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Titel: Stralingsondoorlastbare tandherstelpreparaten.

De uitvinding heeft betrekking op voor rdntgenstralen on-
doorlastbare vulpreparaten en meer in het bijzonder op tandherstel-
preparaten onder toepassing van dergelijke voor rGntgenstralen on-
doorlaatbare vulprepa.rateh.

5 Deeltjesvormige versterkte polymeermstrixpreparaten worden
op ruime schaal toegepast voor tandherstelwerkzaamheden, in het
bijzonder vullingen en insnijrandherstellingen, inlegsels en derge-
lijke. De anorganische vulstoffase was typisch een kiezelzuurhou-
dend materiaal, zoals silica, kwarts, hoogsmeltende zouten, glas

10 of keramisch materiaal. Ofschoon deze versterkte polymere materia-

. len vaask bevredigende resultaten verschaffen ten aanzien van st'erk‘be,
Kleuring, niet-gii‘tigheid en thermische uitzettingscoéfficiént,
1ijden zij aan het nadeel, dat zi] met rdntgenstraalanalyse, zoals
toegepast in de tanddiagnostiek, moeilijk zijn te onderscheiden.

15 Dientengevolge zijn er vele pogingen gedaan om voor straling
ondoorlaatbare tandpreparaten te verschaffen, waarin een barium-
bevattend glas wordt gebruikt voor hét vervangen van een deel of
al de kiezelzuurhoudende vulstof, bij voorbeeld in de Amerikaanse
octrooischriften 3.808.170, 3.801.34k, 3.826.778, 3.911.581 en

20 4.032.50L4. Echter lijden glasvulstoffen, die een voldoende hoeveel-
heid barium bevatten om voldoende voor straling ondoorlaatbaar te
zijn aan het nadeel, dat het glas aanmerkelijk oplosbaar is en het
bariumion uit het glas wordt uitgeloogd in een waterige omgeving
en in het bijzonder in de mond. Men heeft zeer sterke aanwijzingen,

25 dat barium in deze vorm een toxisch gevaar oplevert.

Er zijn recente pogingen gedaan het bariumglas door andere
voor straling ondoorlaatbare vulmaterialen te vervangen. Deze po-
gingen bestonden bij voorbeeld in het gebruik van sterk onoplosbare
bariumzouten, zoals bariumcarbonaat en bariumsulfaat in combinatie

30 met de kiezelzuurhoudende vulstof. Echter waren deze versterkende
keramische materialen onbevredigend met betrekking tot de mechani-

sche sterkte van het verkregen preparaat.
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Het Amerikaanse octrooischrift 3.959.212 openbaart het ge-
bruik van een fijnverdeeld kristallijn silicaathoudend barium
en met name celcium-bariumsilicaat In kristallijne vorm voor ge-
bruik in een rechtstreeks tandvulpreparaat, dat een polymeriseer-
baar bindmiddel, een katalysatorstelsel voor het polymeriseren van
het bindmiddel en eén fijnverdeelde anorganische vulstof bevat,
waarvan ten minste een deel is gevormd uit het voor straling on-
doorlaatbare kristallijne calciumbariumsilicaat. Ofschoon dit pre-
paraat enige verbetering verschaft met betrekking tot de oplosbaar-
heid ven het bariumbestanddeel van de anorganische vulstof, is het
nog niet geheel bevredigend met betrekking tot de uitloogbaarheid
van het bariumbestanddeel en de voor straling ondoorlaatbaarheid
van het preparazat.

. Er is ook voorgesteld, bij voorbeeld in het Amerikaanse
octrooischrift 3.971.754% en in de Amerikaanse octrooischriften
3.973.972 en 4.017.454 voordeel te trekken van het sterke rontgen-
straal-absorberende vermogen van atomen van hoog atoomgewicht. Zo .
openbaart het Amerikasnse octrooischrift 3.971.754 keramische
vulpreparaten, waarin rdntgenstraal-absorberende stomen worden ge-
bruikt, gekozen uit lanthaan, strontium en tantalum en bijkomstig
hafnium in de vorm van oxyden, carbonaten of fluoriden. Volgens het
Amerikaanse octrooischrift 3.971.754 bevatten de verbindingen van
de rdntgenstraal-absorberende atomen ongeveer 5-60% en bij voorkeur
45-40% van het totale gesmolten glasmengsel, dat dan in de herstel-
lende matrix wordt opgenomen. 7

De vermelde Amerikaanse octrooischriften 3.973.972 en
4,017.454% openbaren transparante, kleurloze glaskeramieken met een
lage expénsiecoéfficiént, een groot absorptievermogen voor rdntgen-
stralen en die nuttig zijn in tandherstelpreparaten, wadarin het
glaskeramische preparaat omvat ongeveer 10 tot ongeveer 20% L3203
en tot ongeveer 7 gew.% Taeos, behoudens de andere glascomponenten,
die in hoofdzaak zijn Si02, A1203, Liao, P205 en Zr0,. In dit meng-
sel is La203 de belangrijkste r5n§genstraal—absorbgrende ve;bin—
ding en tantalum--oxyde, tezamen met zirkooniumoxyde, werkt als een

kernvormend middel.
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Bavendien suggereert het Amerikaanse octrooischrift 3.801.3k4k
dat andere vocf straling ondodrlaatbare.cx&den, zZoals strontiumoxyde
of lanthaanoxyde en andere zeldzame aardoxydén van dé lanthanidép
reéks; nr. 57=71, zoals samarinmoxyde,'disprosiumoxydé en ter-
biumoxyde kunnén wordén toégenast ofschoon hét lanthaanoxyde in het

: algemeen een ongewenste kKleur san de tandvul- en frontpreparaten .

verleent, vat eveneens»het geval is Bij praseocdymiumoxyde. Verwezen
wordt naar het Amerlkaanse octrooischrift 3.801.34k4, kolom 3,
regel 55 - kolom 4, regel 2.

Al de Eovenvermelde benaderlngen, waarbij verschillende glas—
soorten worden gebruikt, verschillen van de hierna te beschrijven
preparaten. Het vervaardigen van dergelijke glassoorten is moeilijk,
duur en biedt een probleem in termen van het evenaren van de bre-
kingsindex van de hars. ’

Er is thans gevonden, dat de hoeveelheid rdntgenstraal-
absorberende zeldzame aardelementen van hoog atoomgewicht belangrijk
kan worden verlaagd door gebruik van hetzij thoriumoxyde (Thoz) of
(Tagos) als in hoofdzask de enige rdntgenstraal-asbsorberende compo-
nenten in een anorganisch-deeltjesvormig vulpreparaat, zoals silica,
glas enz. terwvijl tezelfdertijd al de noodzakelijke eigenschappen
véreist voor gevulde polymeerharsmengsels voor gebruik in de tand-
heelkunde of andere doeleinden, waar ondoorlaatbaarheid voor stra-
ling gewenst is, worden verschaft.

Het was bekend gebruik te maken van het vermogen van thorium
réntgenstralen te absorberen in réntgenstraalcontrastvloeistoffen.
Zo wordt in Het Amerikaanse octrooischrift 1.918.884 een thoriumdi-
oxyde-sol beschreven voor gebruik als contrastmedium in de rdntgen-
straalfotografie. In het Amerikaanse octrooischrift 2.065.718 wordt
een waterige suspensie var thoriumhydroxyde beschreven en het
Amerikaanse octrooischrift 3.368.944 beschrijft een rdntgencontrast-
medium met een dichtheid van Q,8-1,1, waarin het rdntgenstraal-
absorberende materisal thoriumoxyde kan zijn.

Echter wordt gemeend, dat nimmer thoriumoxyde of thallium-—

oxyde alleen ooit is voorgesteld of gebruikt als het rdntgenstraal-

35 absorberende bestanddeel in tandvulpreparaten. De mengsels volgens
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de uitvinding hezmtten mechanlsche.sterkie en andere fysische
eigenschappen, dle gewenst zijn in tandherstelpreparaten.

Het’ 13~derhalve een doel van de.onderﬁavzge uitvinding een
vulpréparaat te verschaffen, geschlkt voor gebruik bij tandherstel-
werkzaamheden, omvattend ten mlnste é8n component in ondergeschikte
hoeveellieden met een sterk rontgenstraal—aﬁsorﬁerend vermogen, die
in hoofdzaak.kléurloos of aoorscﬁijﬁ;nd.i33 aanvezig is in fijn- ‘
verdeelde vorm en in hoofdzaak geheel onoplosbsar in water of mond-
omgeving is.

Het is ook eén hobfddoél van dé uitvinding een tandherstel-
preparaat té verschaffen uit één gébruikelijk polymeriseerbsar hars—
bindmiddel, een katalysator daarvoor én fijnverdeelde anorganische
vulstof, geschikt om mét hét ﬁindmiddel te worden gecombineerd.

Het samengestelde materlaal vertoont een grote absorptle voor
rontgenstrallng met korte golflengte, zoals~toegepast in de tand-
diagnostiek, het bezit eenvbetrekkelle lage thermische uitzettings-~
coéfficiént, een géringé foxicitéit, groté mechanische sterkte en
optische doorschijnéndhéid, dié die van het tandemail evenaart.

Deze en anderé doéleindén van dé onderhavige uitvinding
worden verschaft door eén voor straling ondoorlaatbaazr tandherstel-
preparaat van het type, gévormd uit eén vloceibaar polymeriseerbaar
organisch harsbindmiddel en fijnverdeelde, inerte, anorganische
vulstofdeeltjes, waarbij als in hoofdzaak het enige rdntgenstraal-
absorberend bestanddeel van de vulstofdeeltjes wordt gebruikt onge-
veer 3 tot ongeveer 10 gew.? van de totale vulstof thoriumoxyde

(Thoz), tantalumoxyde (TazOs

5)+

Dientengevolge verschaft de onderhavige uitvinding een voor

) of een mengsel van thoriumoxyde (Th02)

en tantaliumoxyde (Ta20

straling ondoorlaatbaar materiaal, dat bijzonder geschikt is als
tandherstellend preparaat, omvattend een pclymériseerbaar harsbind-
middel, een katalysator voor hét bindmiddel en een fijnverdeelde
anorganische vulstof, Bévatténd éen kleinere hoeveelheid van een
sterk réntgenstraal-absorberend oxyde, dat onoplosbaar en niet uit-

loogbaar is en dat het preparast niet mechanisch verzwakt en dat is
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gekozen ult thoriumoxyde en tantaliumoxyde of een mengsel daarvan.
Het vulmateriasal is in hoofdza.al: vrij van oplosbare of uitloogbare
bestanddelen, zoals Barium, '

Het grootste deel van de vulstofcomponent van het samenge-—
stelde materiaal kan in ﬁoofdza.ak elke kiezelzuurhoudende vulstof
in deelt] esvorm Z:L.Jn, zoals bij voorbeeld amorf silica, gesmolten
silica, hfarts, kristallijn silica, natriumglaskorrels, keramische
oxyden, deeltaesvormlg s:.l:.ca.atgla.s of synthetische kristallijne
materialen, zoals B-eucryptiet (LlAlSth).

‘Het thoriumoxyde of tantalumoxyde alleen of mengsels van
deze beidé oxydén wordt als zodanig aan de anorganische kiezelzuur-
vulstof toégévbégd én ;a,énvoudig gelijkmatig onderling gemengd
volgens elke géschikté mengtechniek, waaronder met de hand en
mechanisch mengén.

Het vulstoméngsel bevindt zich in fijnverdeelde deeltjes-
vorm, dié Bij vcorbeéld eén zéef van 325 mesh kunnen passeren. Bij
voorkeur bedraagt de gemiddelde diameter va.fx de vulstofdeeltjes
ongeveer 30 micron of minder, liefst ongeveer 2-5 micron of minder.

In afwijking van gebruikélijke voor straling ondoorlaatbare
vulstofmengséls waarin bariumglas wordt gebruikt, die ongeveer
35% of meer Eariumglas bevattén, is het slechts noodzakelijk een
20 geringe hoéveelheid als ongeveer 10 gew.’ of minder van de
oxyden van thorium en/of tantalum in de vulstofmengsels volgens de
onderhavige uitvinding op te nemen. Dit betekent een groot econo-
misch voordeel., Dit is althans ten dele te danken aan de sterke on-
doorlaatbaarheid voor straling van thorium en tantalum vergeleken
met barium, waardoor de oxyden van eerstgenocemde elementen doel-
matiger zijn op een gewichtsbasis dan bariumoxyde. Zo zijn 0,497 din
'J?aaoS en 0,236 din ThO,, gelijkwaardig aan é8n deel BaO in termen
van ondoorlaatbaarheid voor rdntgenstralen. Bij voorbeeld is gevon-
den, dat 1 g thorium gélijmaardig is aan ongeveer 14,3 g barium in
termen van het vérmog;en rOntgenstralen te absorberen. Dit betekent
omgerekend ongeveer 13,1 g bariumglas (32 gew.% barium) per gram

thoriumoxyde ("'hO ) en 7,9 g bariumglas/g T Ta,0 5°
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Dientengevolge Behoeven de Bij dé onderhavigé uitvinding
geﬁruikté voor antgenstraal.ondoorlaatﬁaré vulstofméngsels slechts
ongévéer 3 géwn%'thpriumcxyde te bevatten met een préférentie van
ongéve§r~3—5 géwz% thoriumpxyaé als dit als enig réntgégstraal-
absorbérénd béstanddéél wordt toégépast. Wordt tantalumoxyde in
de vulstofméngsels toégépast, dan is~éen.gépréféréérde hoeveelhgid
ongevéer 4-10 gew.% van hét oxydé, géﬁaseerd op hét totale vulstof-
mengsel. ' -

Het vulpreparaat, dat de réntgenstraal-absorberende oxyde
of oxyden bevat wordt geméngd met het anorganische polymere bind-—
middel in elke"geschikte verhouding, bij voorbéeld ongeveer
20-80 gew.dln vulstof op ongevéérVEO—Bq gew.dln organisch-polymeer-
bindmiddel. Echter zijn sterker gevulde mengsels bijzonder geschikt
in tandherstelpreparaten. De gewichtsverhouding van vulstof tot
polymeriseerbaré en anderé reactiéve monomeren in hét bindmiddel-
stelsel bedraagt bij voorkeur dngevéer 1:1 tot ongeveer 6:1, in
het bijzonder 3:1 tot ongeveer 551. Optimaal maakt de vulstof on-
geveer 65-85 gew.%? van de combinatie van vulstof en bindmiddel uit.

De organische polymeriseerbare monomeren kunnen ruim worden
gekozen, doch in het bijzonder voor tandhersteldoeleinden is het
bij voorkeur een dimethecrylaat zoals 2,2-propaanbis[3(4-fenocxy)-
1,2-hydroxypropaan~1-methacrylaat], gewoonlijk asangeduid als
BIS-0-MA, gemengd met andere dimethacrylaten. Geschikte harsmateri-
alen worden bij voorbeeld beschreven in de eerder genoemde octrooi-
schriften, alsook in de Amerikaanse octrooischriften 3.066.112 ,
3.179.623 en 4,032.504, waarvan de inhoud als hier opgencmen geldt.
Andere geschikte stelsels waarin de tantalumoxyde en/of thorium-
oxyde rdntgenstraal-absorberende vulstofdeeltjes kunnen worden toe-
gepast worden bij voorbeeld beschreven in de Amerikaanse octrooi-
schriften 3.539.533, 3.709.864,3.730.947. 3.751.399, 3.766.132,
3.774.305, 3.835.090, 3.845.009, 3.853.962, 3.860.556 en.3.991.008,

welker inhoud als hier opgenomen wordt beschouwd. .
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Het samengestelde harsmengsel volgens de uitvinding bestaat
uit een vloeibaar harshindmiddelstelsel, omvattend de polymeriseer-
Bare monomeer( en] en andere reactieve monomeren (vaak asangeduid als

"reactieve verdunmngsmladelen voor het verlagen van de viscosi-
teit van het bindmiddel tot een kneedbere pasta], katalysator of
initiator en een versne]ler of actz.va.tor (de ka‘ba.lysa.tor en de
versneller reageren onder vorming van vrije radicalen, die de poiy—
merisa.tiereactié I:ata.lysérénf en dé fijnvérdeéldé anorganische vul-
stof. Het bindmiddelstelsel ksn ock stabiliseermiddelen voor et
verlengen van de gebruiksduur van de nié‘b gepolymeriseerde, samen-
gestelde harsmengsels bevatten, alsmede UV-absorptiemiddelen. Het
mengsel kan worden bereid bij voorbeeld door het mengen van elk
der bovenvermelde bestanddelen op elke geschikte wijze, bij voor-
Keur na het behandelen van de vulstof met een geschikt silaankoppe-
lingsmiddel op een wijze, die ook in de stand van de techniek be-
kend is. Voorbeelden van geschikte koppelingsmiddelen omvatten bij
voorbeeld vinyltrichloorsilaan, tris-(2-methoxyethoxy)silaan, tris-
(acetoxy)vinylsilaan, 1N-(vinylbenzylamino&thyl)amino-propyltrime-
thoxysilaan-3, 3-methacryloxypropyltrimethoxysilaan, enz. Het si=-
laankoppelingsmiddel kan ook worden toegevoegd aan het polymeriseer-
bare harsbindmiddel vdér de toevoeging van de anorganische deeltjes-
vormige vulstof. Voorts kan elk der bestanddelen vooraf worden ge-
mengd vd8r de toevoeging van de andere bestanddelen. Het verdient
aanbeveling de katalysator en het polymeriseerbare harsbindmiddel
gescheiden te houden juist vd6rdat het mengsel zal worden gebruikt.
Deze technieken zijn op dit gebied bekend en maken op zichzelf geen
deel van de uitvinding uit. Een speciaal verpakkingssysteem is be-
schreven in het Amerikaanse octrooischrift 3.936.906, waarnaar in
dit verband wordt verwezen.

Het tandherstellend preparaat volgens de uitvinding omvat
ongeveer 20-80 gew.dln, bij voorkeur ongeveer 20-50 gew.dln van
het (de) polymeriseerbare monomeer(en) en andere eventuele resctieve
monomeren, ongeveer 0,1 tot ongeveer 3 gew.% katalysator, ongeveer

0,1 tot ongeveer 2,0 gew.% versneller, waarbij de gewichten van
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katalysator en versneller gebaseerd zijn op het gewicht van de
polymériseerﬁare.en feacfig#é.mﬁﬁémeren, ongevéérrg tot ongevéer
5%, blij voorkeur ongévéér'I tot ongeveer 4f gebaseerd op het ge-
wicht van de polymeriseerbare en reactiévé monomerén van eén
silaankcppeliﬁgsmiddél en ongeveer 20 tot ongevéer 8a géw.dln,
Bij voorkeur ongeveer 50-80 gew.dln fijnvérdeeld.vulstofmengsel;
waarin de vulstof omvat ongeveer 3 tot ongéveér'10 géw;% thorium-
oxydé of thoriumoxyde én tantalumoxydé, bij voorkéur bngevéér
3-7 gew.? thoriumoxyde of ongévéér 3-5 gew;% thoriumoxyde en onge-
veer 1-T gew.? tantalumoxyde.

Het mengsel kan ook andere bestanddelen bevatten, zoals
b1 voorbeeld polymerisatievertragers, stabilisatoren, UV-absorptie-
middelen, waarvan de aard en de hoeveelheden uiteraard afhankelijk
zijn van de aard en de hoeveelheden van het polymeriseerbare hars-
bindmiddel, alsmede pigmenten of kleurstoffen, bij voorbeeld ijzer-
oxyden, cadmium-gelen en oranje's, fluorescerende zinkoxyden, ti-
taandioxyde enz. in hoeveelheden, vereist om het geharde samen-

gestelde materiaal meer de natuurlijke kleur van het tandemail,

- waarmee het preparaat wordt gebruikt, te doen benaderen.

De uitvinding wordt nader toegelicht aan de hand van onder-
staand voorbeeld.
Voorbeeld I _

Voor het vergelijken van de snelheden en hoeveelheden van
elutie van de voor straling ondoorlaatbare tandpreparaten volgens
de uitvinding met de gebruikelijke voor straling ondoorlaatbare
tandpreparaten, waarin bariumglasvulstoffen worden toegepast,
werden monsters van glazenrgeroerd in

(a) water gebufferd op een pH van 7 met ammoniumacetaat en in

(k) gedestilleerd water. '
Na 1 uur werd de waterige fase verwijderd en vervangen door een
verse waterige fase. De verkregen waterige oplossingen, na verwij-
dering van de geharde preparatén, werdén onderworpen aan atoom-
absorptieanalyse, onder toepassing van een Perkin-Elmer model 306AA

toestel.
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De yvolgende resultaten werden verkregen:

TABEL A
Barium elutie uit Corning 772k glas in gédestilleérd water™
Extractie pE Ba in Ba geéxtraheerd pér g glas
5 . . waber e (ug}
| (Gom]
1. 8,9 125 250
2 9,0 140 280
3 9,0 115. 230
10 4 9,0 90 o 180
TABEL B
Barium elutie uit Corning TT24k glas in géﬁufferd wa:t:e:r:b
Extractie pH Ba in H,Q - Ba geéxtraheerd per g
( Gom) glas  (ug)
15 1 8,8-9,1 koo 800
2 8,7-9,0 k50 900
3 8,6-8,9 250 500
L 8,2-8,5 250 500

a) 25 g glas een uur geroerd met 50 cm3 gedestilleerd water

20 b) 50 g glas één uur geroerd met 100 emS water, dat 0,1 g ammonium=-
acetasat bevat.
Voorbeeld II
Een soortgelijke extractiebehandeling van Kimble's Ray-Sorb
T-2000 in gebufferd water (1 g ammoniumacetaat/1000 g water), oor-
25 spronkelijk op pH 7, veroorzaakte een verhoging in pH tot 9,5 en
meer dan 500 dpm barium werden in 1 uur ge€lueerd.
Voorbeeld ITI
' Een vulstof voor een voor straling ondoorlaatbare samengestelde

hars werd bereid door mengen van 2,4 g Th02 (verkregen van J.T.Baker
30 Chemical Co. Phillipsburg, N.J., 325 mesh] en 76,4 g IMSIL A-10

(een amorf silica met deeltjesgrootte kleiner dan 10 micron, verkre-

gen van Illinois Minerals Co.) Hét méngsél ;ﬁeira.t'be ondergeschikte

hoeveelheden (mindér dan 0,201 zJ pigménten ter verkrijging van een

tandkleur. Deze vulstof werd zeer goed gemengd onder toepassing van
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een elektrlsch.mortler met vijzel met 26,2 g van een mengsel, be—
staande ult 12,5 g BIS-GMA (afkomstig van Freemann Chemical Co. I,
12,5 g hexamethyieendxmethacrylaat (afkomstig van Sartomer Resins
CosJ'en 1,2 g T—métha"croyloxyprqpyltrimétE.oXysilaan. Asn de helft
ven de Yerkregen pasta v%rd toégévoégd b gew % géﬁaseerd op het ge-
wicht van dé monomérén'cuméénﬁyéropéroxydé térwijl san de andere
hélft wé:d toégévoégd 2 géw:% géﬁaséérd op hét gewicht van de mono-

meren acetylthioureum (afkomstig van Eastman Chemicals Corporetion).

Verschillende gelijke kleine porties van de twee pasta's werden
zeér‘goed'géméngé mét één spatél rhét mengsel gebracht in een
teflonvcrm voor het vervaardlgen van clllnderd voor het uitvoeren
ven samendrukbearheidsproeven. De beproeving (Instronmachlne) toonde,
dat de geharde samengestelde ‘monsters een gemiddelde samendruk-
baarheidssterkte van ongeveer 3150 kg/cm bezaten.
Rontgenstraalonderzoek onder toen3331ng van technische

rontgenstraalapparatuur toonde dat het ThO -Bevattende samenge-
stelde materiaal een ondoorlaatbaarheid voor réntgenstralen bezat,
gelijkwaardig aan een mengsel, dat één vulstof Bévatté, bestaande
ult 50 gew.% amorf silica én 50 gew.% Corning 7724 bariumglas.
Voorbeeld IV

Een tandherstelpreparaat werd bereid als beschreven in voor-
beeld II met uitzondering, dat de vulstof besfond uit 4 g tanta-
lumpentoxyde (ongeveer 40O mesh, afkomstig van Kawecki Berylco
Industries, Inc.) en 74,8 g IMSIL A=10. Het geharde mengseirhad
fysische eigenschappen soortgelijk aan die, beschreven in voor-
beeld II en een ondoorlaatbaarheid voor rdntgenstralen gelijk aan

dat van een samengesteld materiaal dat een vulstof bevatte, be-
staande uit 50 gew.% Corning 7724 bariumglas. '
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Conclusies

1.. Voor straling ondoorlastbaar 'tandherstéelpreparaat van het

type, gevormd uit eén vloeibear polymeriséerﬁaar organisch hars-
'aindmiddél' en fijnvérdééldé in;erté, anorganisché voor straling on-
doorlaatbare vulstofdééltj és, m.etﬁ‘et' R-emn;;rkz, dat als in hoofdzask
het enige rantgenstraal-aﬁsor;ﬁ.er;an&-e '}S.estandd;eel van de voor stra-’
1ing ondoorlaatbare mzlstofdééltj és wordt toégepas’c ongeveer

3-10 gew.? van de totale vulstof thoriumoxyd;e of tantalumoxyde of
een mengsel van thorimoxydc;: en tanta.lumoxydé.

2. Prépa.raa.t volgens conclusié 1, met h;a't kenmerk, dat de voor
straling ondoorlastbare vulstofdééltjés 95-97 gew.% kiezelzuurhou-
dende of keramische vulstofdeeltjes 'Beva.ttén en 3-5 gew.? thorium-
oxyde.

30 Samengesteld mengsel volgens conclusie 1, met het kenmerk,
dat de voor straling ondoorlaatbare mllstofdeél’cjes 90-96 gew.%
kiezélzuurhoudende of keramische wzlstofdééltj es bevatten, 3-5 gew’
thoriumoxyde en 1-T gew.? tantalumoxyde.

i, Samengesteld mengsel volgens conclusié 1, met het kenmerk,
dat de voor straling ondoorlaatbare vulstofdeelt] és omvatten onge-
veer 90-96 gew.’ kiezelzuurhoudende of keramische vulstofdeeltjes
en ongeveer L4-10 gew.% tantalumoxyde.

5. Fijnverdeeld deeltjesvormig vulstofpreparaat, dat onoplos-=
baar en niet uitloogbaar is in een waterig milieu, in hoofdzaak
kleurloos of doorschijnend is en dat ondoorlaatbaarheid voor
rontgenstralen verleent aan een tandherstelpreparsat dat met het
vulstofmengsel is gevuld, met het kenmerk, dat het mengsel in hoofd-
zask besteat uit een gelijkmatig mengsel van ongeveér 90. tot

97 gew.% kiezelzuurhoudende, glazen- of keramische vulstofdeeltjes
en ongeveer 3-10. gew.? thoriumoxyde of tantalumoxyde of een mengsel
van thoriumoxyde en tantalumoxyde, waarbij het oxyde of de oxyden
in hoofdzazk de énige in het gencemde mengsel aanwezige rdntgen-

strasl-absorberende materialen zijn.
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