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DESCRIPCION
Composicion curable dental y resina compuesta fluida dental
Campo técnico

La presente invencion se refiere a un material dental capaz de servir como sustituto de una parte o la totalidad de un
diente natural en el campo de la odontologia, particularmente una composicion dental curable que se puede usar
adecuadamente como una resina compuesta fluida dental.

Antecedentes de la técnica

Las composiciones curables dentales compuestas de un monémero polimerizable, un relleno y un iniciador de
polimerizacidon se denominan resinas compuestas, y son los materiales dentales usados mas ampliamente hoy en
dia como materiales para restaurar porciones perdidas de dientes o dientes con caries. Las resinas compuestas,
cuando estan en forma de un producto curado que ha sufrido polimerizacion y curado, deben tener caracteristicas
tales como resistencia mecanica suficiente para la sustituciéon de dientes naturales, capacidad de pulido para
obtener un brillo comparable al de los dientes naturales y retencién de brillo. Cuando estan en forma de una pasta
que aun no se ha polimerizado y curado, deben tener caracteristicas tales como la conformabilidad y las
propiedades de manipulacién apropiadas para el funcionamiento de las cavidades de llenado mediante el uso de un
instrumento dental.

En los Ultimos afos, también se han desarrollado resinas compuestas llamadas resinas compuestas fluidas, que
tienen una alta fluidez antes de ser polimerizadas y curadas. Las resinas compuestas fluidas se usan en forma de
pasta para un tratamiento en el que se llena una cavidad con la pasta inyectando la pasta directamente a través de
una aguja que tiene un orificio con un diametro menor que el de la cavidad y se une a la punta de un recipiente
(jeringa) que contiene la pasta. Las resinas compuestas fluidas hacen posible realizar la operacién de llenado
simplemente alimentando una pasta en una cavidad desde una jeringa, y de ese modo permiten una reduccion en el
tiempo de tratamiento. Por lo tanto, el uso de resinas compuestas fluidas se estd generalizando cada vez mas en la
practica clinica.

Para que una composicién dental curable funcione como una resina compuesta fluida, se requiere que la
composicion dental curable no solo tenga niveles suficientes de resistencia mecanica, capacidad de pulido y
retencion de brillo que se requieren de resinas compuestas comunes cuando esta en la forma de un producto
curado, pero también para exhibir un nivel de capacidad de fluidez caracteristico de las resinas compuestas fluidas
cuando esta en forma de una pasta; es decir, se requiere una pasta de la composicién dental curable que tenga un
nivel de consistencia apropiado para la descarga a través de una aguja unida a la punta de una jeringa y para exhibir
un nivel de propiedades de conformabilidad y de manipulacién después de la descarga a través de la aguja. Lo que
tiene la mayor influencia en estas caracteristicas requeridas es el relleno contenido en la composicion dental
curable. Sin embargo, estas caracteristicas requeridas estan relacionadas entre si. Es decir, cambiar el relleno para
mejorar una de las caracteristicas conduce al deterioro de otra de las caracteristicas. Por lo tanto, es dificil lograr
altos niveles de las caracteristicas requeridas en conjunto. Con este fin, se han realizado diversos intentos hasta el
momento.

Por ejemplo, la literatura de patente 1 describe una composicién dental curable destinada principalmente a usarse
como una resina compuesta fluida. La composicién dental curable es una mezcla de un mondémero polimerizable con
dos tipos de rellenos, uno de las cuales consiste en particulas inorganicas de forma irregular que tienen un didametro
promedio de particulas de 1.0 a 5.0 um y tratadas en la superficie con un agente de acoplamiento de silano que
tiene una estructura particular, y el otro que consiste en particulas finas inorganicas que tienen un diametro
promedio de particulas de 0.01 a 0.10 um y tratadas en la superficie con un agente de acoplamiento de silano que
tiene una estructura particular. La composicion dental curable tiene buena conformabilidad y consistencia cuando
esta en forma de pasta, y tiene una excelente resistencia mecanica cuando esta en forma de un producto curado.
Sin embargo, como resultado del estudio de los presentes inventores, se ha encontrado que la composiciéon dental
curable de la Literatura de Patente 1 tiene margen de mejora en términos de capacidad de pulido y retenciéon de
brillo.

Los materiales dentales o composiciones dentales que se pueden usar como una resina compuesta y que contienen
una combinacion de dos tipos de rellenos tratados en la superficie que tienen diferentes diametros de particulas se
describen en la Literatura de Patente 2 a 4. Sin embargo, la Literatura de Patente 2 a 4 no incluye ninguna
divulgacion con respecto a las resinas compuestas fluidas, y los materiales o composiciones discutidos en los
ejemplos de la Literatura de Patente 2 a 4 son aquellos que, en forma de pasta, no tienen un nivel apropiado de
fluidez como una resina compuesta fluida o aquellos que tienen margen de mejora en términos de capacidad de
pulido, retencion de brillo, etc.

Lista de citas
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Literatura de patentes
Literatura de Patente 1: WO 2008/093596 A1

Literatura de Patente 2: JP 2002-518309 A
Literatura de Patente 3: WO 2002/05752 A1
Literatura de Patente 4: WO 2011/074222 A1
Resumen de la invencion

Problema técnico

En tales circunstancias, la presente invencién tiene como objetivo proporcionar una composicion dental curable
adecuada como una resina compuesta fluida. La composicion dental curable, cuando esta en forma de un producto
curado, tiene una excelente resistencia mecanica, capacidad de pulido y retencion de brillo, y, en forma de pasta,
tiene una consistencia apropiada para la descarga a través de una aguja unida a la punta de una jeringa y exhibe
buenas propiedades de conformabilidad y manejo después de la descarga a través de la aguja.

Solucién al problema
La presente invencion es una composicion dental curable que incluye:
un monomero (A) polimerizable;

particulas (B) inorganicas de forma irregular que tienen un diametro promedio de particulas de 0.1 a 0.3 um y
tratadas en la superficie con un agente (a) de acoplamiento de silano representado por la férmula (1) a continuacién
(en la que R' representa un atomo de hidrogeno o un grupo metilo, R? representa un grupo hidrolizable, R3
representa un grupo hidrocarburo que tiene de 1 a 6 atomos de carbono, p es un nimero enterode 20 3, y g es un
nuamero entero de 8 a 13); y

particulas (C) ultrafinas inorganicas que tienen un didmetro promedio de particulas de 5 a 50 nm y tratadas en la
superficie con un agente (b) de acoplamiento de silano representado por una férmula que es la misma que la formula
(1) que representa el agente (a) de acoplamiento de silano excepto que q es un nimero entero de 1 a 6,

la composicion dental curable que contiene 92.5 a 98% en peso de las particulas (B) inorganicas de forma irregular y
2 a 7.5% en peso de las particulas (C) ultrafinas inorganicas en relacién con la cantidad total de particulas
inorganicas,

la composicion dental curable que tiene una consistencia de 25 a 55 mm.
CH2=C(R")-COO-(CH2)q-SiR? ;R (3.p) (1)

En una realizaciéon preferida de la composicién dental curable de la presente invencion, el mondémero (A)
polimerizable tiene un indice de refraccion después de la polimerizacion de 1.52 a 1.58, las particulas (B)
inorganicas de forma irregular tienen un indice de refraccion de 1.52 a 1.58, y las particulas (C) ultrafinas
inorgénicas tienen un indice de refraccion de 1.43 a 1.50.

La composicion dental curable de la presente invencion contiene preferiblemente de 25 a 50 partes en peso del
monodmero (A) polimerizable por 100 partes en peso de la cantidad total de particulas inorganicas.

En una realizacion preferida de la composicion dental curable de la presente invencion, las particulas (C) ultrafinas
inorganicas estan presentes en forma de particulas aglomeradas, y las particulas aglomeradas tienen un diametro
promedio de particulas de 1 a 10 pm.

La presente invencion también es un paquete que incluye un recipiente que contiene la composicion dental curable
anterior y una punta de aguja para que se una a una punta del recipiente.

Efectos ventajosos de la invencion

La composicién dental curable de la presente invencion, cuando esta en forma de un producto curado, tiene una
excelente resistencia mecanica, capacidad de pulido y retencién de brillo, y, en forma de pasta, tiene una
consistencia apropiada para la descarga a través de una aguja se une a la punta de una jeringa y exhibe buenas
propiedades de conformabilidad y manipulacion después de la descarga a través de la aguja. Por lo tanto, la
composicion dental curable es apropiada como una resina compuesta fluida.
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Descripcion de realizaciones

Una resina compuesta convencional usada como composicion dental curable no puede, debido a la alta viscosidad
de la composicion, inyectarse directamente desde un recipiente que contiene la composicion para llenar una cavidad
de un diente. Por lo general, cuando la operacion de llenado de dientes se realiza usando la composicion, se saca
una cantidad apropiada de la composicién del recipiente, luego se carga en una cavidad por medio de un dispositivo
de llenado dental, tal como un instrumento dental, formado en una forma que se ajusta a la cavidad, y curado. Por el
contrario, una resina compuesta desarrollada recientemente usada para la operacién de llenado de dientes es una
composicion que se inyecta para llenar una cavidad directamente a través de una aguja que tiene un orificio con un
diametro menor que el de la cavidad y se une a la punta de un recipiente (jeringa) que contiene la composicién y que
luego se forma y cura. La Ultima se denomina "resina compuesta fluida" en la presente descripcion.

Se han usado generalmente dos tipos de resinas compuestas fluidas que difieren en consistencia. En la presente
descripcién, como es habitual en el campo de los materiales dentales, un tipo de resina compuesta fluida cuya
consistencia se ha establecido relativamente baja para mejorar su conformabilidad se conoce como un tipo de "bajo
flujo", mientras que un tipo de resina compuesta fluida cuya consistencia se ha establecido relativamente alta para
reducir ligeramente su conformabilidad y asegurar que su fluidez se denomine tipo de "alto flujo".

Primero, se describira un monémero (A) polimerizable, particulas (B) inorganicas de forma irregular y particulas (C)
ultrafinas inorganicas, que son componentes esenciales de la composicion dental curable de la presente invencion.

Mondémero polimerizable (A)

Como el mondmero (A) polimerizable usado en la presente invencion, se puede usar un monémero polimerizable
comunmente conocido sin ninguna limitacion. Se puede usar un monémero o una mezcla de dos 0 mas monémeros
como el monémero (A) polimerizable. El monémero (A) polimerizable tiene un indice de refraccion después de la
polimerizacion de preferiblemente 1.52 a 1.58, mas preferiblemente de 1.525 a 1.58, incluso mas preferiblemente de
1.53 a 1.58, porque en estos casos el indice de refraccién puede hacerse facilmente cerca del indice de refraccion
de particulas (B) inorganicas de forma irregular. En la presente descripcion, el "indice de refraccion” se refiere a un
indice de refraccion medido con un refractémetro Abbe a 25°C. Ademas, el "indice de refracciéon después de la
polimerizacion" del monémero (A) polimerizable se refiere al indice de refraccién de un polimero del monémero (A)
polimerizable. Para obtener un valor deseado del indice de refraccion después de la polimerizacion del mondmero
(A) polimerizable, solo es necesario seleccionar un solo tipo de monémero polimerizable o mezclar varios tipos de
monomeros polimerizables que tienen diferentes indices de refraccion en proporciones apropiadas mientras se toma
teniendo en cuenta el hecho de que un polimero de un monémero polimerizable generalmente tiende a tener un
indice de refraccion ligeramente mayor que el monémero polimerizable.

Como el monémero (A) polimerizable, se usa adecuadamente un mondémero polimerizable por radicales. Los
ejemplos especificos del mondmero polimerizable por radicales usado como el mondémero (A) polimerizable
incluyen: ésteres de acido a-cianoacrilico, acido (met) acrilico, acido acrilico a-halogenado, acido crotoénico, acido
cinamico, acido sorbico, acido maleico y acido itacénico; (met)acrilamida; derivados de (met)acrilamida; ésteres de
vinilo; éteres de vinilo; derivados de mono-N-vinilo; y derivados de estireno. Entre estos, se prefieren los ésteres de
acido (met) acrilico y los derivados de (met)acrilamida, y son mas preferidos los ésteres de acido (met) acrilico. En la
presente invencion, la frase "(met)acrilo" pretende abarcar tanto "metacrilo” como "acrilo".

A continuacion, se proporcionan ejemplos del monémero polimerizable que es un éster de acido (met) acrilico o un
derivado de (met)acrilamida.

(I) (met)acrilatos monofuncionales y derivados de (met)acrilamida monofuncionales

Los ejemplos incluyen metil (met)acrilato, (met)acrilato de isobutilo, (met)acrilato de bencilo, (met)acrilato de laurilo,
2,3-dibromopropil (met)acrilato, 2-hidroxietil (met)acrilato, 6-hidroxihexil (met)acrilato, 10-hidroxidecil (met)acrilato,
mono(met)acrilato de propilenglicol, glicerina mono(met)acrilato, eritritol mono(met)acrilato, N-metilol
(met)acrilamida, N-hidroxietil (met)acrilamida, N-(dihidroxietil) (met)acrilamida, bromuro de
(met)acriloiloxidodecilpiridinio, cloruro de (met)acriloiloxidodecilpiridinio, cloruro de (met)acriloilohexadecilpiridinio y
cloruro de (met)acriloiloxdecilamonio.

(1) (met)acrilatos difuncionales

Los ejemplos incluyen di (met)acrilato de etilenglicol, di (met)acrilato de trietilenglicol, di (met)acrilato de
propilenglicol, di (met)acrilato de neopentilglicol, di (met)acrilato de 1,6 - hexanodiol, di (met)acrilato de 1, 10-
decanodiol, 2,2-bis [4- [3- (met)acriloiloxi-2-hidroxipropoxi] fenil] propano (generalmente llamado "Bis-GMA"), 2,2-bis
[4- (met)acriloiloxietoxifenil] propano, 2,2-bis [4- (met)acriloiloxipolietoxifenil] propano, 1,2-bis [3- (met)acriloiloxi-2-
hidroxipropoxi] etano, pentaeritritol di (met)acrilato y [2,2,4-trimetilhexametilen bis(2-carbamoiloxietil)] dimetacrilato
(generalmente llamado "UDMA").
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(111 (met)acrilatos tri o superiores funcionales

Los ejemplos incluyen (met)acrilato de trimetilolpropano, tri(met)acrilato de trimetiloletano, tri(met)acrilato de
tetrametilolmetano, tetra(met)acrilato de pentaeritritol, hexa (met) acrilato de dipentaeritritol, N, N- (2,2,4-
trimetilhexametileno)  bis  [2-(aminocarboxi)propano-1,3-diol]  tetrametacrilato, y  1,7-diacriloiloxi-2,2,6,6-
tetraacriloiloximetil- 4-oxiheptano.

Entre los mondmeros polimerizables mencionados anteriormente, los siguientes se usan preferiblemente como el
monoémero (A) polimerizable en la presente invencidon en términos del indice de refraccion después de la
polimerizacion y las propiedades de manipulacién de la pasta resultante: di(met)acrilato de ftrietilenglicol, di
(met)acrilato de neopentilglicol, di (met)acrilato de 1,6-hexanodiol, di (met)acrilato de 1,10-decanodiol, 2,2-bis[4-[3-
(met)acriloiloxi-2-hidroxipropoxiJfenil]propano, 2,2- bis[4-(met)acriloiloxipolietoxifeni]propano, [2,2,4-
trimetilhexametileno bis(2-carbamoiloxietil)] dimetacrilato, y N,N’-(2,2,4-trimetilhexametileno)bis[2-
(aminocarboxi)propano-1,3-diol] tetrametacrilato.

Adicionalmente, en términos de facilidad de ajuste del indice de refraccion después de la polimerizacion y las
propiedades de manipulacion de la pasta resultante, es preferible que, cuando se supone que la cantidad del
monomero (A) polimerizable total sea de 100 partes en peso, el monémero (A) polimerizable contiene: 40 a 85
partes en peso de 2,2-bis[4-(met)acriloiloxipolietoxifeni] propano; 10 a 50 partes en peso de al menos uno
seleccionado del grupo que consiste en di (met)acrilato de trietilenglicol, di (met)acrilato de neopentilglicol, di
(met)acrilato de 1,6-hexanodiol y di (met)acrilato de 1,10-decanodiol; y de 0 a 25 partes en peso de al menos uno
seleccionado del grupo que consiste en 2,2-bis[4-[3-(met)acriloiloxi- 2-hidroxipropoxilfenillpropano, [2,2,4-
trimetilhexametileno bis(2-carbamoiloxietil)] dimetacrilato, y N,N’-(2,2,4-trimetilhexametileno)bis[2-
(aminocarboxi)propano-1,3-diol] tetrametacrilato.

El contenido del mondmero (A) polimerizable es preferiblemente de 25 a 50 partes en peso, mas preferiblemente de
28 a 47 partes en peso, y aun mas preferiblemente de 30 a 45 partes en peso, por 100 partes en peso de la cantidad
total de particulas inorganicas. El contenido de menos de 25 partes en peso puede conducir a una situaciéon en la
que la pasta resultante tiene una consistencia demasiado baja para usar como resina compuesta fluida, y no puede
extrudirse cuando se descarga de una jeringa a través de una aguja debido a una fuerza de descarga demasiado
alta. El contenido de mas de 50 partes en peso puede conducir a una situacion en la que la cantidad de particulas
inorganicas es insuficiente, con el resultado de que no se puede obtener una composiciéon dental curable que
muestre suficiente resistencia mecanica. La "cantidad de particulas inorganicas totales" se refiere a la suma de las
cantidades de las particulas (B) inorganicas de forma irregular, las particulas (C) ultrafinas inorganicas y las
particulas de material inorganico afiadidas opcionalmente que no sean las particulas (B) inorganicas de forma
irregular y las particulas (C) ultrafinas inorganicas.

En la presente invencién, la viscosidad del monémero (A) polimerizable es preferiblemente de 20 a 400 mPas-s, y
mas preferiblemente de 40 a 200 mPa-s a 40 °C, para que la resina compuesta fluida resultante tenga propiedades
de manipulacion apropiadas para inyeccion directa. Cuando se usan dos o mas tipos de monémeros polimerizables,
la viscosidad de los mondmeros polimerizables totales se puede expresar como un promedio ponderado de las
viscosidades de los mondémeros polimerizables. El promedio de las viscosidades es preferiblemente de 20 a 400
mPa-s, y mas preferiblemente de 40 a 200 mPass a 40 °C. La viscosidad del monémero (A) polimerizable se puede
medir, por ejemplo, con un viscosimetro de placa cénica (por ejemplo, un viscosimetro TV-30 fabricado por Toki
Sangyo Co., Ltd.).

Particulas inorganicas de forma irregular (B)

Las particulas (B) inorganicas de forma irregular usadas en la presente invencién son particulas de forma irregular
tratadas en la superficie con un agente (a) de acoplamiento de silano que tiene una cadena de alquilo larga y
representada por la férmula (1) a continuacion, y tienen un diametro promedio de particulas de 0.1 a 0.3 um.

CH2=C(R")-COO-(CH2)q-SiR? pR3 (3.5 (1)

En la formula, R' representa un atomo de hidrogeno o un grupo metilo, R? representa un grupo hidrolizable, R3
representa un grupo hidrocarburo que tiene de 1 a 6 atomos de carbono, p es un nimero entero de 2 0 3, y g es un
numero entero de 8 a 13.

Si se usan particulas inorganicas esféricas, la resistencia mecanica del producto curado se reducira, ya que tienen
un area superficial especifica reducida y, por lo tanto, disminuyen las propiedades de unién al mondmero
polimerizable, en comparacién con las particulas de forma irregular. Por lo tanto, en la presente invencion, las
particulas (B) inorganicas tienen formas irregulares.

Si el diametro promedio de particulas de las particulas de forma irregular es inferior a 0.1 pm, aunque la capacidad
de pulido de un producto curado de la composicion puede ser suficiente, es probable que la consistencia de una
pasta de la composicién sea baja, y no se puede obtener una pasta con una consistencia de 25 a 50 mm apropiada
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para usar como resina compuesta fluida. Adicionalmente, aumentar el contenido de relleno es dificil, lo que conduce
a una reduccion en la resistencia mecanica. Si el diametro promedio de particulas es superior a 0.3 um, aunque se
puede obtener una resistencia mecanica suficiente, se reducira la capacidad de pulido. En particular, la capacidad
de pulido a largo plazo, es decir, la retencion de brillo, que es importante para la practica clinica, se reducira pronto
si el diametro promedio de particulas es superior a 0.3 um. En la practica clinica, no se prefiere pulir el producto
curado durante un periodo de tiempo prolongado (1 minuto o mas por diente) para obtener un buen brillo porque tal
pulido aumenta el tiempo de tratamiento; sin embargo, si el diametro promedio de particulas es superior a 0.3 um, la
capacidad de pulido para restaurar el brillo inicial se reducira y, por lo tanto, se requerira un largo tiempo de
tratamiento. En términos de resistencia mecanica, capacidad de pulido y retencién de brillo del producto curado y las
propiedades de manipulacién de la pasta, el diametro promedio de particulas de las particulas (B) inorganicas de
forma irregular es preferiblemente de 0.12 a 0.25 um, y mas preferiblemente de 0.15 a 0.2 um. El diametro promedio
de particulas de las particulas (B) inorganicas de forma irregular se puede determinar mediante dispersion por
difraccién laser. Especificamente, por ejemplo, el diametro promedio de particulas se puede medir usando un
analizador de tamafio de particula de difraccién laser (SALD-2100 fabricado por Shimadzu Corporation) y usando
una solucion acuosa de hexametafosfato de sodio al 0.2% como medio de dispersion.

Se sabe que, en general, el tratamiento de las superficies de particulas inorganicas con un agente de acoplamiento
de silano provoca la hidrofobizacion de las superficies de las particulas inorganicas y, proporciona, asi una mejora
en la afinidad por un mondmero polimerizable, haciendo de este modo posible aumentar el contenido de las
particulas inorganicas en la composicion. Incluso si las particulas (B) inorganicas de forma irregular que tienen un
diametro promedio de particulas de 0.1 a 0.3 um se tratan superficialmente con un agente de acoplamiento de silano
que tiene una cadena de alquilo corta (por ejemplo, el agente (b) de acoplamiento de silano descrito mas adelante),
el contenido de las particulas (B) inorganicas de forma irregular se pueden aumentar de hecho. Sin embargo, si las
particulas (B) inorganicas de forma irregular tratadas de este modo en la superficie estan contenidas en una
cantidad lo suficientemente grande como para proporcionar suficiente resistencia, la pasta resultante solo puede
tener una consistencia de 20 mm o menos, lo que significa que no se logra una consistencia apropiada para una
resina compuesta fluida que se puede inyectar directamente para llenar un diente (una consistencia de 25 a 55 mm).
Cuando las particulas (B) inorganicas de forma irregular que tienen un didmetro promedio de particulas de 0.1 a 0.3
um se tratan en la superficie con el agente (a) de acoplamiento de silano que tiene una cadena de alquilo larga, la
hidrofobicidad de las superficies de las particulas (B) inorganicas de forma irregular se vuelve muy alto y se aumenta
la afinidad por el monémero (A) polimerizable. De acuerdo con lo anterior, es posible aumentar el contenido de las
particulas (B) inorganicas de forma irregular y de este modo obtener una resina compuesta fluida que exhibe una
alta resistencia mecanica al tiempo que garantiza la consistencia de 25 a 55 mm. Ademas, el aumento de la dureza
de la superficie proporciona una mejora en la capacidad de pulido.

En el agente (a) de acoplamiento de silano representado por la férmula general (1) anterior, R' representa un atomo
de hidrégeno o un grupo metilo, R? representa un grupo hidrolizable, R® representa un grupo hidrocarburo que tiene
de 1 a 6 4tomos de carbono, p es un numero entero de 2 0 3, y g es un numero entero de 8 a 13. Los ejemplos del
grupo hidrolizable representado por R? incluyen: grupos alcoxi tales como grupos metoxi, etoxi y butoxi; un atomo de
cloro; y un grupo isocianato. Los ejemplos del grupo hidrocarburo que tiene de 1 a 6 atomos de carbono y
representado por R3 incluyen grupos alquilo que tienen de 1 a 6 atomos de carbono, grupos alquenilo que tienen de
2 a 6 atomos de carbono y grupos alquinilo que tienen de 2 a 6 atomos de carbono.

Los grupos alquilo que tienen de 1 a 6 atomos de carbono pueden ser lineales, ramificados o ciclicos, y sus
ejemplos incluyen grupos metilo, etilo, n-propilo, isopropilo, n-butilo, isobutilo, sec-butilo, tert-butilo, n-pentilo,
isopentilo, neopentilo, tert-pentilo, n-hexilo, ciclopropilo, ciclobutilo, ciclopentilo y ciclohexilo.

Los grupos alquenilo que tienen de 2 a 6 atomos de carbono pueden ser lineales, ramificados o ciclicos, y ejemplos
de los mismos incluyen grupos vinilo, alilo, metilvinilo, butenilo, pentenilo, hexenilo, ciclopropenilo, ciclobutenilo,
ciclopentenilo y ciclohexenilo.

Los grupos alquinilo que tienen de 2 a 6 atomos de carbono pueden ser lineales, ramificados o ciclicos, ejemplos de
los mismos incluyen grupos etinilo, 1-propinilo, 2-propinilo, 1-butinilo, 1-metil-2-propinilo, 2-butinilo, 3-butinilo, 1-
pentinilo, 1-etil-2-propinilo, 2- pentinilo, 3-pentinilo, 1-metil-2-butinilo, 4-pentinilo, 1-metil-3-butinilo, 2-metil-3-butinilo,
1-hexinilo, 2-hexinilo, 1-etil-2-butinilo, 3-hexinilo, 1-metil-2-pentinilo, 1-metil-3-pentinilo, 4-metil-1-pentinilo, 3-metil- 1-
pentinilo, 5-hexinilo y 1-etil-3-butinilo.

Los ejemplos especificos del agente (a) de acoplamiento de silano representado por la formula (1) general anterior
incluyen 8- metacriloiloxioctiltrimetoxisilano, 9-metacriloiloxinoniltrimetoxisilano, 10- metacriloiloxideciltrimetoxisilano,
11-metacriloiloxiundeciltrimetoxisilano, 11-metacriloiloxiundecildiclorometilsilano, 11-
metacriloiloxiundeciltriclorosilano, 11-metacriloiloxiundecildimetoximetilsilano, 12-metacriloiloxidodeciltrimetoxisilano,
y 13-metacriloiloxitrideciltrimetoxisilano. Estos se pueden usar solos o dos o mas de los mismos se pueden usar en
combinacién segun sea apropiado. Entre estos, el 8-metacriloiloxioctiltrimetoxisilano, el 9-
metacriloiloxinoniltrimetoxisilano, el 10-metacriloiloxideciltrimetoxisilano, y el 11-metacriloiloxiundeciltrimetoxisilano
son preferibles en términos de facilidad para que ambos logren un mayor contenido de las particulas (B) inorganicas
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de forma irregular que tienen un diametro promedio de particulas de 0.1 a 0.3 um en la composicion y obteniendo
una pasta con una consistencia de 25 a 55 mm apropiada para usar como resina compuesta fluida. Mas preferido es
el 11-metacriloiloxiundeciltrimetoxisilano.

El método para tratar la superficie de las particulas inorganicas con un agente de acoplamiento de silano no esta
particularmente limitado, siempre que el método permita adsorber el agente de acoplamiento de silano en las
superficies de las particulas inorganicas. Los ejemplos incluyen: un método en el que las particulas inorganicas que
se estan agitando en una camara de mezcla se rocian con una solucion de un agente de acoplamiento de silano
diluido con un disolvente, y luego se secan calentando con agitacion continua en la camara durante un cierto periodo
de tiempo; y un método en el que las particulas inorganicas y el agente de acoplamiento de silano se agitan y
mezclan en un disolvente, seguido de secado por calor.

La cantidad del agente (a) de acoplamiento de silano para tratar las particulas (B) inorganicas de forma irregular es
preferiblemente de 0.5 a 15 partes en peso, y mas preferiblemente de 1 a 13 partes en peso con respecto a 100
partes en peso de las particulas (B) inorganicas de forma irregular que aun no se han tratado. Si la cantidad es
inferior a 0.5 partes en peso, el tratamiento superficial puede ser insuficiente, y las particulas inorganicas resultantes
pueden ser solo aquellas que tienen baja hidrofobicidad. Si la cantidad es mas de 15 partes en peso, el exceso del
agente de acoplamiento de silano puede formar un oligémero e interferir con el tratamiento de la superficie.

El indice de refraccion de las particulas (B) inorganicas de forma irregular es preferiblemente de 1.52 a 1.58. Si el
indice de refraccién es inferior a 1.52 o superior a 1.58, es probable que la diferencia en el indice de refraccion del
polimero del mondmero (A) polimerizable sea grande, lo que puede conducir a una situacién en la que el producto
curado de la composicion es blanco y opaco y carece de transparencia cercana a la de los dientes naturales. En
términos de facilidad para reducir la diferencia en el indice de refraccion del monémero (A) polimerizable, el indice
de refraccion de las particulas (B) inorganicas de forma irregular es mas preferiblemente de 1.525 a 1.58, e incluso
mas preferiblemente de 1.53 a 1.58. Ademas, el valor absoluto de la diferencia entre el indice de refraccion después
de la polimerizacién del monémero (A) polimerizable y el indice de refraccidon de las particulas (B) inorganicas de
forma irregular es preferiblemente de 0.03 o menos. En este caso, se obtiene una transparencia particularmente
excelente.

Cualquier particula inorganica de forma irregular que tenga un diametro promedio de particulas de 0.1 a 0.3 um se
puede usar como las particulas (B) inorganicas de forma irregular sin ninguna otra limitacion. Los ejemplos de
particulas inorganicas incluyen particulas de: diversos tipos de materiales de vidrio (materiales que contienen silice
como componente principal y que contienen un éxido de un metal pesado, boro o aluminio segun sea necesario, y
ejemplos de los mismos incluyen polvos de vidrio dental como vidrio E, vidrio de bario (GM 27884 y 8235 fabricado
por Schott AG, E 2000 y E 3000 fabricado por ESSTECH, Inc.) y ceramica de vidrio de lantano (GM 31684 fabricado
por Schott AG)); diversos tipos de ceramica; oxidos compuestos tales como silice-titania y silice-circonia; caolin;
minerales arcillosos (tales como la montmorillonita); mica; fluoruro de iterbio; y fluoruro de itrio. Cada uno de estos
se puede usar solo, o dos 0 mas de los mismos se pueden usar como una mezcla. Entre las particulas inorganicas
mencionadas anteriormente, las particulas inorganicas que contienen silice como componente principal se usan
preferiblemente como las particulas (B) inorganicas de forma irregular en la composicién dental curable de la
presente invencion.

Particulas (C) ultrafinas inorganicas

Las particulas (C) ultrafinas inorganicas usadas en la presente invencion son particulas ultrafinas inorganicas
tratadas en la superficie con el agente (b) de acoplamiento de silano representado por una formula que es la misma
que la formula (1) que representa el agente (a) de acoplamiento de silano excepto que q es un numero entero de 1 a
6. Su didmetro promedio de particulas es de 5 a 50 nm.

El diametro promedio de particulas es preferiblemente de 10 a 40 nm. El diametro promedio de particulas de las
particulas (C) ultrafinas inorganicas se puede medir tomando una fotografia con microscopio electrénico de las
particulas ultrafinas y calculando el promedio de los diametros de particulas de 100 particulas ultrafinas
seleccionadas al azar. Cuando las particulas ultrafinas no son esféricas, el diametro de particula de cada particula
ultrafina se define como un promedio aritmético de las longitudes maxima y minima de la particula ultrafina.

Para la composicion dental curable de la presente invencién, las particulas (B) inorganicas de forma irregular que
tienen un diametro promedio de particulas de 0.1 a 0.3 um se tratan superficialmente con el agente (a) de
acoplamiento de silano que tiene una cadena de alquilo larga. para aumentar la hidrofobicidad de las superficies de
las particulas (B) inorganicas de forma irregular y, por lo tanto, el contenido de relleno se puede aumentar, con el
resultado de una alta resistencia mecanica del producto curado de la composicion y una consistencia apropiada de
la pasta de la composicién se obtienen. Sin embargo, el uso de las particulas (B) inorganicas de forma irregular solo
no puede proporcionar suficientes propiedades de conformabilidad y manipulacién para su uso como una resina
compuesta fluida. Por lo tanto, en la presente invencion, las particulas (C) ultrafinas inorganicas tratadas con otro
agente de acoplamiento de silano particular se usan adicionalmente como un ajustador de las propiedades de la
pasta de la composicion para impartir la tixotropia apropiada. De este modo, se puede obtener una composicion de
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pasta que exhibe propiedades de conformabilidad y manipulacién apropiadas para su uso como una resina
compuesta fluida mientras que tiene una consistencia apropiada para su uso como una resina compuesta fluida.

En la presente invencion, dado que una gran cantidad de particulas (B) inorganicas de forma irregular estan
contenidas para lograr una alta capacidad de pulido y retencién de brillo, una pequena cantidad de particulas (C)
ultrafinas inorganicas necesita ejercer una funcién adecuada como un espesante. Cuando las particulas (B)
inorganicas de forma irregular se tratan en la superficie con el agente (a) de acoplamiento de silano, la adicion de
una pequefia cantidad de las particulas (C) ultrafinas inorganicas no puede proporcionar la conformabilidad
apropiada porque, debido a que tiene una mayor hidrofobicidad comparable al del monémero polimerizable o las
particulas (B) inorganicas de forma irregular sometidas al tratamiento superficial particular descrito anteriormente, las
particulas (C) ultrafinas inorganicas se mezclan facilmente con el monémero o las particulas (B) inorganicas.
Ademas, si se usan las particulas (C) ultrafinas inorganicas que no han sido tratadas en la superficie, las particulas
(C) ultrafinas inorganicas, debido a su afinidad significativamente reducida por el monémero polimerizable y las
particulas (C) ultrafinas inorganicas, se separan y se establece después de que la composiciéon se deja durante un
largo periodo de tiempo, lo que significa que es dificil obtener una composicion estable.

A la vista de los hechos anteriores, la presente invencidon usa el agente (b) de acoplamiento de silano para el
tratamiento de las superficies de las particulas (C) ultrafinas inorganicas de modo que las superficies tengan una
hidrofobicidad apropiada, permitiendo de este modo impartir un apropiado nivel de conformabilidad a la composicion
y preparar la composiciéon que tiene una retencién de forma excelente incluso mediante la adicién de una pequefia
cantidad de las particulas (C) inorganicas.

El agente (b) de acoplamiento de silano tiene una estructura representada por una féormula que es la misma que la
férmula (1) anterior que representa el agente (a) de acoplamiento de silano, excepto que q es un nimero entero de 1
a 6. En la medida en que R, R?, R3y p en el agente (b) de acoplamiento de silano entran dentro de la definicion de
R', R?, R®y p en la formula (1), R', R2, R3 y p en el agente (b) de acoplamiento de silano puede ser igual o diferente
de R', R?2, R® y p en el agente (a) de acoplamiento de silano. Los ejemplos especificos del agente (b) de
acoplamiento de silano incluyen metacriloiloximetiltrimetoxisilano, = 2-metacriloiloxietiltrimetoxisilano,  3-
metacriloiloxipropiltrimetoxisilano, 4-metacriloiloxibutiltrimetoxisilano, 5-metacriloiloxipentiltrimetoxisilano, y 6-
metacriloiloxihexiltrimetoxisilano. Estos se pueden usar solos o dos o mas de los mismos se pueden usar en
combinacién segun sea apropiado. Entre estos, metacriloiloximetiltrimetoxisilano, 2-metacriloiloxietiltrimetoxisilano,
3-metacriloiloxipropiltrimetoxisilano, y 4-metacriloiloxibutiltrimetoxisilano son preferibles en términos de impartir un
nivel apropiado de retencion de la forma. Mas preferido es el 3-metacriloiloxipropiltrimetoxisilano.

Las particulas ultrafinas inorganicas cominmente conocidas usadas en composiciones curables dentales, etc., se
usan como particulas (C) ultrafinas inorganicas sin ninguna limitacién. Los ejemplos preferidos incluyen: particulas
de 6xidos inorganicos tales como silice, alumina, titania y circonia u 6xidos compuestos de los mismos; y particulas
de fosfato de calcio, hidroxilapatita, fluoruro de itrio, fluoruro de iterbio, titanato de bario y titanato de potasio. Se
prefieren particulas de silice, alimina, titania, 6xido compuesto de silice-alimina y 6xido compuesto de silice-
circonia que se preparan por pirdlisis con llama, y ejemplos de los mismos incluyen los fabricados por Nippon Aerosil
Co., Ltd. con los nombres comerciales Aerosil, Aerosil 130, Aerosil 380, Aerosil OX-50, Aeroxide AIuC, Aeroxide
TiO2P25, Aeroxide TiO2P25S, VP Zirconium Oxide 3-YSZ, y VP Zirconium Oxide 3-YSZ PH. La forma de las
particulas (C) ultrafinas inorganicas no esta particularmente limitada, y se puede seleccionar segin sea apropiado.

En la presente invencion, las particulas (C) ultrafinas inorganicas se pueden usar adecuadamente también en forma
de particulas aglomeradas, cada una formada por aglomeracion de las particulas (C) ultrafinas inorganicas.
Particularmente, cuando el diametro de particula de las particulas aglomeradas esta en el intervalo de 1 a 10 um, se
puede obtener una composicion dental curable que tiene una excelente resistencia mecanica y una excelente
calidad estética. De este modo, en otra realizacion preferida de la presente invencién, la composiciéon dental curable
contiene particulas aglomeradas, cada una de las cuales esta compuesta de particulas (C) ultrafinas inorganicas
como particulas primarias que tienen un diametro promedio (primario) de particulas de 5 a 50 nm y que tienen un
diametro promedio de particulas secundaria de 1 a 10 um. El diametro promedio de particulas de las particulas
aglomeradas se puede determinar mediante dispersion por difraccion laser. Especificamente, por ejemplo, el
diametro promedio de particulas se puede medir usando un analizador de tamario de particula de difraccion laser
(SALD-2100 fabricado por Shimadzu Corporation) y usando una solucion acuosa de hexametafosfato de sodio al
0.2% como medio de dispersion.

Cuando las particulas (C) ultrafinas inorganicas forman particulas aglomeradas, el diametro promedio de particulas
de las particulas (C) ultrafinas inorganicas es preferiblemente de 5 a 35 nm, y mas preferiblemente de 7 a 20 nm, en
términos de facilidad para aumentar el numero de interfaces con el monémero (A) polimerizable que sirven como
sitios para la refraccion y dispersion de la luz y la facilidad para obtener aglomerados que tienen una resistencia
apropiada. El diametro promedio de particulas de los aglomerados de las particulas (C) ultrafinas inorganicas es
preferiblemente de 1 a 10 um, mas preferiblemente de 1 a 8 um, y aun mas preferiblemente de 1.2 a 5 um. Si el
diametro promedio de particulas es inferior a 1 um, la funciéon de los aglomerados de ajustar la luz transmitida se
deteriora y, de acuerdo con lo anterior, se debe aumentar su cantidad a anadir, lo que puede provocar un deterioro
de la propiedad de difusion de la luz y la transparencia del producto curado. de la composicién. Si el diametro
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promedio de particulas es superior a 10 um, la transparencia del producto curado se puede deteriorar debido al
aumento del grado de refraccion o dispersion de la luz. Ademas, incluso si los aglomerados tienen un diametro
promedio de particulas primaria de 5 a 50 nm, la capacidad de pulido (particularmente la facilidad de pulido) se
puede deteriorar.

Las particulas ultrafinas inorganicas disponibles comercialmente suelen estar presentes en forma de aglomerados;
sin embargo, tienen una fuerza de aglomeracion tan débil que cuando se colocan 10 mg de un polvo que consiste en
particulas ultrafinas inorganicas en 300 mL de agua o 300 mL de agua a los que se les ha agregado 5% en peso o
menos de un surfactante como hexametafosfato de sodio (el agua sirve como medio de dispersion), y se somete a
un tratamiento de dispersion usando una salida de onda ultrasénica con una potencia de 40 W a una frecuencia de
39 KHz durante 30 minutos, los aglomerados se separan en particulas que tienen diametros indicados por el
fabricante. Por el contrario, las particulas aglomeradas en la presente invencion son aquellas en las que las
particulas primarias se aglomeran juntas tan fuertemente que apenas se separan entre si, incluso cuando se
exponen a las condiciones anteriores.

Un método usado adecuadamente para producir particulas fuertemente aglomeradas a partir de particulas ultrafinas
inorganicas disponibles comercialmente es uno en el que, para mejorar la fuerza de aglomeracion, las particulas
ultrafinas inorganicas se calientan a una temperatura muy cercana a la que se funden, de modo que las particulas
ultrafinas inorganicas en contacto entre si se fusionen ligeramente. En este caso, para controlar la forma de las
particulas aglomeradas, las particulas ultrafinas inorganicas se pueden procesar en forma aglomerada antes de
calentar. Los ejemplos de dicho método incluyen aquellos en los que las particulas ultrafinas inorganicas se colocan
en un recipiente apropiado y se someten a una presién o en las que las particulas ultrafinas inorganicas se disuelven
en un disolvente, y el disolvente finalmente se elimina mediante una técnica tal como el secado por pulverizacion.

Aun otro método apropiado para fabricar aglomerados de las particulas ultrafinas inorganicas es uno que usa una
sol de silice, una sol de alimina, una sol de titania, una sol de zirconia o similares fabricado por un proceso humedo
y en el que la sol se seca mediante una técnica tal como liofilizacién o secado por pulverizacion, seguido de
tratamiento térmico segun sea necesario. Con este método, se pueden obtener facilmente particulas aglomeradas,
cada una compuesta de particulas primarias fuertemente aglomeradas. Ejemplos especificos de la sol incluyen los
fabricados por NIPPON SHOKUBAI CO., LTD. bajo el nombre comercial SEAHOSTAR, los fabricados por JGC
Catalysts and Chemicals Ltd. bajo los nhombres comerciales OSCAL and QUEEN TITANIC, y los fabricados por
Nissan Chemical Industries, Ltd. bajo los nombres comerciales SNOWTEX, ALUMINASOL, CELNAX, y NANOUSE.
La forma de las particulas ultrafinas inorganicas no esta particularmente limitada, y se puede seleccionar segun sea
apropiado. Alternativamente, los aglomerados de particulas ultrafinas inorganicas disponibles comercialmente se
pueden usar como tales. Ejemplos de los mismos incluyen SILICA MICRO BEAD P500 (fabricado por JGC Catalysts
and Chemicals Ltd.) y SILICA MICRO BEAD P1500 (fabricado por JGC Catalysts and Chemicals Ltd.).

No existe una limitacion particular en el area de superficie especifica y el volumen de poro de las particulas
aglomeradas de las particulas (C) ultrafinas inorganicas. En términos de facilidad para obtener un nivel deseado de
propiedad de difusién de la luz y transparencia del producto curado de la composicion, es preferible que el area
superficial especifica sea de 50 a 400 m?/g y el volumen de poro sea de 0.05 a 1.5 mL/g. Es mas preferible que el
area superficial especifica sea de 50 a 300 m?/g y el volumen de poro sea de 0.1 a 1.0 ml/g. Es particularmente
preferible que el area superficial especifica sea de 80 a 250 m?/g y que el volumen de poro sea de 0.15 a 0.5 mL/g.

Las particulas (C) ultrafinas inorganicas usadas en la presente invencion tienen preferiblemente un indice de
refraccion de 1.43 a 1.50. Si el indice de refracciéon de las particulas (C) ultrafinas inorganicas es inferior a 1.43, la
diferencia en el indice de refraccion del polimero del monémero (A) polimerizable y las particulas (B) inorganicas de
forma irregular sera demasiado grande y, por lo tanto, no se puede obtener suficiente transparencia. Si el indice de
refraccion de las particulas (C) ultrafinas inorganicas es superior a 1.50, la diferencia en el indice de refraccion del
polimero del mondmero (A) polimerizable y las particulas (B) inorganicas de forma irregular sera demasiado
pequefa y, por lo tanto, no se puede obtener la suficiente propiedad de difusion de la luz. En términos de facilidad
para aumentar la diferencia en el indice de refraccion del polimero del monémero (A) polimerizable y las particulas
(B) inorganicas de forma irregular, el indice de refraccion de las particulas (C) ultrafinas inorganicas es
preferiblemente 1.43 a 1.48, y mas preferiblemente 1.43 a 1.46. Cuando las particulas (C) ultrafinas inorganicas
estan presentes en forma de particulas aglomeradas, el indice de refraccion de las particulas aglomeradas esta
preferiblemente dentro del intervalo especificado anteriormente. La diferencia {(A) - (C)} entre el indice de refraccion
después de la polimerizacion del monémero (A) polimerizable y el indice de refraccion de las particulas (C) ultrafinas
inorganicas (o el indice de refraccidon de las particulas aglomeradas cuando las particulas (C) ultrafinas inorganicas
estan presentes en forma de particulas aglomeradas) es preferiblemente 0.05 o mas. En este caso, se obtiene una
propiedad de difusién de la luz particularmente excelente.

La propiedad de difusién de la luz se refiere a la propiedad de un material translicido, tal como un material
compuesto dental, para refractar o reflejar la luz incidente sobre el material por la accién del relleno contenido en el
material, de modo que la luz se difunde en diversas direcciones. La luz reflejada y difusa que se va a observar tiene
un color que refleja el tono de color o el color de fondo del material compuesto dental. Por lo tanto, se cree que
cuanto mayor sea la propiedad de difusion de la luz, mayor sera el efecto de difuminar el color de fondo de un
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material restaurador o difuminar el limite entre el material restaurador y un diente natural y, de acuerdo con lo
anterior, mayor sera la conformidad con el tono de color del diente natural Un indice propuesto de la propiedad de
difusiéon de la luz es el grado de difusion D definido por la siguiente formula (2).

D = (Isp/eos20° + Is/eos 7021 (2)

(En la férmula, | representa la luminancia de la luz transmitida a través de una muestra, e lo, l20 € l70 respectivamente
representan las luminancias (las intensidades de la luz) en direcciones que forman angulos de 0°, 20° y 70° con La
direccién perpendicular a la hoja de muestra (la direccién de la luz incidente).

La medicion de estas luminancias (intensidades de luz) se puede realizar usando un fotdmetro de angulo variable o
un goniofotdmetro. Un valor mas alto del grado de difusion D indica que el producto curado tiene una mayor
propiedad de difusién de la luz.

Para la composicion dental curable de la presente invencion, se puede lograr un valor del grado de difusion D que es
de 0.01 a 0.5. Si el valor del grado de difusiéon D es inferior a 0.01, esto significa que la propiedad de difusion de la
luz de la composicion dental curable es insuficiente y es dificil obtener una buena conformidad con un diente natural.
Si el valor es superior a 0.5, esto significa que la propiedad de difusién de la luz es demasiado alta y no se obtiene
suficiente transparencia. Es decir, la composicion dental curable de la presente invencién puede tener una propiedad
de difusion de la luz apropiadamente alta para obtener una buena conformidad con un diente natural. En términos de
conformidad con un diente natural, el valor del grado de difusién D es preferiblemente de 0.02 a 0.45, y mas
preferiblemente de 0.03 a 0.42. Para la composicion dental curable de la presente invencion, el grado de difusiéon D
puede establecerse dentro de los intervalos preferibles ajustando la diferencia mencionada anteriormente en el
indice de refraccion. Existe la tendencia de que cuanto menor sea la diferencia en el indice de refraccion, menor
sera el grado de difusion D.

La cantidad del agente (b) de acoplamiento de silano para tratar las particulas (C) ultrafinas inorganicas se puede
ajustar segun sea apropiado teniendo en cuenta, por ejemplo, el diametro promedio de particulas de las particulas
inorganicas usadas. La cantidad es preferiblemente de 1 a 20 partes en peso con respecto a 100 partes en peso de
las particulas (C) ultrafinas inorganicas que aun no se han tratado. Cuando las particulas (C) ultrafinas inorganicas
estan presentes en forma de particulas aglomeradas, cada una de las particulas (C) ultrafinas inorganicas como
particulas primarias se puede tratar con el agente (b) de acoplamiento de silano, o las particulas aglomeradas se
pueden tratar con el agente (b) de acoplamiento de silano.

En relacién con la cantidad total de particulas inorganicas, el contenido de las particulas (B) inorganicas de forma
irregular es del 92.5 al 98% en peso, y el contenido de las particulas (C) ultrafinas inorganicas es del 2 al 7.5% en
peso. Si el contenido de las particulas (B) inorganicas de forma irregular es inferior al 92.5% en peso (o si el
contenido de las particulas (C) ultrafinas inorgénicas es superior al 7.5% en peso), una pasta con una consistencia
apropiada para su uso como una resina compuesta fluida no se obtendra. Ademas, puede surgir una situacion en la
que la pasta no se pueda extrudir cuando se descarga de una jeringa a través de una aguja debido a una fuerza de
descarga demasiado alta. Adicionalmente, la resistencia mecanica se puede reducir. Si el contenido de las particulas
(B) inorganicas de forma irregular es superior al 98% en peso (o si el contenido de las particulas (C) ultrafinas
inorganicas es inferior al 2% en peso), la pasta resultante tendra poca conformabilidad y sera liquida; es decir, no se
obtendra una pasta que tenga buenas propiedades de manipulacion para su uso como resina compuesta fluida.
Adicionalmente, la resistencia mecanica se puede reducir.

La composicion dental curable de la presente invencion tiene una consistencia de 25 a 55 mm, por lo que se puede
usar particularmente como una resina compuesta fluida. El término "consistencia", como se usa en este documento,
se refiere a un valor determinado presionando 0.5 mL de una pasta con un relleno de 40 g a 25 °C, durante 120
segundos, midiendo los diametros mas largos y mas cortos de la pasta y calculando el promedio aritmético de los
dos diametros. La consistencia es preferiblemente de 27 a 45 mm, y mas preferiblemente de 29 a 40 mm. Si la
consistencia es inferior a 25 mm, esto significa que la pasta tiene una consistencia demasiado baja que, cuando la
pasta se descarga de una jeringa a través de una aguja, causa una fuerza de descarga demasiado alta y, por lo
tanto, un rendimiento de descarga deficiente. Ademas, si la consistencia es superior a 55 mm, la pasta resultante
sera liquida; es decir, no se obtendra una pasta que tenga buenas propiedades de manipulaciéon para su uso como
resina compuesta fluida.

La composiciéon dental curable de la presente invencion puede contener particulas inorganicas distintas de las
particulas (B) inorganicas de forma irregular y las particulas (C) ultrafinas inorganicas, en la medida en que el efecto
de la presente invencion no se vea afectado.

Para facilitar la polimerizacién y el curado, la composicién dental curable de la presente invencion puede contener un
iniciador de polimerizacién. Se puede usar un iniciador de polimerizacion comunmente conocido, y el iniciador de
polimerizacion se selecciona habitualmente teniendo en cuenta la polimerizacion del monémero polimerizable y las
condiciones de polimerizacion.
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Para la polimerizacion a temperatura ambiente, se usan adecuadamente sistemas iniciadores redox tales como
sistemas de perodxido organico/amina y sistemas de peréxido organico/amina/acido sulfinico (o una sal del mismo).
En el caso de usar un sistema iniciador redox, es necesario que el oxidante y el reductor se envasen por separado y
se mezclen inmediatamente antes de su uso. Los ejemplos del oxidante incluyen peréxidos organicos tales como
peroxidos de diacilo, peroxiésteres, peroxicarbonatos, peréxidos de dialquilo, peroxicetales, peréxidos de cetonas e
hidroperéxidos. Especificamente, los ejemplos de los peréxidos de diacilo incluyen perdxido de benzoilo, peréxido de
2,4-diclorobenzoilo, peroxido de m-toluoilo y peroxido de lauroilo. Los ejemplos de los peroxiésteres incluyen
peroxibenzoato de t-butilo, peroxiisoftalato de bis-t-butilo y peroxi-2-etilhexanoato de t-butilo. Los ejemplos de los
peroxicarbonatos incluyen t-butil peroxi isopropil carbonato. Los ejemplos de los peroxidos de dialquilo incluyen
peréxido de dicumilo, peréxido de di-t-butilo y 2,5-dimetil-2,5-bis(benzoilperoxi) hexano. Los ejemplos de los
peroxicetales incluyen 1,1-bis(t-butilperoxi)3,3,5-trimetilciclohexano. Los ejemplos de los peroxidos de cetona
incluyen peroxido de metil etil cetona. Los ejemplos de hidroperdxidos incluyen hidroperdxido de t-butilo. Un reductor
usado habitualmente es una amina terciaria, y ejemplos del mismo incluyen N,N-dimetilanilina, N,N-dimetil-p-
toluidina, N,N-dimetil-m-toluidina, N,N-dietil-p-toluidina, N,N-dimetil-3,5-dimetilanilina, N,N-dimetil-3,4-dimetilanilina,
N,N-dimetil-4-etilanilina, N,N-dimetil-4-i-propilanilina, N,N-dimetil-4-t-butilanilina, N,N-dimetil-3,5-di-t-butilanilina, N,N-
bis(2-hidroxietil) -p-toluidina, N,N-bis(2-hidroxietil) -3, 5-dimetilanilina, N,N-bis(2-hidroxietil) -3,4-dimetilanilina, N,N-
bis(2-hidroxietil)-4- etilanilina, N,N-bis(2-hidroxietil) -4- i-propilanilina, N,N-bis(2-hidroxietil) -4-t-butilanilina, N,N-bis(2-
hidroxietil)-3,5-di-i-propilanilina, N,N-bis(2-hidroxietil)-3,5-di-t-butilanilina, 4-dimetilaminobenzoato de etilo, 4-
dimetilaminobenzoato de n-butoxietilo, 4-dimetilaminobenzoato de (2-metacriloiloxi) etilo, trimetilamina, trietilamina,
N-metildietanolamina, N-etildietanolamina, N-n-butildietanolamina, N-laurildietanolamina, trietanolamina, (2-
dimetilamino) etil metacrilato, dimetacrilato de N-metildietanolamina, dimetacrilato de N-etildietanolamina,
monometacrilato de trietanolamina, dimetacrilato de trietanolamina, y trimetacrilato de trietanolamina. Ademas de los
sistemas iniciadores anteriores, se pueden usar adecuadamente sistemas iniciadores de reduccion de oxidacion
tales como sistemas de cumenohidroperdxido/tiourea, sistemas de acido ascdrbico/sal de Cu?* y &cido sulfinico
organico (o sal del mismo)/aminas/peroxido inorganico, y tributilborano, acido sulfinico organico, etc. también se
puede usar adecuadamente.

Para la fotopolimerizacion por irradiacién de luz visible, son preferibles los sistemas iniciadores de oxidacién-
reduccion tales como los sistemas de a-dicetona/amina terciaria, los sistemas de a-dicetona/aldehido y los sistemas
de a-dicetona/mercaptano. Los ejemplos de sistemas iniciadores de fotopolimerizacion incluyen los sistemas de a-
dicetona/reductor, los sistemas cetal/reductor y los sistemas de tioxantona/reductor. Los ejemplos de la a-dicetona
incluyen alcanforquinona, bencilo y 2,3-pentanodiona. Los ejemplos del cetal incluyen bencil dimetil cetal y bencil
dietil cetal. Los ejemplos de tioxantona incluyen 2-clorotioxantona y 2,4-dietiltioxantona. Los ejemplos del reductor
incluyen: la cetona de Michler; aminas terciarias tales como metacrilato de 2- (dimetilamino)etilo, N,N-bis
[(met)acriloiloxietil] -N-metilamina, N,N-dimetilaminobenzoato de etilo, 4-dimetilaminobenzoato de butilo, 4-
dimetilaminobenzoato de butoxietilo, N-metildietanolamina, 4-dimetilaminobenzofenona, N,N-bis(2-hidroxietil)-p-
toluidina, y dimetilaminofenantrol; aldehidos tales como citronelal, lauril aldehido, ftaldialdehido,
dimetilaminobenzaldehido vy tereftalaldehido; y compuestos que tienen un grupo tiol, tales como 2-
mercaptobenzoxazol, decanotiol, 3-mercaptopropiltrimetoxisilano, 4-mercaptoacetofenona, acido tiosalicilico y acido
tiobenzoico. También se puede usar adecuadamente un sistema de «-dicetona/peréxido organico/reductor
preparado mediante la adicion de un perdxido organico a cualquiera de los sistemas iniciadores de oxidacion-
reduccién mencionados anteriormente.

Para la fotopolimerizacion por irradiacion ultravioleta, son apropiados los éteres de benzoina-alquilo, bencil-
dimetilcetal y similares. Adicionalmente, los iniciadores de fotopolimerizacion basados en un éxido de acilfosfina o un
oxido de bisacilfosfina también se pueden usar adecuadamente. Los ejemplos de dicho 6xido de acilfosfina incluyen
o6xido de 2,4,6-trimetilbenzoildifenilfosfina, o6xido de 2,6-dimetoxibenzoildifenilfosfina, oéxido de 2,6-
diclorobenzoildifenilfosfina, 6xido de 2,3,5,6-tetrametilbenzoildifenilfosfina, di-(2,6-dimetilfenil)fosfonato de benzoilo, y
oxido de 2,4,6-trimetilbenzoiletoxifenilfosfina. Los ejemplos del 6xido de bisacilfosfina incluyen 6xido de bis-(2,6-
diclorobenzoil)fenilfosfina, 6xido de bis-(2,6-diclorobenzoil)-2,5-dimetilfenilfosfina, 6xido de bis-(2,6-diclorobenzoil)-4-
propilfenilfosfina, 6xido de bis-(2,6-diclorobenzoil)-1-naftilfosfina, 6xido de bis-(2,6-dimetoxibenzoil)fenilfosfina, 6xido
de bis-(2,6- dimetoxibenzoil)-2,4,4-trimetilpentilfosfina, 6xido de bis-(2,6-dimetoxibenzoil)-2,5-dimetilfenilfosfina, y
oxido de bis(2,4,6-trimetilbenzoil)fenilfosfina. Adicionalmente, estos 6xidos de (bis)acilfosfina pueden contener un
sustituyente soluble en agua. Los iniciadores de fotopolimerizacion basados en estos 6xidos de (bis) acilfosfina se
pueden usar solos, y también se pueden usar en combinacion con reductores tales como aminas, aldehidos,
mercaptanos y sales de acido sulfinico. Las combinaciones con los iniciadores mencionados anteriormente para la
fotopolimerizacion de luz visible también se pueden usar adecuadamente.

Los iniciadores de polimerizacion mencionados anteriormente se pueden usar solos o dos 0 mas de los mismos se
pueden usar en combinacion segun sea apropiado. El contenido del iniciador de polimerizacion total es
preferiblemente de 0.1 a 10 partes en peso, y mas preferiblemente de 0.2 a 5.0 partes en peso con respecto a 100
partes en peso de la cantidad del monédmero polimerizable total.

En la composiciéon dental curable de la presente invencion, puede contener un aditivo tal como un inhibidor de
polimerizaciéon, un absorbente ultravioleta, un agente fluorescente o un pigmento ademas del mondémero
polimerizable y las particulas inorganicas.
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Los ejemplos del inhibidor de Ila polimerizacion incluyen 3,5-dibutil-4-hidroxitolueno, hidroquinona,
dibutilhidroquinona, dibutilhidroquinona monometil éter, 2,6-t-butilfenol, y 4-metoxifenol. Puede estar contenido uno
de estos inhibidores, o dos o0 mas de los mismos.

No hay otra limitacion particular sobre la composicion dental curable de la presente invencion, siempre que la
composicion contenga el monémero (A) polimerizable, una cantidad dada de particulas (B) inorganicas de forma
irregular y una cantidad dada de las particulas (C) ultrafinas inorganicas. La composicién se puede producir
facilmente mediante un método bien conocido para los expertos en el arte en una forma apropiada para el uso
pretendido (en forma de una pasta, en forma de dos pastas, en forma de polvo liquido o en forma moldeada).
Cuando se usa la funcion de polimerizacién quimica o la funcién de iniciacién de la polimerizacién tanto para la
polimerizacion quimica como para la fotopolimerizacion, es necesario que la composicién que contiene un oxidante y
la composicion que contiene un reductor se envasen por separado, y se mezclen juntas inmediatamente antes de su
uso.

La composiciéon dental curable de la presente invencion, cuando esta en forma de un producto curado, tiene una
excelente resistencia mecanica, capacidad de pulido y retencién de brillo, y, en forma de pasta, tiene una
consistencia apropiada para la descarga a través de una aguja conectada a la punta de una jeringa y exhibe buenas
propiedades de conformabilidad y manejo después de la descarga a través de la aguja. Por lo tanto, la composicion
dental curable de la presente invencién se puede usar adecuadamente como material para sustituir una parte o la
totalidad de un diente natural en el campo de la odontologia, y es la mas apropiada como resina compuesta fluida.
En la operacion de llenado en el tratamiento dental, la composicién dental curable de la presente invencion se puede
descargar a través de una aguja que tiene un orificio de diametro pequefio y unirse a la punta de un recipiente
(recipiente de tipo jeringa) que contiene la composicion; es decir, la composicion se puede inyectar directamente de
la jeringa para llenar una cavidad. Dado que la operacién de llenado se puede realizar simplemente alimentando la
composicion desde la jeringa a la cavidad, también se puede lograr una reduccién en el tiempo de tratamiento.

La composicion dental curable de la presente invencion se puede proporcionar, por ejemplo, en forma de un paquete
que incluye un recipiente que contiene la resina compuesta fluida y una punta de aguja para que se una a la punta
del recipiente. El recipiente esta compuesto, por ejemplo, de una jeringa tubular y un émbolo adaptado para ser
insertado desde el fondo de la jeringa. El diametro interno de la aguja de la punta de la aguja suele ser de 0.3 a 0.9
mm. Cuando la resina compuesta fluida es del tipo de dos componentes, el recipiente puede estar compuesto, por
ejemplo, de dos jeringas acopladas en paralelo y dos émbolos acoplados en paralelo, y se puede proporcionar un
mezclador estatico en la punta de cada jeringa.

Ejemplos

En lo que sigue, la presente invenciéon se describira en detalle con referencia a ejemplos y ejemplos comparativos.
Sin embargo, la presente invencion no se limita a estos ejemplos.

[Diametro promedio de particula de particulas B inorganicas]

El diametro promedio de particulas de las particulas B inorganicas se determind como un diametro medio de
particulas en volumen en una distribuciéon de tamafio de particula medida por dispersién por difraccién laser. El
diametro medio en volumen se refiere a un diametro de particula en el punto donde la frecuencia de volumen
acumulada en términos de fraccion de volumen alcanza el 50% cuando se calcula para aumentar el diametro de
particula.

Instrumento de medicion: SALD-2100 (fabricado por Shimadzu Corporation)

Software de analisis: sedimentacién por centrifuga de transmision de luz

Medio de dispersion: solucion de hexametafosfato de sodio al 0.2%

Condicion de dispersion: se agregan 15 mg de una muestra en 20 mL del medio de dispersion y se dispersa la
muestra con un dispersor ultrasénico durante 30 minutos para preparar una dispersién de muestra.

Condicion de medicion: se realiza la medicion en la dispersion de la muestra y se determina las proporciones del
numero de particulas que tienen un diametro medio en volumen y el nimero de particulas que tienen un diametro de
0.01 a 100 um.

[indice de refraccion]

La medicion se realizd con un refractometro Abbe mediante un método de inmersion en liquido a 25 °C, en el que se

uso una linea D de sodio como fuente de luz, y liquidos tales como diyodometano en el que se disuelve azufre, 1-
bromonaftaleno, salicilato de metilo, dimetilformamida y 1-pentanol, o similares, se usaron como liquido.
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[Diametro promedio de particula de particulas ultrafinas inorganicas C]

El analisis de imagen se realiz6 en fotografias con microscopio electrénico de 100 o mas particulas ultrafinas
inorganicas usando un software de analisis de imagen (Mac-View fabricado por Mountech Co., Ltd.), y luego se
calculé un diametro promedio de particulas en volumen como el didmetro promedio de particulas. Cuando las
particulas ultrafinas inorganicas C estaban en forma de particulas aglomeradas, el diametro de particula de las
particulas aglomeradas se determind de la misma manera que para el diametro promedio de particulas de las
particulas B inorganicas.

Ejemplo de produccion 1 de particulas inorganicas

En un matraz de tres bocas se colocaron 100 g de vidrio de bario "GM27884NanoFine180 (diametro promedio de
particulas = 0.18 um, indice de refraccion = 1.53)" (fabricado por Schott AG), 11 g de 11-
metacriloiloxundeciltrimetoxisilano y 200 mL de tolueno, seguido de agitacién a temperatura ambiente, durante 2
horas. El tolueno se elimind por destilaciéon a presion reducida, seguido de secado al vacio a 40 °C, durante 16 horas
y luego por calentamiento a 90 °C, durante 3 horas. De este modo, se obtuvieron particulas inorganicas (b-1)
provistas de capas tratadas en la superficie y que tenian un diametro promedio de particulas de 0.18 um.

Ejemplo de produccion 2 de particulas inorganicas

En un matraz de tres bocas se colocaron 100 g de vidrio de bario "GM27884NanoFine180 (diametro promedio de
particulas = 0.18 um, indice de refraccion = 1.53)" (fabricado por Schott AG), 11 g de 8-
metacriloiloxioctiltrimetoxisilano y 200 mL de tolueno, seguido de agitacion a temperatura ambiente, durante 2 horas.
El tolueno se eliminé por destilacién a presion reducida, seguido de secado al vacio a 40 °C, durante 16 horas y
luego por calentamiento a 90 °C, durante 3 horas. De este modo, se obtuvieron particulas inorganicas (b-2) provistas
de capas tratadas en la superficie y que tenian un diametro promedio de particulas de 0.18 um.

Ejemplo de produccién 3 de particulas inorgénicas

En un matraz de tres cuellos, se colocaron 100 g de vidrio de bario "GM27884NanoFine180 (diametro promedio de
particulas = 0.18 um, indice de refraccion = 1.53)" (fabricado por Schott AG), 11 g de 13-
metacriloiloxitrideciltrimetoxisilano y 200 mL de tolueno, seguido de agitacion a temperatura ambiente, durante 2
horas. El tolueno se elimind por destilacion a presion reducida, seguido de secado al vacio a 40 °C, durante 16 horas
y luego por calentamiento a 90 °C, durante 3 horas. De este modo, se obtuvieron particulas inorganicas (b-3)
provistas de capas tratadas en la superficie y que tenian un diametro promedio de particulas de 0.18 pm.

Ejemplo de produccion 4 de particulas inorganicas

En un matraz de tres bocas se colocaron 100 g de vidrio de bario "GM27884 (diametro promedio de particulas =
0.10 um, indice de refraccion = 1.53)" (fabricado por Schott AG), 11 g de 13-metacriloiloxitrideciltrimetoxisilano y 200
mL de tolueno, seguido de agitacion a temperatura ambiente, durante 2 horas. El tolueno se eliminé por destilacion a
presion reducida, seguido de secado al vacio a 40 °C, durante 16 horas y luego por calentamiento a 90 °C, durante 3
horas. De este modo, se obtuvieron particulas inorganicas (b-4) provistas de capas tratadas en la superficie y que
tenian un diametro promedio de particulas de 0.10 um.

Ejemplo de produccion 5 de particulas inorganicas

En un matraz de tres bocas se colocaron 100 g de vidrio de bario "GM27884 UF0.4 (diametro promedio de particulas
= 0.4 um, indice de refraccion = 1.53)" (fabricado por Schott AG), 7.0 g de 11-metacriloiloxiundeciltrimetoxisilano, y
200 mL de tolueno, seguido de agitacion a temperatura ambiente, durante 2 horas. El tolueno se elimind por
destilacion a presion reducida, seguido de secado al vacio a 40 °C, durante 16 horas y luego por calentamiento a 90
°C, durante 3 horas. De este modo, se obtuvieron particulas inorganicas (b-5) provistas de capas tratadas en la
superficie y que tenian un didmetro promedio de particulas de 0.4 pm.

Ejemplo de produccion 6 de particulas inorganicas

En un matraz de tres bocas se colocaron 100 g de vidrio de bario "GM27884NanoFine180 (diametro promedio de
particulas = 0.18 um, indice de refraccion = 1.53)" (fabricado por Schott AG), 11 g de 3-
metacriloiloxipropiltrimetoxisilano y 200 mL de tolueno, seguido de agitacién a temperatura ambiente, durante 2
horas. El tolueno se elimind por destilacion a presion reducida, seguido de secado al vacio a 40 °C, durante 16 horas
y luego por calentamiento a 90 °C, durante 3 horas. De este modo, se obtuvieron particulas inorganicas (b-6)
provistas de capas tratadas en la superficie y que tenian un diametro promedio de particulas de 0.18 pm.

Ejemplo de produccion 7 de particulas inorganicas
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En un matraz de tres bocas se colocaron 100 g de silice aglomerada, "SILICA MICRO BEAD P-500" (diametro
promedio de particulas de particulas ultrafinas = 12 nm, diametro promedio de particulas de aglomerados = 2 pum)
"(fabricado por JGC Catalysts and Chemicals Ltd.), 20 g de 3-metacriloxipropiltrimetoxisilano y 200 mL de tolueno,
seguido de agitacién a temperatura ambiente, durante 2 horas. El tolueno se destilé a presién reducida, seguido de
secado al vacio a 40 °C, durante 16 horas y luego calentando a 90 °C, durante 3 horas. De este modo, las particulas
inorganicas tratadas con silano (c-1) que tienen un diametro promedio de particulas de 1.6 um, un indice de
refraccion de 1.44, un area superficial especifica de 99 m?/g, y se obtuvo un volumen de poro de 0.19 mL/g.

Ejemplo de produccion 8 de particulas inorganicas

Una sol de silice, SNOWTEX ST-20 (diametro promedio de particulas = 14 nm) fabricado por Nissan Chemical
Industries, Ltd., se seco previamente por secado por pulverizacion usando un secador por pulverizacion de micro
niebla "MDL-050" (fabricado por Fujisaki Electric Co ., Ltd.) en condiciones en las que la temperatura de entrada era
de 200 °C, la temperatura interna era de 80 °C, la velocidad de flujo de aire era de 30 mL/min y la velocidad de flujo
de liquido era de 15 mL/min. El polvo esférico resultante se sinterizé con un horno eléctrico ajustado a 400 °C,
durante 1 hora, y se obtuvo un polvo sinterizado. En un matraz de tres bocas se colocaron 100 g del polvo obtenido,
20 g de 3-metacriloxipropiltrimetoxisilano y 200 mL de tolueno, seguido de agitacion a temperatura ambiente,
durante 2 horas. El tolueno se elimind por destilacién a presion reducida, seguido de secado al vacio a 40 °C,
durante 16 horas y luego por calentamiento a 90 °C, durante 3 horas. De este modo, se obtuvieron particulas
inorganicas tratadas con silano (c-2) que tenian un diametro promedio de particulas de 4.9 um, un indice de
refraccion de 1.45, un area superficial especifica de 110 m?/g y un volumen de poros de 0.17 mL/g.

Ejemplo de produccion 9 de particulas inorganicas

En un matraz de tres bocas se colocaron 100 g de particulas ultrafinas inorganicas que tienen un didmetro promedio
de particulas de 20 nm, Aerosil 130 (indice de refraccion = 1.45, fabricado por Nippon Aerosil Co., Ltd.), 40 g de 3-
metacriloxipropiltrimetoxisilano y 200 mL de tolueno, seguido de agitacion a temperatura ambiente, durante 2 horas.
El tolueno se elimind por destilacion a presion reducida, seguido de secado al vacio a 40 °C, durante 16 horas y
luego por calentamiento a 90 °C, durante 3 horas. De este modo, se obtuvieron particulas ultrafinas inorganicas (c-3)
provistas de capas tratadas en la superficie.

Ejemplo de produccion 10 de particulas inorganicas

En un matraz de tres bocas se colocaron 100 g de particulas finas de un relleno inorganico que tiene un diametro
promedio de particulas de 40 nm (indice de refraccion = 1.45, fabricado por Nippon Aerosil Co., Ltd. con el nombre
comercial Aerosil OX- 50), 40 g de 3-metacriloiloxipropiltrimetoxisilano y 600 mL de tolueno, seguido de agitacion
vigorosa a 30 °C, durante 20 minutos. El tolueno se eliminé por destilacion a 30 °C a presion reducida, seguido de
secado al vacio a 40 °C, durante 16 horas. De este modo, se obtuvieron particulas inorganicas (c-4) provistas de
capas tratadas en la superficie.

Ejemplo de produccion 11 de particulas inorganicas

En un matraz de tres bocas se colocaron 100 g de particulas finas de un relleno inorganico que tiene un diametro
promedio de particulas de 7 nm (indice de refraccion = 1.45, fabricado por Nippon Aerosil Co., Ltd. con el nombre
comercial Aerosil 380), 40 g de 3-metacriloiloxipropiltrimetoxisilano y 600 mL de tolueno, seguido de agitacion
vigorosa a 30 °C, durante 20 minutos. El tolueno se eliminé por destilacion a 30 °C a presién reducida, seguido de
secado al vacio a 40 °C, durante 16 horas. De este modo, se obtuvieron particulas inorganicas (c-5) provistas de
capas tratadas en la superficie.

Ejemplo de produccion 12 de particulas inorganicas

En un matraz de tres cuellos se colocaron 100 g de silice aglomerada, "SILICA MICRO BEAD P-500" (diametro
promedio de particulas de particulas ultrafinas = 12 nm, diametro promedio de particulas de aglomerados = 2 um,
indice de refraccion = 1.44)" (fabricado por JGC Catalysts and Chemicals Ltd.), 7.0 g de 11-
metacriloiloxiundeciltrimetoxisilano y 200 mL de tolueno, seguido de agitacién a temperatura ambiente, durante 2
horas. El tolueno se destilé6 a presion reducida, seguido de secado al vacio a 40 °C, durante 16 horas y luego
calentando a 90 °C, durante 3 horas. De este modo, se obtuvieron particulas inorganicas (c-6) provistas de capas
tratadas en la superficie.

Ejemplo de produccién 13 de particulas inorganicas (método de producciéon de relleno compuesto organico-
inorganico)

A 32 g de una mezcla de mondmero polimerizable compuesta de 70 partes en peso de dimetacrilato de trietilenglicol,
10 partes en peso de Bis-GMA, 20 partes en peso de dimetacrilato de neopentilglicol y 0.5 partes en peso de
peroxido de benzoilo, se agregaron alli 68 g de las particulas (c-5) de relleno ultrafinas, seguido de mezcla para
lograr homogeneidad. La composicion obtenida se curé calentandola en una atmdsfera de nitrogeno a 100 °C,
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durante 24 horas, y el producto curado se molié y se clasificé para obtener un relleno compuesto organico-
inorganico (c-7) que tiene un diametro promedio de particulas de 2 um y un indice de refraccion de 1.47.

Método de preparacion para los ejemplos 1 a 23 y ejemplos comparativos 1 a 6

Con 100 partes en peso de la cantidad total de cada mezcla de mondédmero polimerizable que se muestra en las
tablas 1 a 4 se mezclaron 0.20 partes en peso de alcanforquinona, 0.30 partes en peso de N,N-
dimetilaminobenzoato de etilo, 0.25 partes en peso de oxido de trimetildifenilfosfina y 0.05 partes en peso de
dibutilhidroxitolueno (BHT). De este modo, se obtuvieron composiciones de mondmeros polimerizables. Las
abreviaturas para los monémeros polimerizables en las tablas se enumeran a continuacion.

D2.6E: 2,2-bis(4-metacriloiloxipolietoxifenil) propano

3G: dimetacrilato de trietilenglicol

Bis-GMA: 2,2-bis [4- (3-metacriloiloxi)-2-hidroxipropoxifenil] propano

DD: dimetacrilato de 1,10-decanodiol

NPG: dimetacrilato de neopentilglicol

HD: dimetacrilato de 1,6-hexanodiol

UDMA: [2,2,4-trimetilhexametilen bis(2-carbamoiloxietil)] dimetacrilato

U-4TH: N, N'- (2,2,4-trimetilhexametileno)bis[2-(aminocarboxi) propano-1,3-diol] tetrametacrilato.

Las particulas (B) inorganicas de forma irregular y las particulas (C) ultrafinas inorganicas se afadieron a la
composicidon de mondmero polimerizable obtenida, seguido de mezcla para lograr homogeneidad. A la mezcla
homogénea se le retird la espuma al vacio. De este modo, se prepararon composiciones curables dentales en forma
de pasta de los ejemplos 1 a 23 y los ejemplos comparativos 1 a 6 mostrados en las tablas 1 a 4. Las siguientes
pruebas para la evaluaciéon caracteristica se realizaron en las composiciones curables dentales preparadas. Los
resultados se muestran en las tablas 1 a 4.

Ejemplo de prueba 1 (capacidad de pulido)

Cada una de las composiciones curables dentales preparadas se cargd en un molde de teflén (que tenia un
diametro de 10 mm y un espesor de 2.0 mm). Los portaobjetos de vidrio se presionaron contra las superficies
superior e inferior de la composicion, y solo el lado superior se irradié con luz usando un dispositivo dental de
irradiacion de luz visible (Pencure 2000 fabricado por Morita Corporation) durante 10 segundos para curar la
composicion. La muestra se saco del molde de tefldn y su superficie limpia y lisa se pulié con papel abrasivo # 600
en condiciones secas. Luego, usando Volvere RX (fabricado por NSK Ltd.) como motor de procesamiento y usando
Brown Silicone Points (fabricado por SHOFU INC.), la superficie se pulié aun mas en condiciones de agua corriente
a una velocidad de rotacién de aproximadamente 5000 rpm durante 10 segundos, después de lo cual la superficie se
pulié usando Blue Silicone Points (fabricado por SHOFU INC.) a una velocidad de rotaciéon de aproximadamente
5000 rpm durante 10 segundos. Posteriormente, el brillo de la superficie pulida se midié usando un medidor de brillo
(VG-2000 fabricado por NIPPON DENSHOKU INDUSTRIES CO., LTD., Angulo de medicién = 60 grados), y se
expreso como la proporcién (valor de brillo) al brillo de un espejo que se definié como 100. Un valor de brillo de 65 o
mas es favorable, y un valor de brillo de 70 0 mas es mas favorable.

Ejemplo de prueba 2 (retencién de brillo)

Cada una de las composiciones curables dentales preparadas se cargd en un molde de teflén (que tenia un
diametro de 10 mm y un espesor de 2.0 mm). Los portaobjetos de vidrio se presionaron contra las superficies
superior e inferior de la composicion, y solo el lado superior se irradié con luz usando un dispositivo dental de
irradiacion de luz visible (Pencure 2000 fabricado por Morita Corporation) durante 10 segundos para curar la
composicion. La muestra se saco del molde de teflon y su superficie limpia y lisa se pulié con papel abrasivo # 1500,
luego con papel abrasivo # 2000 y luego con papel abrasivo # 3000 en condiciones secas. La superficie se pulid
finalmente con una pasta de diamante hasta alcanzar un valor de brillo de 90. La muestra fabricada de este modo se
sometid a una prueba de abrasion del cepillo de dientes (Toothbrush: Between fabricado por Lion Corporation
(dureza de las cerdas: regular), pasta de dientes: Dentor Clear MAX (fabricado por Lion Corporation), relleno: 250 g,
solucion de prueba: solucion (50 mL) de 90% en peso de agua destilada y 10% en peso de pasta de dientes,
Numero de ciclos de abrasion: 40.000), después de lo cual se midi6 el valor de brillo de la muestra. Cuando el valor
residual del brillo es 60 0 mas, la retencion del brillo es favorable, y cuando el valor residual del brillo es 65 o mas, la
retencién del brillo es mas favorable.
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Ejemplo de prueba 3 (consistencia)

A cada una de las composiciones curables dentales preparadas se le retiré la espuma al vacio, luego se carg6 en
una jeringa y se dej6 reposar a 25 °C, durante 2 horas. La muestra de este modo preparada se usé como muestra
para la prueba de consistencia. Se pes6 una cantidad de 0.5 mL de la muestra y se colocé en forma de monticulo en
el centro de una lamina de vidrio (5 cm X 5 cm) en una camara termostatica ajustada a 25 °C (humedad = 40%). Se
colocd una lamina de vidrio de 40 g (5 cm X 5 cm) sobre la muestra, y después de 120 segundos, se midié el
diametro mas largo y el mas corto de la muestra sobre la lamina de vidrio. El promedio aritmético de los dos
diametros se calculd y definié como la consistencia. El diametro mas largo de la muestra se refiere al diametro mas
largo que pasa por el centro de la muestra, y el diametro mas corto de la muestra se refiere a uno de los diametros
que pasa por el centro de la muestra que es ortogonal al didmetro mas largo.

Ejemplo de prueba 4 (fuerza de descarga)

La medicion de la fuerza de descarga se realizd usando: un recipiente de almacenamiento compuesto de una jeringa
hecha de resina de poliolefina (recipiente para CLEARFIL MAJESTY LV que tiene un diametro interno de 8 mm y
una longitud de 63 mm) y un émbolo cilindrico ajustado a la jeringa a través de la parte inferior de la jeringa; y una
punta de aguja unida a la punta de la jeringa (20G X 1/2", la porcién de aguja tiene un diametro interno de 0.65 mmy
una longitud de 19 mm y se dobla en un angulo de 45° en un punto a 8.5 mm de distancia desde la punta). Los
miembros que componen el recipiente de almacenamiento son opacos a la luz ambiental.

A cada una de las composiciones curables dentales preparadas (pastas) se le retird la espuma al vacio, y luego se
cargaron 1.5 ml de la pasta en la jeringa. La punta de la aguja se uni6 a la punta de la jeringa, y se empujo el émbolo
para descargar la pasta a través de la punta de la punta de la aguja. Luego la fuerza de descarga aplicada (la fuerza
requerida para extrudir la pasta de la jeringa) se midié usando una maquina de prueba universal (fabricada por
Shimadzu Corporation, cédigo de producto "AGI-100". El recipiente de almacenamiento se colocé verticalmente en
posicién vertical y se colocd una cruceta con una plantilla para la prueba de resistencia a la compresién se bajo6 en el
recipiente a una velocidad de 4 mm/minuto para aplicar un relleno y descargar la pasta. Luego el relleno maximo se
definié como la fuerza de descarga. La medicion de la fuerza de descarga se realizé a 25 °C. Cuando la fuerza de
descarga es inferior a 35 N, es posible una descarga facil y el rendimiento de descarga es bueno. Cuando la fuerza
de descarga es de 35 N a 50 N, la descarga es posible pero el rendimiento de descarga es pobre. Cuando la fuerza
de descarga es superior a 50 N, la descarga es dificil y el rendimiento de descarga es muy pobre.

Ejemplo de prueba 5 (Conformabilidad)

Se dibujé previamente un circulo de 4 mm de diametro en una lamina de vidrio cuadrada que tenia unas
dimensiones de 30 mm X 30 mm, y se descargaron 0.03 g de la pasta al interior del circulo usando el mismo
recipiente de almacenamiento y punta de aguja que aquellos usado en la evaluacion de la fuerza de descarga
descrita anteriormente. La lamina de vidrio se colocé horizontalmente en un termostato ajustado a 37 °C, y se dejo
en este estado durante 30 segundos, después de lo cual se observé visualmente la forma de la pasta. La forma
(conformabilidad) de la pasta descargada se evalué de acuerdo con los criterios de evaluacién enumerados a
continuacion. Los productos cuya conformabilidad se clasifica como 2 a 4 son productos aceptables. Para pastas del
tipo de flujo bajo que son algo duras, es preferible la clasificacion 2 o 3, y la clasificacion 3 es mas preferible. Para
pastas del tipo de alto flujo que son algo suaves, es preferible la clasificacion 3 o 4, y la clasificacion 4 es mas
preferible.

[Criterios de evaluacion de conformabilidad]

1: No se forma un hemisferio y se mantiene la forma como se extruy®d.

2: Se forma un hemisferio, pero queda algun rastro de la forma extruida.

3: Se forma un hemisferio y se mantiene su forma.

4: Se forma un hemisferio, pero su altura es ligeramente baja.

5: No se forma un hemisferio o, si se forma un hemisferio, se aplasta inmediatamente.

Ejemplo de prueba 6 (Propiedades de manejo)

Al llevar a cabo la prueba de conformabilidad descrita anteriormente, la punta de la aguja se coloc6 de 1 a 2 cm por
encima de la lamina de vidrio, la punta de la aguja se movi6é hacia arriba después de descargar la pasta, y los
comportamientos de la pasta sobre la lamina de vidrio y la pasta que se une a la punta de la aguja se verificaron

visualmente. Las propiedades de manipulacion de la pasta se evaluaron de acuerdo con los criterios de evaluacion
enumerados a continuacion.
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[Criterios de evaluacion de las propiedades de manipulacion]

1: La pasta se separa rapidamente de la punta de la aguja, y la pasta en la lamina de vidrio forma una forma
hemisférica.

2: la pasta se arrastra aproximadamente 1 cm por, y luego se separa de la punta de la aguja, y la pasta en la lamina
de vidrio forma una forma algo angular.

3: La pasta se arrastra de 2 a 3 cm por la punta de la aguja y luego se separa de ella, y la pasta en la lamina de
vidrio forma una forma angular.

4: La pasta se arrastra 4 cm o mas por, y luego se separa de la punta de la aguja, y la pasta en la lamina de vidrio
forma una forma angular.

Ejemplo de prueba 7 (Resistencia a la flexion)

A cada una de las composiciones curables dentales preparadas (pastas) se le retiré la espuma al vacio y se cargd
en un molde hecho de acero inoxidable (que tiene dimensiones de 2 mm X 2 mm X 25 mm). Los portaobjetos de
vidrio se presionaron contra las superficies superior e inferior de la composicién, y cada una de las dos superficies
se irradié con luz usando un dispositivo dental de irradiacién de luz visible (Pencure 2000 fabricado por Morita
Corporation) en cinco puntos durante 10 segundos por cada punto, y de este modo la composicién fue curada. Se
fabricaron cinco productos curados para cada uno de los ejemplos y los ejemplos comparativos. Cada producto
curado se almacend en agua destilada a 37 °C, durante 24 horas después de sacarlo del molde. La resistencia a la
flexion de cada una de las muestras se midié usando una maquina de prueba universal (fabricada por Shimadzu
Corporation, cédigo de producto "AGI-100") en condiciones en las que el tramo era de 20 mm y la velocidad de la
cruceta era de 1 mm/minuto. Se calcul6 el promedio de los valores medidos para las muestras y se definié como la
resistencia a la flexion. Una resistencia a la flexion de 130 MPa o mas es aceptable.

Ejemplo de prueba 8 (Grado de difusion)

A cada una de las composiciones curables dentales preparadas se cargd en un molde hecho de teflén (que tenia un
diametro de 20 mm y un espesor de 0.5 mm). Los portaobjetos de vidrio se presionaron contra las superficies
superior e inferior de la composicién, y cada una de las superficies superior e inferior se irradié con luz usando a-
Light 1l (dispositivo de irradiacion con luz halégena fabricado por Morita Corporation) durante 1 minuto para curar la
composicion. El producto curado se sacé del molde y luego se sometié a medicion de la distribucién de luminancia
de la luz transmitida usando un fotémetro de angulo variable tridimensional (GP-200 fabricado por MURAKAMI
COLOR RESERACH LABORATORY). El grado de difusién se calculd6 de acuerdo con la férmula indicada
previamente (2).

Ejemplo de prueba 9 (Dureza superficial: dureza Vickers)

Una cantidad apropiada de cada una de las composiciones curables dentales preparadas se colocdé en un
portaobjetos de vidrio, y el portaobjetos de vidrio y otro se presionaron contra las superficies superior e inferior de la
composicion por medio de un medidor de 1 mm (fabricado por Mitutoyo Corporation). Solo el lado superior se irradié
con luz usando un dispositivo dental de irradiacion de luz visible (Pencure 2000 fabricado por Morita Corporation)
durante 10 segundos para curar la composicién. De este modo, se fabricéd un producto curado en forma de disco que
tenia un didmetro de 10 mm y un espesor de 1 mm. Su superficie limpia y lisa se pulié con papel abrasivo # 1500 en
condiciones secas, y finalmente se sometié a un pulido espejo con una pasta de diamante. Usando un probador de
microdureza (HM-221 fabricado por Mitutoyo Corporation), se midi6 la dureza Vickers de la muestra de este modo
fabricada aplicando un relleno de 200 g durante 10 segundos. Una dureza superficial de 25 o mas es aceptable.

Ejemplo de prueba 10 (viscosidad del monémero polimerizable)
La viscosidad de cada mezcla de monédmero polimerizable se midié usando un viscosimetro TV-30 (fabricado por
Toki Sangyo Co., Ltd.) con un rotor de cono de 0,8 ° X R24 para una cantidad de muestra de 0.6 mL a 40 °C. La

medicion se inicié después de un precalentamiento de 1 minuto, y el valor obtenido 5 minutos después del inicio de
la medicion se definié como la viscosidad.
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Se puede ver que, como se muestra en las tablas, las composiciones curables dentales de la presente invencién

(Ejemplos 1 a 23) tenian una alta dureza inicial y resistencia a la flexién, tenian una excelente capacidad de pulido y
también tenian una alta retencion de brillo (valor de brillo después de la prueba de abrasion del cepillo de dientes).
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También se puede ver que las composiciones de los ejemplos 1 a 8 y 12 a 23 tenian una alta propiedad de difusion
de la luz y eran excelentes en términos de conformidad del color. Se puede ver que las composiciones de los
ejemplos 1 a 8 fueron excelentes particularmente en conformabilidad, y tuvieron una calidad excelente
particularmente como resinas del tipo de bajo flujo. También se puede ver que las composiciones de los ejemplos 13
a 16 requerian solo una fuerza de descarga particularmente baja, y tenian una calidad excelente particularmente
como resinas del tipo de alto flujo que necesitan tener una alta capacidad de fluidez.

Aplicabilidad industrial
La composicion dental curable de la presente invencidon se puede usar adecuadamente como un sustituto de una

parte o la totalidad de un diente natural en el campo de la odontologia, y es la mas apropiada como resina
compuesta fluida.
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REIVINDICACIONES
1. Una composicion dental curable que comprende:
un monomero (A) polimerizable;

particulas (B) inorganicas de forma irregular que tienen un didmetro promedio de particulas de 0.1 a 0.3 um y
tratadas en la superficie con un agente (a) de acoplamiento de silano representado por la siguiente férmula (1):

CH2=C(R")-COO-(CH2)4-SiR? xR? (3.p) (1),

donde R’ representa un atomo de hidrégeno o un grupo metilo, R? representa un grupo hidrolizable, R® representa
un grupo hidrocarburo que tiene de 1 a 6 atomos de carbono, p es un niumero entero de 2 o 3, y g es un numero
entero de 8 a 13; y particulas (C) ultrafinas inorganicas que tienen un diametro promedio de particulas de 5 a 50 nm
y tratadas en la superficie con un agente (b) de acoplamiento de silano representado por una férmula que es la
misma que la formula (1) que representa el agente (a) de acoplamiento de silano excepto que g es un numero entero
de 1 a6,

la composicion dental curable que contiene 92.5 a 98% en peso de las particulas (B) inorganicas de forma irregular y
2 a 7.5% en peso de las particulas (C) ultrafinas inorganicas en relacién con la cantidad total de particulas
inorganicas, la composicion dental curable que tiene una consistencia de 25 a 55 mm.

2. La composicion dental curable segun la reivindicacién 1, en la que el mondmero (A) polimerizable tiene un indice
de refraccion después de la polimerizacion de 1.52 a 1.58, las particulas (B) inorganicas de forma irregular tienen un
indice de refraccion de 1.52 a 1.58 y las particulas (C) ultrafinas inorganicas tienen un indice de refraccion de 1.43 a
1.50.

3. La composicién dental curable segun la reivindicacion 1, que contiene de 25 a 50 partes en peso del monémero
(A) polimerizable por 100 partes en peso de la cantidad total de particulas inorganicas.

4. La composicion dental curable segun la reivindicacion 1, en la que las particulas (C) ultrafinas inorganicas estan
presentes en forma de particulas aglomeradas, y las particulas aglomeradas tienen un didmetro promedio de
particulas de 1 a 10 um.

5. Un paquete que comprende un recipiente que contiene la composicion dental curable segun la reivindicacion 1y
una punta de aguja para que se una a una punta del recipiente.
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