionspolymerisation, Suspensionspolymerisation und Dispersionspolymerisation eines
polymerisierbaren Monomers, kann verwendet werden. Alternativ kann eine Methode zum Vermahlen einer
vorher erzeugten Polymermasse verwendet werden.

[0220] Der durchschnittliche Teilchendurchmesser dieser organischen Flillstoffe ist bevorzugt in einem Be-
reich von 1 bis 100 uym, bevorzugter in einem Bereich von 3 bis 50 pm, noch bevorzugter in einem Bereich von
5 bis 30 pm.

[0221] Alternativ kann ein organisch-anorganischer Komplexfullstoff mit einer Struktur, bei der anorganische
Teilchen in einem organischen Polymer eingeschlossen sind, verwendet werden. Der anorganische Fullstoff,
der in einem organischen Polymer eingeschlossen ist, ist nicht spezifisch beschrankt und bekannte organische
Fullstoffe kdnnen verwendet werden. Z.B. kdnnen die vorher erwahnten anorganischen Fillstoffe, die als se-
kundarer Fullstoff verwendet werden, hier auch verwendet werden.

[0222] Da ein anorganischer Fllstoff in einem organischen Polymer eingeschlossen ist, kdnnen in dem orga-
nisch-anorganischen komplexen Fillstoff die vorher erwahnten saurereaktiven Fiillstoffe als anorganischer
Fullstoff, der in dem organisch-anorganischen komplexen Fullstoff enthalten ist, verwendet werden, solange er
in Gegenwart von Wasser nicht in einer Saure-Base-Reaktion reagiert mit einem Polymer aus sauregruppen-
haltigen polymerisierbaren Monomeren.

[0223] Das Verfahren zur Herstellung eines organisch-anorganischen komplexen Fillstoffs ist nicht beson-
ders beschrankt, sondern jedes Verfahren kann durchgefiihrt werden. Beispiele schlief3en ein Verfahren zur
Mikroverkapselung oder Pfropfung der Oberflache eines anorganischen Fiillstoffs mit einer organischen Sub-
stanz, ein Verfahren zur Einfuhrung einer polymerisierbaren funktionellen Gruppe oder einer polymerisierbaren
initiierenden Gruppe auf die Oberflache eines anorganischen Fullstoffs und die radikalische Polymerisation ei-
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nes organischen Monomers auf der Oberflache und ein Verfahren zum Vermahlen einer organischen Polymer-
masse, die einen vorher erzeugten anorganischen Fllstoff enthalt, ein.

[0224] Der durchschnittliche Teilchendurchmesser dieses organisch-anorganischen komplexen Flillstoffs ist
bevorzugt in einem Bereich von 1 bis 100 pm, bevorzugter in einem Bereich von 3 bis 50 ym, noch weiter be-
vorzugt in einem Bereich von 5 bis 30 pym.

[0225] Bei der erfindungsgemalen Zementzusammensetzung kann die Oberflache jedes der anorganischen
Fullstoffe, organischen Flillstoffe und organisch-anorganischen Komplexfillstoffe, die als sekundare Fliller ver-
wendet werden, behandelt werden und mit mehreren Funktionen funktionalisiert werden, um die Benetzbarkeit
zwischen dem sekundaren Fullstoff und verschiedenen polymerisierbaren Monomeren oder Wasser zu ver-
bessern.

[0226] Die Oberflache eines sekundaren Fllstoffs kann behandelt werden unter Verwendung eines Oberfla-
chenbehandlungsmittels oder mit einem anderen Oberflachenbehandlungsverfahren. Beispiele fir das Ober-
flachenbehandlungsmittel, das fur die Oberflachenbehandlung verwendet werden kann, schlieen, ohne dar-
auf beschrankt zu sein, ein Tensid, eine Fettsaure, eine organische Saure, eine anorganische Saure, ein Si-
lankupplungsmittel, ein Titanatkupplungsmittel und Polysiloxan ein. Eine Oberflachenbehandlungsmethode,
die zur Oberflachenbehandlung verwendet werden kann, ist nicht spezifisch beschrankt, sondern bekannte
Methode kénnen verwendet werden.

[0227] Diese Oberflachenbehandlungsmittel und Oberflachenbehandlungsmethoden kénnen allein verwen-
det werden oder als Kombination davon.

[0228] Der Gehalt eines sekundaren Flllstoffs, der in einer auf Harz basierenden Paste und/oder einer auf
Wasser basierenden Paste, die die erfindungsgemafle Zementzusammensetzung bilden, enthalten ist, kann
beliebig eingestellt werden abhangig von dem Erfordernis furr die Materialeigenschaften, die fur die erfindungs-
gemale Zementzusammensetzung erforderlich sind und liegt bevorzugt in einem Bereich von 1,0 bis 50,0 Ge-
wichtsteilen pro 100 Gewichtsteilen jeder Paste in einer auf Harz basierenden Paste und/oder einer auf Wasser
basierenden Paste, in der der sekundare Fillstoff enthalten ist.

[0229] Falls ein saurereaktiver Fillstoff in einer auf Wasser basierenden Paste enthalten ist, kann dann, wenn
die Zugabe nur eines hydrophilen polymerisierbaren Monomers ungeniigend ist fur die Wirkung zur Verhinde-
rung oder Kontrolle der Sedimentation eines Fullstoffs oder fir die feuchtigkeitszuriickhaltende Wirkung, ein
wasserldslicher Verdicker in einem solchen Anteil enthalten sein, dass verschiedene Eigenschaften der erfin-
dungsgemalen Zementzusammensetzung nicht beeinflusst werden.

[0230] Dieser wasserldsliche Verdicker ist nicht besonders beschrankt, sondern jeder aus der anorganischen
Reihe und organischen Reihe kann verwendet werden. Beispiele schlieRen Kaliumcarboxymethylcellulose,
Natriumcarboxymethylcellulose, Starke, Natriumstarkeglycolat, Natriumstarkephosphatester, Methylcellulose,
Polynatriumacrylat, Alginsaure, Natriumalginat, Alginsdurepropylenglycolester, Casein, Natriumcaseinat, Po-
lyethylenglycol, Ethylcellulose, Hydroxyethylcellulose, Gluten, Johannisbrotkernmehl und Gelatine ein. Von
diesen sind, da die viskositatserh6hende Wirkung hoch ist, sogar bei geringer Menge, und der Preis gering ist,
Kaliumcarboxymethylcellulose und Natriumcarboxymethylcellulose bevorzugt.

[0231] Diese wasserloslichen Verdicker kdnnen allein verwendet werden oder indem zwei oder mehr Arten
vermischt werden. Der Gehalt an diesen wasserloslichen Verdickern, die in einer auf Wasser basierenden Pas-
te enthalten sind, die die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung bildet, liegt bevorzugt in einem
Bereich von 0,001 bis 1 Gewichtsteil pro 100 Gewichtsteile auf Wasser basierender Paste. Damit verschiedene
Eigenschaften der Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung nicht negativ beeinflusst werden,
liegt der Gehalt bevorzugt in einem Bereich von 0,001 bis 0,1 Gewichtsteil.

[0232] Wenn die Zugabe von nur einem hydrophilen polymerisierbaren Monomer, das in der auf Wasser ba-
sierenden Paste enthalten ist, die verschlechterte Vermischbarkeit (Mischart) beeinflusst, wenn eine auf Was-
ser basierende Paste und eine auf Harz basierende Paste vermischt werden, kann weiterhin ein Tensid in der
auf Harz basierenden Paste und/oder der auf Wasser basierenden Paste enthalten sein in einem solchen An-
teil, dass verschiedene Eigenschaften der erfindungsgemaflen Zusammensetzung nicht beeinflusst werden.

[0233] Das Tensid, das in der erfindungsgemafien Zementzusammensetzung verwendet werden kann, kann
ein ionisches Tensid oder nichtionisches Tensid sein.
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[0234] Beispiele fur das anionische Tensid als ionisches Tensid schliel®en aliphatische Carbonsauremetallsal-
ze, wie Natriumstearat, sulfatierte aliphatische Carbonsauremetallsalze, wie Natriumdioctylsulfosuccinat, und
Metallsalze héherer Alkoholsulfatester, wie Natriumstearylsulfat ein. Zusatzliche Beispiele fir das kationische
Tensid schlielRen ein Addukt eines héheren Alkylamins und von Ethylenoxid, Amine, die aus Niedrigaminen er-
zeugt wurden, und Alkyltrimethylammoniumsalze, wie Lauryltrimethylammoniumchlorid ein und weitere Bei-
spiele fur amphotere Tenside schlieRen Metallsalze hdherer Alkylaminopropionsauren, wie Natriumstearylami-
nopropionat und Betaine, wie Lauryldimethylbetain ein.

[0235] Beispiele fiir das nichtionische Tensid schlieRen Polyethylenglycolarten und Polypropylenglycolarten
ein, in denen Ethylenoxid oder Propylenoxid héheren Alkoholen, Alkylphenolen, Fettsauren, hdheren Fettami-
nen oder aliphatischen Amiden zugefiigt wurde, und mehrwertige Alkohole, wobei fir mehrwertige Alkohole
Diethanolamine und Saccharide reprasentativ sind.

[0236] Die vorher erwahnten Tenside sind nicht beschrankt, sondern kdnnen ohne jede Beschrankung ver-
wendet werden. Diese Tenside kénnen allein oder in Kombination von wenigen Arten verwendet werden.

[0237] Der Gehalt des Tensids, das in einer auf Harz basierenden Paste und/oder auf Wasser basierenden
Paste enthalten ist, die die Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung bilden, liegt bevorzugt in ei-
nem Bereich von 0,001 bis 5,0 Gewichtsteilen pro 100 Gewichtsteile jeder Paste in einer auf Harz basierenden
Paste und/oder einer auf Wasser basierenden Paste, in der das Tensid enthalten ist.

[0238] Eine auf Harz basierende Paste oder eine auf Wasser basierende Paste, die die Zementzusammen-
setzung der vorliegenden Erfindung bilden, kann zusatzlich Komponenten enthalten, wie Ultraviolett-absorbie-
rende Mittel, wie 2-Hydroxy-4-methylbenzophenon, einen Polymerisationsinhibitor, wie Hydrochinon, Hydro-
chinonmonomethylether und 2,5-Di-tert.-butyl-4-methylphenol, ein Verfarbung verhinderndes Mittel, ein anti-
bakterielles Mittel, ein Farbpigment und andere bereits bekannte Additive, falls notwendig.

[0239] Die erfindungsgemale Zementzusammensetzung selbst hat Haftfahigkeit fir die Zahnsubstanz und,
wenn diese Haftfahigkeit verbessert ist oder wenn es an einem anderen Material, als der Zahnsubstanz haften
soll, wie Keramik, Edelmetall und Verbundharz, kann die Zusammensetzung verwendet werden, indem sie in
geeigneter Weise mit anderen Behandlungsmitteln oder Bindemitteln, wie Atzmittel, Grundiermittel, Verbin-
dungsmittel, selbstatzendem Grundiermittel, keramischem Grundiermittel, metallischem Grundiermittel und
Edelmetallgrundiermittel kombiniert wird.

[0240] Da die erfindungsgeméafie Zementzusammensetzung aus einer auf Harz basierenden Paste und einer
auf Wasser basierenden Paste aufgebaut ist, ist die Verpackung fir die erfindungsgemalfe Zementzusammen-
setzung eine Verpackungsform, die in zwei Teile geteilt ist. Die erfindungsgemale Zementzusammensetzung
kann jedoch eine Verpackungsform haben, die in drei oder mehr Teile aufgeteilt ist ohne Beschrankung, ab-
hangig von der Lagerstabilitat der erfindungsgemaflen Zementzusammensetzung, dem Verhaltnis der in die
Zementzusammensetzung der vorliegenden Erfindung einzuarbeitenden Komponenten, der Art, Verwen-
dungsmethode und dem Verwendungszweck eines Polymerisationskatalysators.

[0241] Das Gewichtsverhaltnis beim Vermischen der auf Harz basierenden Paste und der auf Wasser basie-
renden Paste, die die erfindungsgemalle Zementzusammensetzung bilden, kann beliebig eingestellt werden
abhangig von dem Nutzen und Verwendungszweck der erfindungsgemafien Zementzusammensetzung und
um eine Saure-Base-Reaktion und eine Polymerisationsreaktion in einem besseren Gleichgewicht zu erzeu-
gen, ist es bevorzugt, dass das Gewichtsverhaltnis von auf Harz basierender Paste zu wassriger Paste beim
Vermischen in einem Bereich von 0,5:2.0-1,5:0,5 liegt.

Ausflihrungsbeispiel

[0242] Die vorliegende Erfindung wird spezifisch unten durch Herstellungsbeispiele, Beispiele und Ver-
gleichsbeispiele erlautert, aber die Erfindung ist nicht darauf beschrankt.

Herstellungsbeispiel 1: Herstellung des Polymers (B-1) aus saduregruppenhaltigen polymerisierbaren Monome-
ren

[0243] Eine Mischung von 50 g Acrylsaure, 2,5 g Ammoniumpersulfat und 80 g Wasser wurde tropfenweise

Uber einen Zugabetrichter bei 90°C unter Stickstoffatmosphére in einen 1-I-Kolben gegeben, der 100 g Isop-
ropylalkohol enthielt, und die Polymerisation war nach 5 Stunden abgeschlossen. Ein gewichtsmittleres Mole-
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kulargewicht dieses Acrylsaurepolymers wurde mit GPC-Hochleistungsfliissigchromatographie (GPC-900 her-
gestellt von JASCO Corporation; Saule GF-510HQ, hergestellt von SHOWA DENKO K.K.) analysiert und als
Ergebnis wurde ein gewichtsmittleres Molekulargewicht von 45.000 gefunden. Nachdem der Isopropylalkohol,
der in dieser Acrylsdurepolymerlésung enthalten war, durch Wasser ersetzt worden war, um eine 10%ige
wassrige Acrylsaurepolymerlésung herzustellen, wurde diese spriihgetrocknet, um ein Acrylsaurepolymerpul-
ver zu erhalten. Dieses Acrylsaurepolymerpulver wurde im Vakuum getrocknet, in einem Morser vermahlen
und unter Verwendung eines JIS-Standardsiebs (125 mesh und 250 mesh) gesiebt und das Pulver, das durch
ein 125-mesh-Sieb, nicht aber durch ein 250-mesh-Sieb ging, wurde als Polymer (B-1) aus einem sauregrup-
penhaltigen polymerisierbaren Monomer genommen.

Herstellungsbeispiel 2: Herstellung von Polymer (B-2) aus sauregruppenhaltigem polymerisierbaren Monomer

[0244] Eine Mischung von 25 g Acrylsaure, 25 g 3-Buten-1,2,3-tricarbonsaure, 2,5 g Ammoniumpersulfat und
80 g Wasser wurde tropfenweise bei 90°C unter Stickstoffatmosphare in einen 1-I-Kolben gegeben, der 100 g
Isopropylalkohol enthielt und die Polymerisation war nach 5 Stunden abgeschlossen. Das gewichtsmittlere Mo-
lekulargewicht dieses Acrylsdure-3-buten-1,2,3-tricarbonsaure-Copolymers wurde mit GPC-Hochleistungs-
flissigchromatographie (GPC-900 hergestellt von JASCO Corporation; Saule GF-510HQ, hergestellt von
SHOWA DENKO K.K.) analysiert und als Ergebnis wurde ein gewichtsmittleres Molekulargewicht von 53.000
gefunden. Isopropylalkohol, der in dieser Acrylsaure-3-buten-1,2,3-tricarbonsaure-Copolymerlésung enthalten
war, wurde durch Wasser ersetzt, um eine 10%ige wassrige Acrylsaure-3-buten-1,2,3-tricarbonsaure-Copoly-
merldésung herzustellen, und diese wurde spriihgetrocknet, um ein Acrylsdure-3-buten-1,2,3-tricarbonsau-
re-Copolymerpulver zu erhalten. Dieses Acrylsaure-3-buten-1,2,3-tricarbonsaure-Copolymerpulver wurde im
Vakuum getrocknet, in einem Md&rser vermahlen und unter Verwendung eines JIS-Standardsiebs (125 mesh
und 250 mesh) gesiebt und das Pulver, das durch das 125-mesh-Sieb hindurchging, nicht aber durch das
250-mesh-Sieb, wurde als Polymer (B-2) aus einem sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomer ge-
nommen.

Herstellungsbeispiel 3: Herstellung des saurereaktiven Fiillstoffs (E-1)

[0245] Jedes Rohmaterial wurde ausreichend grmischt in einem Anteil von 29 Gew.-% Siliciumdioxid, 5
Gew.-% Aluminiumoxid, 17 Gew.-% Aluminiumphosphat, 20 Gew.-% Aluminiumfluorid und 29 Gew.-% Stron-
tiumcarbonat, die Mischung wurde in einem Elema-Ofen bei einer hohen Temperatur von 1350°C geschmolzen
und die Schmelze wurde gekuhlt, um ein Glas zu erhalten. Das Glas wurde unter Verwendung einer Kugel-
muhle und einer Mediumrihrmihle vermahlen und ein saurereaktiver Fullstoff wurde erhalten (E-1).

[0246] Dieser saurereaktive Fullstoff (E-1) wurde einer TeilchengréRenmessung (Micro Track HRA hergestellt
von NIKKISO CO., LTD.) und Fluoreszenzréntgenanalyse (ZSX100e hergestellt von Rigaku Industrial Corpo-
ration) unterzogen. Als Ergebnis war der durchschnittliche Teilchendurchmesser des saurereaktiven Fllstoffs
(E-1) 2,5 pm und es wurde festgestellt, dass Strontium und Aluminium in dem saurereaktiven Fllstoff (E-1) als
saurereaktive Elemente enthalten waren.

Herstellungsbeispiel 4: Herstellung eines saurereaktiven Fillstoffs (E-2)

[0247] Jedes Rohmaterial wurde ausreichend gemischt in einem Verhaltnis von 23 Gew.-% Siliciumdioxid, 8
Gew.-% Aluminiumoxid, 13 Gew.-% Aluminiumphosphat, 14 Gew.-% Aluminiumfluorid und 42 Gew.-% Stron-
tiumcarbonat, die Mischung wurde in einem Elema-Ofen bei einer hohen Temperatur von 1350°C geschmolzen
und die Schmelze wurde gekuhlt, um ein Glas zu erhalten. Das Glas wurde unter Verwendung einer Kugel-
muhle und einer Mediumrihrmihle vermahlen und ein saurereaktiver Fullstoff wurde erhalten (E-2).

[0248] Dieser saurereaktive Fullstoff (E-2) wurde einer TeilchengréRenmessung (Micro Track HRA hergestellt
von NIKKISO CO., LTD.) und Fluoreszenzréntgenanalyse (ZSX100e hergestellt von Rigaku Industrial Corpo-
ration) unterzogen. Als Ergebnis wurde ein mittlerer Teilchendurchmesser des saurereaktiven Fillstoffs (E-2)
von 2,3 uym festgestellt und es wurde festgestellt, dass Strontium und Aluminium in dem saurereaktiven Fll-
stoff (E-2) als saurereaktive Elemente enthalten waren.

Herstellungsbeispiel 5: Herstellung einer auf Harz basierenden Paste oder auf Wasser basierenden Paste, die
die Zementzusammensetzung bilden

[0249] Gemal derin Tabelle 1 oder Tabelle 2 gezeigten Formulierung wurden eine auf Harz basierende Paste
(RP01-15) bzw. eine auf Wasser basierende Paste (WP01-08) hergestellt und diese wurden in den Beispielen
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und Vergleichsbeispielen verwendet.

[0250] Die Abkurzungen fir die zur Herstellung der auf Harz basierenden Paste oder auf Wasser basierenden
Paste verwendeten Materialien sind wie folgt:

Bis-GMA: 2,2-Bis-(4-(3-methacryloyloxy-2-hydroxypropoxy)phenyl)propan
D-2.6E: 2,2-Bis-(4-methacryloyloxyethoxyphenyl)propan

UDMA: Di(methacryloyloxy)-2,2,4-trimethylhexamethylendiurethan
TEGDMA:  Triethylenglycoldimethacrylat

2-HENA: 2-Hydroxyethylmethacrylat

PG: Polyethylenglycoldimethacrylat (die Anzahl der Oxyethylengruppen ist 14)
BPO: Benzoylperoxid

BCa: Calciumtrimethylbarbiturat

p-TsNa: Natrium-p-toluolsulfinat

cQ: Campherchinon

6-MHPA: (6-Methacryloxy)hexylphosphonoacetat
4-META: 4-Methacryloyloxyethyltrimellitanhydrid

DEPT: N,N-Di-(B-hydroxyethyl)-p-toluidin
Yv-Si: mit 10% Silan behandeltes gesintertes Siliciumdioxid
R-972: Aerosil R-972

[0251] Von den hergestellten auf Harz basierenden Pasten ist RP01-12 in dem Zustand, in dem organische
Komponenten, die (b) ein Polymer aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren enthalten, unlés-
lich sind. RP13 und 14 sind in dem Zustand, in dem organische Komponenten, die (b) ein Polymer aus saure-
gruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren enthalten, ineinander 16slich sind. Bei RP15 ist (b) ein Polymer
aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren, das eine wesentliche Komponente ist, nicht in den
organischen Komponenten enthalten.

[0252] Bei den hergestellten auf Wasser basierenden Pasten ist andererseits WP01-07 in dem Zustand, in

dem wassrige Komponenten I6slich sind, aber in WP08 ist (d) Wasser, das eine wesentliche Komponente ist,
nicht in den wassrigen Komponenten enthalten.
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Beispiele 1 bis 12:

[0253] Die in Tabelle 1 gezeigten auf Harz basierenden Pasten (RP01 bis 09 und 12) und die in Tabelle 2 ge-
zeigten auf Wasser basierenden Pasten (WPO01 bis 04) wurden in einem Mischgewichtsverhaltnis von 1,0 g
(RP):1,3 g (WP) in der in Tabelle 3 gezeigten Kombination gemischt, um die Zementzusammensetzungen 1
bis 12 herzustellen. Wie in Tabelle 3 gezeigt, sind Anteile und Verhaltnis der konstitutionellen Komponenten,
die an der Saure-Base-Reaktion in diesen Zementzusammensetzungen 1 bis 12 beteiligt sind, in einem opti-
malen Bereich.
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[0254] Da die Zementzusammensetzung 12 einen Fotopolymerisationskatalysator in der Zusammensetzung
enthalt, ist dies ein Beispiel, bei dem die Zusammensetzung eine Fotopolymerisationsreaktion als Hartungs-
mechanismus zusatzlich zu einem Hartungsmechanismus (eine Saure-Base-Reaktion und eine chemische
Polymerisationsreaktion), den die Zementzusammensetzungen 1 bis 11 besitzen, hat.
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Vergleichsbeispiele 1 bis 6

[0255] Die in Tabelle 1 gezeigten auf Harz basierenden Pasten (RP01, 10, 11 und 13 bis 15) und die in Tabelle
2 gezeigten auf Wasser basierenden Pasten (WP01, 04 und 06 bis 08) wurden in einem Misch-Gewichtsver-
haltnis von 1,0 g (RP); 1,3 g (WP) in der in Tabelle 4 gezeigten Kombination gemischt, um die Zementzusam-
mensetzungen 13 bis 18 herzustellen.

[0256] Die Zementzusammensetzung 13 ist ein Beispiel, bei dem die auf Harz basierende Paste RP15 kein
(b) Polymer von sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren enthalt.

[0257] Die Zementzusammensetzung 14 ist ein Beispiel, bei dem die auf Harz basierende Paste RP10 und
die auf Wasser basierende Paste WP06 verwendet werden, die keinen (e) saurereaktiven Flillstoff enthalten.

[0258] Die Zementzusammensetzung 15 ist ein Beispiel, bei dem die auf Wasser basierende Paste WP06
verwendet wird, die kein (d) Wasser enthalt.

[0259] Die Zementzusammensetzung 16 ist ein Beispiel, bei dem die auf Harz basierende Paste RP11 und
die auf Wasser basierende Paste WP04 verwendet werden, die keinen (f) Polymerisationskatalysator enthal-
ten.

[0260] Die Zementzusammensetzung 17 ist ein Beispiel, bei dem, da die auf Harz basierende Paste RP13
ein hydrophiles polymerisierbares Monomer statt eines hydrophoben polymerisierbaren Monomers als organi-
sche Komponente enthalt, (b) ein Polymer aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren als orga-
nische Komponente lI6slich ist. Die Zementzusammensetzung 18 ist ein Beispiel, bei dem, da die auf Harz ba-
sierende Paste RP14 ein hydrophiles polymerisierbares Monomer zuséatzlich zu dem hydrophoben polymeri-
sierbaren Monomer als organische Komponente enthalt, (b) ein Polymer aus sauregruppenhaltigen polymeri-
sierbaren Monomeren als organische Komponente I8slich ist.
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Referenzbeispiel 1:

[0261] Derzeit im Handel erhéltlicher HY-Bond Glasionomerzement CX, der von Shofu Inc. hergestellt wurde,
wurde in einem Mischgewichtsverhaltnis von 2,0 (Pulver):1,0 (Flissigkeit) vermischt. Obwohl das Vermischen
auf einmal durchgefuhrt wurde, staubte das Pulver und ein Mischen war unmdglich und daher wurde das
Mischverfahren durchgefihrt durch tbliches aufgeteiltes Mischen.

Referenzbeispiel 2:

[0262] Zwei Pasten aus derzeit im Handel erhaltlichem Fuji Luting S Zement (LOT.0209182), hergestellt von
GC CORPORATION, wurden tber einen beigefiigten Spender (Mischvolumenverhaltnis 1,4/1,0) entnommen.

Referenzbeispiel 3:

[0263] Derzeit im Handel erhaltliches Panavia F2.0 (A Paste: LOT.0054AA, B Paste: LOT.0009AA), herge-
stellt von Kuraray Medical, wurde in einem aquivalenten Mischvolumenverhaltnis vermischt.

Beispiel 13: Test der Leistung der Zementzusammensetzung

[0264] Die jeweiligen in den Beispielen 1 bis 12, Vergleichsbeispielen 1 bis 6 und Referenzbeispielen 1 bis 3
hergestellten Zementzusammensetzungen wurden beziglich der Handhabung, Oberflacheneigenschaft, Was-
serempfindlichkeit, Biegefestigkeit und Haftung an Zahnsubstanz getestet. Details fur jeden Test sind unten er-
lautert.

(1) Handhabungstest
Testzweck:

[0265] Handhabungsgefuhl, Mischzeit und Eigenschaften des gemischten Materials beim Vermischen Pas-
te/Paste oder Pulver/Flussigkeit, die die Zementzusammensetzung bilden, werden ausgewertet.

Testmethode:

[0266] Eine vorbestimmte Menge an Paste/Paste oder Pulver/Flissigkeit werden auf einen Papptrager gege-
ben, vermischt und das Gefihl beim Vermischen, die Zeit, die notwendig ist zur Erzeugung eines sichtbar
gleichmafigen Materials (Mischzeit) und die Eigenschaften (Viskositat, Tropfen, Fadenbildung) des gemisch-
ten Materials werden ausgewertet.

(2) Test, um die Oberflacheneigenschaften zu bestatigen
Testzweck:

[0267] Die Gegenwart oder Abwesenheit einer unpolymerisierten Schicht auf der Oberflache einer geharteten
Zementzusammensetzung werden ausgewertet.

Testmethode:

[0268] Eine vorbestimmte Menge Paste/Paste oder Pulver/Flissigkeit werden auf einen Papptrager gegeben
und vermischt, bis sich ein gleichférmig gemischtes Material bildet (Zementzusammensetzung). Nach Ab-
schluss des Vermischens wird das gemischte Material (Zementzusammensetzung) in eine Form aus rostfrei-
em Stahl gefillt (Durchmesser 10 x Hohe 5 mm), die auf einer Glasplatte steht.

[0269] Danach wird die obere Flache mit einem Spatel glatt gestrichen. 15 Minuten nach Abschluss des Ver-
mischens wird die Gegenwart oder Abwesenheit einer unpolymerisierten Schicht auf der Oberflache der ge-
harteten Zementzusammensetzung bestatigt durch Beobachtung mit dem unbewaffneten Auge (Glanz basie-
rend auf der Harzzusammensetzung) und Flihlen beim Anfassen (klebriges Geflihl basierend auf der Harz-
komponente).

[0270] Im Fall einer Zementzusammensetzung, die einen Fotopolymerisationskatalysator enthalt, wird das
gemischte Material in eine Form aus rostfreiem Stahl gefilllt, eine obere Flache davon unter Verwendung eines
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Spatels eingeebnet und sofort danach Licht unter Verwendung eines Fotopolymerisationsbestrahlungsgerats
fur sichtbares Licht (Grip Light Il: hergestellt von Shofu Inc.) mit einem wirksamen Wellenlangenbereich von
400 bis 500 nm eingestrahlt und die Gegenwart oder Abwesenheit einer unpolymerisierten Schicht auf der
Oberflache der geharteten Zementzusammensetzung in gleicher Weise bestatigt.

Auswertungskriterien:
[0271] Die Auswertung wird durchgefiihrt nach den folgenden Auswertungskriterien.

[0272] Die Gegenwart einer unpolymerisierten Schicht: falls Glanz basierend auf der Harzkomponente visuell
erkannt wird oder ein klebriges Gefuihl basierend auf der Harzkomponente erkannt wird durch das Geflihl beim
Anlangen der Oberflache einer geharteten Zementzusammensetzung.

[0273] Die Abwesenheit einer unpolymerisierten Schicht: falls weder ein Glanzgefiihl noch ein klebriges Ge-
fuhl basierend auf der Harzzusammensetzung festgestellt werden.

(3) Wasserempfindlichkeitstest
Testzweck:

[0274] Die Wasserempfindlichkeit wahrend des Hartungsverfahrens in einer Zementzusammensetzung wird
ausgewertet.

Testmethode:

[0275] Eine vorbestimmte Menge Paste/Paste oder Pulver/Flussigkeit wird auf einen Papptrager gegeben
und vermischt, bis sich ein gleichmafig gemischtes Material bildet (Zementzusammensetzung). Nach Ab-
schluss des Vermischens wird die Zementzusammensetzung zu einer kugelférmigen Masse auf dem Papptra-
ger geformt.

[0276] Eine Minute nach Abschluss des Vermischens wird die massige Zementzusammensetzung in Wasser
in einer Probenflasche, die auf 37°C gehalten wird, eingetaucht und bei 37°C stehen gelassen. Die Hartungs-
reaktion startet sofort nach dem Start des Vermischens, die Hartungsrate hangt von der Zementzusammen-
setzung ab und eine Minute nach Abschluss des Vermischens war die Hartung der Zementzusammensetzung
noch nicht abgeschlossen. Das bedeutet, dass durch Eintauchen in Wasser wahrend des Hartens der Einfluss
von Wasser auf die Hartungsreaktion bestatigt wird.

[0277] Im Fall einer Zementzusammensetzung, die einen Fotopolymerisationskatalysator enthalt, wird direkt
nach dem Formen des gemischten Materials zu einer kugelférmigen Masse Licht unter Verwendung einer
Fotopolymerisationsstrahlungsvorrichtung (Grip Light Il: hergestellt von Shofu Inc.) 20 Sekunden bestrahlt, wo-
bei die Zementzusammensetzung, die zu einer Masse gehartet worden ist, in Wasser eingetaucht wird und bei
37°C stehen gelassen wird.

[0278] Bei jeder Zementzusammensetzung wird 15 Minuten nach dem Eintauchen die Probenflasche leicht
geschiuttelt. Danach wird der Zustand der massigen geharteten Zementzusammensetzung und des Wassers
visuell beobachtet.

Auswertungskriterien:

[0279] Die Auswertung wird durchgefihrt nach den folgenden Auswertungskriterien.

[0280] Gegenwart von Wasserempfindlichkeit: falls eine klare Desintegrierung der geharteten Zementzusam-
mensetzung oder bemerkenswerte Triibung des Wassers erkennbar ist.

[0281] Abwesenheit der Wasserempfindlichkeit: falls weder Desintegrierung der geharteten Zementzusam-
mensetzung noch bemerkenswerte Tribung des Wassers erkennbar ist.

37/45



DE 10 2006 019 092 A1 2007.03.22
(4) Biegefestigkeitstest

Testzweck:
[0282] Die Biegefestigkeit einer geharteten Zementzusammensetzung wird ausgewertet.
Testmethode:
(Falls die Zementzusammensetzung keinen Fotopolymerisationskatalysator enthalt)

[0283] Eine vorbestimmte Menge Paste/Paste oder Pulver/Flussigkeit wird auf einen Papptrager gegeben
und gemischt, bis ein gleichmafig gemischtes Material (Zementzusammensetzung) hergestellt ist. Nach Ab-
schluss des Mischens wird das gemischte Material (Zementzusammensetzung) in eine vorgesehene Form (25
x 2 x 2 mm: rechteckiges Parallelepiped) fir den Biegefestigkeitstest gefillt und wird mit einem Druckgeber
gepresst. Eine Minute nach Abschluss des Vermischens wird das Material in der Atmosphéare bei einer Tem-
peratur von 37°C und einer Luftfeuchtigkeit von 100% 1 Stunde lang im gepressten Zustand stehen gelassen,
um das gemischte Material zu harten (Zementzusammensetzung).

(Falls die Zementzusammensetzung einen Fotopolymerisationskatalysator enthalt).

[0284] Eine vorbestimmte Menge Paste/Paste oder Pulver/Flissigkeit wird auf einen Papptrager gegeben
und gemischt, bis ein gleichmaRig gemischtes Material erhalten wird (Zementzusammensetzung). Nach Ab-
schluss des Mischens wird das gemischte Material (Zementzusammensetzung in eine flir den Biegefestigkeits-
test vorgesehene Form (25 x 2 x 2 mm: rechteckiges Parallelepiped) gefiillt, ein Deckglas von oben darlber
gelegt und dieses gepresst unter Verwendung einer Glasplatte. Eine Minute nach Abschluss des Vermischens
werden 5 Stellen 30 Sekunden lang mit Licht bestrahlt unter Verwendung einer Fotopolymerisationsbestrah-
lungsvorrichtung (Grip Light II: hergestellt von Shofu Inc.) Gber dem Deckglas und es wird in der Atmosphare
bei einer Temperatur von 37°C und einer Feuchtigkeit von 100% in diesem Zustand stehen gelassen, um das
gemischte Material zu harten (Zementzusammensetzung).

(Allgemein)

[0285] Nachdem das gehartete Material 1 Stunde lang stehen gelassen worden ist, wird es aus der Form ent-
nommen und als Testprobe verwendet. Die Testprobe wird in destilliertes Wasser mit 37°C 24 Stunden lang
eingetaucht und die Biegefestigkeit gemessen unter Verwendung einer Instron-Universaltestvorrichtung (Inst-
ron 5567, hergestellt von Instron) unter den Bedingungen eines Abstands zwischen den Tragern von 20 mm
und einer Kreuzkopfgeschwindigkeit von 1 mm/min. 10 Testproben werden gemessen und die Festigkeit wird
als Durchschnitt ausgewertet.

(5) Adhasion an Zahnsubstanz
Testzweck:
[0286] Die Adhasion oder Haftung einer Zementzusammensetzung an der Zahnsubstanz wird ausgewertet.
Testmethode:

[0287] Ein bleibender Schneidezahn aus dem Unterkiefer eines Rinds, der nach dem Schlachten extrahiert
worden war und 24 Stunden lang gefroren aufbewahrt worden war, wird aufgetaut und die Wurzel wird entfernt
und eine Krone wird geschnitten, um ein Rinderzahnstlick zu praparieren. Das Rinderzahnstick wird in ein Ep-
oxyharz eingebettet. Zahnschmelz oder Dentin des eingebetteten Rinderzahns werden mit einem wasserre-
sistenten Sandpapier Nr. 600 unter Wasserstrahl freigelegt und mit Wasser gewaschen und getrocknet, um ein
Rinderzahnteststlick zu praparieren.

[0288] Eine vorbestimmte Menge Paste/Paste oder Pulver/Flissigkeit werden auf einen Paptrager gegeben
und vermischt, bis ein gleichmaflig gemischtes Material (Zementzusammensetzung) erhalten worden ist. Das
gemischte Material (Zementzusammensetzung) wird auf einer haftenden Oberflache eines rostfreien Stabs
aufgetragen, dieser gegen Zahnschmelz oder Dentin auf einer Oberflache des Rinderzahnteststlicks gedrickt
und unter konstanter Belastung gepresst und Uberschissiges Material wird entfernt, um ein Adh&sionstest-
stlck herzustellen.
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[0289] Bei einer Zementzusammensetzung, die einen Fotopolymerisationskatalysator enthalt, wird ein rost-
freier Stab unter konstanter Belastung gepresst, zwei Stellen auf einer diagonalen Linie werden 10 Sekunden
lang mit Licht von der Seite eines anhaftenden Teils unter Verwendung einer Fotopolymerisationsbestrahlungs-
vorrichtung (Grip Light II: hergestellt von Shofu Inc.) bestrahlt und tberschiissiges Material wird entfernt, um
ein Adhasionsteststiick herzustellen.

[0290] Das Adhasionsteststiick wird in einer Atmosphare bei einer Temperatur von 37°C und einer Feuchtig-
keit von 100% 1 Stunde lang im gepressten Zustand stehen gelassen, um zu harten. Nach 1 Stunde wird das
Adhasionsteststiick in destilliertes Wasser mit 37°C 24 Stunden lang eingetaucht und die Zugadhasionsfestig-
keit wird mit einer Kreuzkopfgeschwindigkeit von 1 mm/min unter Verwendung einer Instron-Universaltestvor-
richtung (Instron 5567, hergestellt von Instron) gemessen. 6 Testproben werden gemessen und der Durch-
schnitt ausgewertet.

[0291] Ergebnisse eines Handhabungstests, eines Oberflacheneigenschaftsbestatigungstests, Wasseremp-
findlichkeitstests, Biegefestigkeitstests und eines Tests zur Haftung an der Zahnsubstanz, die unter Verwen-
dung der Zementzusammensetzungen 1 bis 12, die in den Beispielen 1 bis 12 erhalten wurden, durchgefuhrt
wurden, sind in Tabelle 5 gezeigt.

[0292] Da eine Zementzusammensetzung 12, die in Beispiel 12 erhalten wurde, auch einen Fotopolymerisa-
tionskatalysator enthalt, wurden bei dieser Zementzusammensetzung der Oberflacheneigenschaftsbestati-
gungstest, Wasserempfindlichkeitstest, Biegefestigkeitstest und Test zur Haftung an der Zahnsubstanz durch-
gefihrt gemaf jeder Testmethode flir eine Zusammensetzung, die einen Fotopolymerisationskatalysator ent-
halt und eine Zusammensetzung, die keinen Fotopolymerisationskatalysator enthalt.

39/45



2007.03.22

DE 10 2006 019 092 A1

o
‘w Bunjyesysog ¥z L' A UIaN UleN
4o "w bunj no 0l o Zi 2| 'dsg
-yeJlisag auiay 8’1 6'C £g UisN UlBN
0'c 0'¢ 9¢ UIBN UISN o 0l o L L} dsg
L'y 8y 6€ UIBN UIBN ng 0l o ol 0l ‘dsg
0C 8 L€ UIBN UIBN Ino 0l o 6 6 ‘dsg
vl S'C £C UIBN UIBN no S o 8 g "dsg
8l 9z SE UIBN UiBN ino 0l o L L dsg
vz 6C JAS UIBN UIBN ino 0l o 9 9 "dsg
¥4 S's |94 UIBN UisN ino 0 o S G ‘dsg
v’ £9 44 UIBN UiBN o 04 o 14 ¥ "dsg
Gl £'s )4 UIBN UIBN ino 1] o € ¢ "dsg
L'l 8'c €e ueN ulaN o oL o Z ¢ dsg
LT Z'y 8¢ UIBN UISN N9 0l o 3 | "dsg
(ed) (edW) Jyolyosusyoe_gO | Bunyasiy p (s) USYOSILLIBA
unuag Z|swiyosuyez (edw) axyoIpuy uspaisuswAjodun yeyosusbig | wezyosiy | wieq [ynpo | sjusuodwoy
uabunyiswag zuejsqnsuyez ue bunyey | uexbnssjebalg -dwasassepp 'p yeyosuabig ungeypueH -Juswaz

Bunpui3 uapuaballion Jap gewab us)sed 1amz Jiw Juswazidwouoise|s Inj assiuqabisysa] :G ajjoqe |

40/45



DE 10 2006 019 092 A1 2007.03.22

[0293] Die Ergebnisse eines Handhabungstests, eines Oberflacheneigenschaftsbestatigungstests, Wasser-
empfindlichkeitstests, Biegefestigkeitstests und eines Tests zur Haftung an der Zahnsubstanz, die unter Ver-
wendung der Zementzusammensetzungen 13 bis 18 durchgeflihrt wurden, die in den Vergleichsbeispielen 1
bis 6 erhalten wurden, sind in Tabelle 6 gezeigt.

[0294] Die Ergebnisse fir einen Handhabungstest, Oberflacheneigenschaftsbestatigungstest, Wasseremp-
findlichkeitstest, Biegefestigkeitstest und Test zur Haftung an der Zahnsubstanz, die unter Verwendung der in
den Referenzbeispielen 1 bis 3 erhaltenen Zementzusammensetzungen durchgefiihrt wurden, sind in Tabelle
6 gezeigt.

[0295] Ein Test zur Haftung an der Zahnsubstanz fir eine Zementzusammensetzung, die in Referenzbeispiel
3 erhalten wurde, wurde gemafR einer Testmethode fir eine Zementzusammensetzung, die einen Fotopolyme-
risationskatalysator enthalt, durchgefiihrt, nachdem ein beigefligter ED-Primer Il (A Flissigkeit: LOT.00120B,
B Flussigkeit: LOT.00026B) nach der Anleitung des Herstellers vorbehandelt worden war.
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[0296] Wie in Tabelle 5 gezeigt, wurde erkannt, dass die Zementzusammensetzungen 1 bis 11, die in den Bei-
spielen 1 bis 11 erhalten wurden, ausgezeichnet sind im Hinblick auf die Handhabung, Biegefestigkeit, Was-
serempfindlichkeit und Dentalhaftung an Dentin oder Zahnschmelz im Vergleich zu blichen Glasionomerze-
menten (Referenzbeispiele 1 bis 3).

[0297] Bezlglich der Handhabung ist insbesondere ein geteiltes Vermischen, das durchgefiihrt wurde beim
Vermischen von harzmodifiziertem Glasionomerzement, der vom Typ Pulver-Flussigkeit ist, oder Gblichem
Glasionomerzement, nicht notwendig, ein Mischen auf einmal ist moglich und das Pulver staubt nicht aufgrund
dessen, dass es eine Paste ist, und ein Verfahren zum Vermischen ist nicht notwendig und daher ist das Gefuhl
beim Vermischen extrem viel besser.

[0298] Die Zeit, die zur Herstellung eines gleichféormig gemischten Materials (Zementzusammensetzung) not-
wendig ist, ist auRerdem sehr kurz, z.B. innerhalb 10 Sekunden im Vergleich zu iblichem Glasionomerzement,
eine Eigenschaft des gemischten Materials (Zementzusammensetzung), die nicht von Verkleben, Tropfen und
Fadenziehen begleitet wird und das gemischte Material hat einen solchen cremigen Zustand, dass die Arbeits-
schritte nach dem Vermischen leicht sind und daher eine bessere Handhabung festgestellt wurde.

[0299] Die Gegenwart einer unpolymerisierten Schicht, die bei tUblichen mit Harz modifiziertem Glasionomer-
zement (Pulver-Flissigkeit-Paste-Paste) und Harzzementen (Vergleichsbeispiele 1 bis 6) beobachtet wurde,
wurde nicht auf der Oberflache eines geharteten Materials dieser Zementzusammensetzungen gefunden und
es wurde festgestellt, dass das gehartete Material eine Oberflaichenhartbarkeit hat, die der von Ublichem Gla-
sionomerzement entspricht.

[0300] Wie in Tabelle 5 gezeigt, wurde bei der Zementzusammensetzung 12, die in Beispiel 12 erhalten wur-
de, die gleiche Tendenz wie bei den Zementzusammensetzungen 1 bis 11 gefunden bei jedem Test, unabhan-
gig von der Gegenwart oder Abwesenheit einer Lichtbestrahlung (die Gegenwart oder Abwesenheit eines Har-
tungsmechanismus aufgrund einer Fotopolymerisation) und die Wirkung der Bestrahlung mit Licht wurde bei
jedem Test kaum festgestellt.

[0301] Wenn Licht jedoch nicht eingestrahlt wurde, musste man warten, bis das Harten der Zementzusam-
mensetzung abgeschlossen war, aber wenn mit Licht bestrahlt wurde, war es nicht notwendig zu warten, bis
das Harten der Zementzusammensetzung abgeschlossen war, wodurch das Harten sofort durch Lichtbestrah-
lung wahrend eines Hartungsprozesses vervollstandigt werden kann. Daher wurde festgestellt, dass die Zem-
entzusammensetzung 12, die einen Fotopolymerisationskatalysator enthalt, nitzlich ist zur Verwendung an ei-
ner Stelle, wo ein Hohlraum nach Kariesbehandlung gefiillt wird oder wenn ein Versiegelungsmittel mit Licht
bestrahlt wird.

[0302] Da die Zementzusammensetzung 13, die in Vergleichsbeispiel 1 erhalten wurde, kein (b) Polymer von
sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren enthalt, das eine konstitutionelle Komponente fiir eine
Saure-Base-Reaktion ist, hat die Zusammensetzung, wie in Tabelle 6 gezeigt, wenig Dentalhaftung an Dentin
oder Zahnschmelz und es wurde festgestellt, dass die Biegefestigkeit gering ist.

[0303] Auflerdem wurde die Gegenwart einer unpolymerisierten Schicht auf einer Oberflache der geharteten
Zementzusammensetzung 13 wie bei einem Harzzement festgestellt.

[0304] Da die Zementzusammensetzung 14, die in Vergleichsbeispiel 2 erhalten wurde, keinen (e) saurere-
aktiven Fullstoff enthalt, der eine konstitutionelle Komponente fiir eine Sdure-Base-Reaktion ist, wurde, wie in
Beispiel 6 gezeigt, festgestellt, dass die Dentalhaftung an Dentin oder Zahnschmelz gering ist und die Biege-
festigkeit auch gering ist.

[0305] Zusatzlich wurde auf der Oberflache der geharteten Zementzusammensetzung 14 die Gegenwart ei-
ner unpolymerisierten Schicht wie bei einem Harzzement festgestellt und weiterhin wurde Wasserempfindlich-
keit festgestellt, die ein Nachteil des Ublichen Glasionomerzements ist.

[0306] Da die Zementzusammensetzung 15, die in Vergleichsbeispiel 3 erhalten wurde, kein (d) Wasser ent-
halt, das eine konstitutionelle Komponente fiir eine Saure-Base-Reaktion ist, wurde festgestellt, wie in Tabelle
6 gezeigt, dass die Handhabung schlechter war.

[0307] Die geringe Dentalhaftung an Dentin oder Zahnschmelz wurde auflerdem festgestellt.
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[0308] Weiterhin wurde auf der Oberflache der geharteten Zementzusammensetzung 15 die Gegenwart einer
unpolymerisierten Schicht wie bei einem Harzzement festgestellt.

[0309] Da die Zementzusammensetzung 16, die in Vergleichsbeispiel 4 erhalten wurde, keinen (f) Polymeri-
sationskatalysator enthalt, der eine konstitutionelle Komponente fir eine Polymerisationsreaktion ist, kann wie
in Tabelle 6 gezeigt, (a) ein hydrophobes polymerisierbares Monomer und (c) ein hydrophiles polymerisierba-
res Monomer nicht polymerisiert werden.

[0310] Aus diesem Grund wurde die Gegenwart einer unpolymerisierten Schicht auf der Oberflache der ge-
harteten Zementzusammensetzung 16 wie bei einem Harzzement festgestellt und weiterhin war das gehartete
Material wasserempfindlich, da die Gegenwart der Harzkomponente die Sdure-Base-Reaktion hemmt, was die
Hartung verzogert.

[0311] Obwohl bei der Zementzusammensetzung 17, die in Vergleichsbeispiel 5 erhalten wurde, zwei Pasten
beim anfanglichen Vermischen eine schlechtere Vermischbarkeit haben und daher etwas Zeit erforderlich ist,
bis ein gleichmallig gemischtes Material hergestellt ist, gibt es insbesondere kein Problem, wie in Tabelle 6
gezeigt, bei Eigenschaften des gemischten Materials und die Zusammensetzung hat eine solche Eigenschaft,
dass das Material leicht bearbeitet werden kann.

[0312] Auf der Oberflache der geharteten Zementzusammensetzung 17 wurde jedoch die Gegenwart einer
unpolymerisierten Schicht festgestellt, wie bei einem Harzzement, und weiterhin Wasserempfindlichkeit, die
ein Nachteil des Ublichen Glasionomerzements ist.

[0313] Wie in Tabelle 6 gezeigt, wurde das gleiche Ergebnis wie bei der Zementzusammensetzung 17 bei der
Zementzusammensetzung 18 festgestellt, die in Vergleichsbeispiel 6 erhalten wurde.

[0314] Wie in Tabelle 6 gezeigt, war bei HY-Bond Glasionomerzement CX das Gefiihl beim Vermischen
schlechter, da der Mischzustand eines Pulvers und einer Flissigkeit wahrend des Mischverfahrens unvollstan-
dig ist und eine lange Mischzeit (30 Sekunden) erforderlich war, um ein gleichmafig gemischtes Material her-
zustellen (Zementzusammensetzung). Bei der Eigenschaft des gemischten Materials (Zementzusammenset-
zung) wurde weiterhin festgestellt, dass die Handhabung schlechter war, da sie von Kleben oder Tropfen be-
gleitet war.

[0315] Die Oberflachenhartbarkeit bei diesem gemischten Material ist besser, aber es wurde Wasserempfind-
lichkeit festgestellt.

[0316] Es wurde weiterhin festgestellt, dass die Biegefestigkeit und Haftung an der Zahnsubstanz gering sind.

[0317] Wie in Tabelle 6 gezeigt, hatte Fuji Luting S eine bessere Handhabung und Wasserempfindlichkeit
wurde nicht festgestellt, aber die Gegenwart einer unpolymerisierten Schicht wurde auf einer Oberflache des
geharteten gemischten Materials festgestellt.

[0318] Zusatzlich waren Biegefestigkeit und Haftung an der Zahnsubstanz gering, fast gleich wie bei dem tb-
lichen Glasionomerzement.

[0319] Wie in Tabelle 6 gezeigt, war bei Panavia F2.0 die Handhabung besser und eine Wasserempfindlich-
keit wurde nicht festgestellt, aber die Gegenwart einer unpolymerisierten Schicht wurde auf der Oberflache des
geharteten gemischten Materials festgestellt.

[0320] Auflerdem zeigten Biegefestigkeit und Haftung an der Zahnsubstanz hohe Werte. Um jedoch eine
hohe Haftung an der Zahnsubstanz zu erhalten, ist es notwendig, den vorgesehenen ED-Primer Il zu verwen-
den.

Patentanspriiche

1. Glasionomerzement mit zwei Pasten, der eine auf Harz basierende Paste und eine auf Wasser basie-
rende Paste aufweist, der dadurch gekennzeichnet ist, dass:
die auf Harz basierende Paste (a) ein hydrophobes polymerisierbares Monomer und (b) ein Polymer aus sau-
regruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren enthalt, wobei (a) das hydrophobe polymerisierbare Mono-
mer und (b) das Polymer aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren ineinander unléslich sind
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und

die auf Wasser basierende Paste (c) ein hydrophiles polymerisierbares Monomer und (d) Wasser enthalt, wo-
bei (c) das hydrophile polymerisierbare Monomer und (d) Wasser ineinander |8slich sind, und wobei

(1) die auf Harz basierende Paste und/oder die auf Wasser basierende Paste (e) einen saurereaktiven Fullstoff
und (f) einen Polymerisationskatalysator enthalten;

(2) die auf Harz basierende Paste (e) einen saurereaktiven Fullstoff und die auf Wasser basierende Paste (f)
einen Polymerisationskatalysator oder

(3) die auf Harz basierende Paste (f) einen Polymerisationskatalysator und die auf Wasser basierende Paste
(e) einen saurereaktiven Fllstoff enthalt.

2. Glasionomerzement mit zwei Pasten gemal Anspruch 1, wobei die Gesamtmenge von (e) dem saure-
reaktiven Fullstoff, (b) dem Polymer aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren und (d) Wasser
in einem Bereich von 40 bis 90 Gewichtsteilen pro 100 Gewichtsteilen des Glasionomerzements liegt und (e)
der saurereaktive Fillstoff:(b) Polymer aus sauregruppenhaltigen polymerisierbaren Monomeren:(d) Wasser
in einem Bereich von 1:0,1-2,9:0,1-3,6 liegt.

3. Glasionomerzement mit zwei Pasten gemafl Anspruch 1, wobei die auf Harz basierende Paste (g) ein
sauregruppenhaltiges polymerisierbares Monomer enthalt.

4. Glasionomerzement mit zwei Pasten gemaf Anspruch 1, wobei (b) das Polymer aus sauregruppenhal-
tigen polymerisierbaren Monomeren ein Polymer aus a--ungesattigten carbonsauregruppenhaltigen polyme-
risierbaren Monomeren ist.

5. Glasionomerzement mit zwei Pasten gemal Anspruch 1, wobei (e) der saurereaktive Fillstoff ein fluor-
haltiger rontgenpositiver saurereaktiver Glasfiillstoff ist, der Fluor und ein Element mit Rontgenstrahlenun-
durchlassigkeit enthalt.

6. Glasionomerzement mit zwei Pasten gemafl Anspruch 1, wobei (f) der Polymerisationskatalysator ein
Barbitursaurederivat oder ein Redoxkatalysator mit organischem Peroxid tertiar-Amin oder eine Kombination
davon ist.

Es folgt kein Blatt Zeichnungen
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