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Beitrag zu den Veröffentlichungen 

Paper I (Graf & Ilie, 2020) wurden Ende November 2020 im Rahmen einer Sonderausgabe zu 

dentalen Einschichtfüllungskompositen auf Kunststoffbasis (BF-RBC) des Journals „Materials“ 

publiziert. Die Publikation von Paper II (Graf & Ilie, 2022) erfolgte Anfang Januar 2022 im „Journal 

of Dentistry“. Beide Studien wurden als originale Arbeiten vorgelegt und durchliefen einen „peer-

reviewed“ Publikationsprozess. 

Die erfolgreiche Publikation beider Studien verdeutlicht die erfolgreiche Zusammenarbeit des Ju-

nior-Autors, Niklas Graf, und der Senior-Autorin, Prof. Dr. Nicoleta Ilie. In beiden Fällen basieren 

die Publikationen auf einer experimentellen Investigation zweier, bis dato der Publikationen ver-

hältnismäßig unerforschten, Subtypen der inhomogenen Materialklasse der dentalen Komposite 

auf Kunststoffbasis (RBC) mithilfe von Methoden, welche im Bereich der dentalen Werk-

stoffkunde teilweise etabliert sind (siehe Drei-Punkt Biegeversuch) bzw. noch selten angewendet 

(siehe Fraktographie und Weibull Analyse) werden. 

In den unten dargestellten Beiträgen zu den jeweiligen Papers spiegelt sich das Ausmaß des 

individuellen Arbeitsaufwands des Doktoranden und dessen Anteilnahme am Publikationspro-

zess wider. 

1.1 Beitrag zu Paper I 

Die Administration der Projekte und der Bereitstellung der notwendigen Ressourcen sowie die 

eigentliche Konzeption des ersten Papers wurden von Prof. Dr. Nicoleta Ilie durchgeführt. Vor 

Beginn der eigentlichen Experimente wurde der Promovierende durch die Betreuungskommissi-

onsvorsitzende entsprechend informiert und geschult. Danach unterlag ihm darauf die Aufgabe 

der Durchführung der entsprechenden Literaturrecherche, der praktischen Durchführung der Ex-

perimente, der Auswertung der erzeugten Datensätze sowie der Anfertigung der Manuskripte 

sowohl in Hinblick auf Inhalte als auch die Präsentation der Daten. In enger Absprache der beiden 

Koautoren wurden so die resultierenden Manuskripte schrittweise korrigiert, verfeinert und 

schlussendlich in die Publikationsreife geführt. 

Während des eigentlichen Publikationsprozesses adressierte der Promovierende die Bedenken 

der jeweiligen Reviewer und modifizierte gegebenenfalls das Manuskript entsprechend den prä-

sentierten Korrekturvorschlägen. Auch diese Aufgaben wurden wieder konstant durch die Senior-

Forscherin ratifiziert.   

1.2 Beitrag zu Paper II 

Die eigentliche Administration und Konzeption des zweiten Papers wurden hier ebenfalls von 

Prof. Dr. Nicoleta Ilie übernommen. Dem Promovierenden oblag wieder die praktische Durchfüh-

rung der Experimente, der Literaturrecherche, der Auswertung der Datensätze und die Anferti-

gung des präliminären Manuskripts. Erneut wurden die entstandenen Manuskripte in kooperativer 

Zusammenarbeit korrigiert, verfeinert und publiziert.  

Als weiteren Arbeitsschritt während des Publikationsprozess übernahm der Promovierende hier 

zusätzlich die Aufgabe des Einreichens des Papers, des Anfertigens der notwendigen Deklarati-

onen und der Adressierung des Editors. Die Bedenken und Korrekturvorschläge der Reviewer 

wurden ebenfalls wieder durch den Promovierenden angesprochen bzw. angewendet. 
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2. Einleitung 

2.1 Hintergrund und Fragestellungen 

Direkte Kunststoffbasierte-Komposite sind heutzutage nicht mehr aus dem Repertoire eines je-

den Zahnmediziners wegzudenken. Gerade im Bereich der „chair-side“ Füllungstherapie wurden 

althergebrachte Füllungsmaterialien, wie beispielsweise Amalgam, zunehmend von plastischen 

Füllungskompositen verdrängt (Burke, 2004), wobei die im Jahre 2017 in Kraft getretene 

Minamata-Konvention (Bundesministerium für Umwelt Naturschutz und nukleare Sicherheit, 

2017) diesen Trend noch zusätzlich beschleunigt hat beziehungsweise in Zukunft beschleunigen 

könnte. Jedoch sind die aktuell auf dem Markt angebotenen direkten Komposite auf Kunststoff-

basis (RBC) nur schwer als einheitliche Materialklasse anzusehen, da sich diese bezüglich ihrer 

organischen Matrix, Füllkörper und auch Photoinitiatoren stark unterscheiden können. (Rosentritt, 

2018) In dieser Heterogenität liegt allerdings auch eine große Stärke der RBCs, da die oben 

genannten Teilkomponenten den Ansprüchen und Wünschen der behandelnden Zahnärzte, zum 

Beispiel durch Beimengung neuartiger Co-monomere, Polymerisationsagenzien oder Füllkörper, 

angepasst werden können. So scheint es, dass der zunehmende Anspruch auf klinische Effizienz 

unter Erhaltung der ästhetischen Vorteile, die den RBCs zugeschrieben werden (Ferracane, 

2011), eine der Hauptmotivation bei Formulierung der im folgenden analysierten Materialien ge-

wesen sein könnte. Zwar variieren beide später vorgestellten Konzepte substanziell in ihren Mo-

difikationsansätzen, jedoch ist ihnen gemein, dass beide Konzepte in anderen naturwissenschaft-

lichen Teilbereichen bereits seit Jahrzehnten erforscht sind und erst kürzlich ihren Weg in die 

Zahnmedizin gefunden haben. Als Konsequenz hieraus besteht Klärungsbedarf bezüglich der 

potenziellen Langzeiteffekte als Resultat dieser Modifikationen, da diese maßgeblich am Erfolg 

oder Misserfolg einer Restauration im klinischen Szenario beteiligt sein können. 

In diesem Sinne ist der erste Teilaspekt dieser Dissertation die in-vitro Evaluation einer substan-

ziellen Weiterentwicklung eines bereits etablierten Einschichtfüllungskomposites auf Kunststoff-

basis (BF-RBC), welche die geforderte Belichtungszeit zur Sicherstellung einer adäquaten Poly-

merisation der organischen Matrix auf ein Minimum von drei Sekunden reduzieren kann. Hierbei 

wurden den organischen Monomeren (Bis-GMA, UDMA & Bis-EMA et cetera) β-Allyl-Sulfone 

(BAS) als weiteres Agens zugesetzt (Todd, 2019), welche die reversible Additions-Fragmentie-

rungs Kettenübertragungs-Polymerisation (RAFT-Polymerisation) ermöglicht. Während der 

RAFT-Polymerisation werden neben den Radikalen, welche bei der Photoinitiation entstehen, 

zusätzliche Radikale durch Fragmentation des BAS-Anteil der modifizierten Monomere bzw. pro-

pagierenden Polymere generiert. Diese zusätzlich generierten Radikale können dann wiederum 

die bereits initiierte Polymerisation, entweder über den radikalischen Angriff einer Kohlenstoff-

doppelbindung der Methacrylate oder Abspaltung weiterer Radikale aus BAS, fazilitieren. 

(Barner-Kowollik, 2008; Gorsche et al., 2014) Im Umkehrschluss damit ist die Polymerisation we-

niger von den, exklusiv über Licht erzeugten, Photoradikalen abhängig, wodurch sich folglich die 

notwendige Belichtungszeit des BF-RBC reduziert. Wie bereits angedeutet sind die Photoradikale 

jedoch weiterhin der primäre Initiator der Reaktion, weshalb auch hier Modifikationen zur Reali-

sierung der „drei Sekunden Polymerisation“ seitens des Herstellers vorgenommen wurden. Ne-

ben einem Norrish Typ-II Photoinitiators, id est Campherquinon und seinem tertiären Amin (CQ), 

wird zudem ein Norrish Typ-I Photoinitiator eingesetzt, um bereits initial eine hohe Anzahl von 

Radikalen zu garantieren. Bei dem Typ-I Initiator handelt es sich hier um ein Benzoyl-germanium 

Derivat (BGD), das im Gegensatz zu CQ bei der Photodekomposition mindestens zwei statt nur 
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einem Radikal generiert. (Moszner et al., 2008) Um das Absorptionsspektrum (λmax ≈ 410 nm) 

dieses BGD effizient nutzen zu können, wurde vom Hersteller speziell für dieses BF-RBC eine 

Polymerisationslampe (LCU), die das besagte Wellenlängenspektrum abdeckt und zusätzlich 

eine erhöhte Bestrahlungsstärke aufweist, entwickelt. (Todd, 2019) Wie für BF-RBCs typisch, 

sind weiterhin die eingebrachten Farbpigmente und der Füllkörperanteil des Komposits reduziert, 

um eine erhöhte Lichttransmission, Durchhärtungstiefe und damit auch maximale Inkrementhöhe 

von 4 mm zu gewährleisten. (Chesterman et al., 2017)  

Im Teilbereich der konventionellen Komposite, also RBCs mit einer maximal-möglichen Schicht-

dicke von 2 mm, lassen sich ebenfalls neue Entwicklungen festhalten. Besonderes Augenmerk 

fällt hierbei auf einen neuartigen „Subtypus“ von RBCs, die idealerweise mit nur einem universel-

lem Chroma das gesamte Farbspektrum des umliegenden Zahnes imitieren können. (Schweppe 

et al., 2020; Tokuyama Dental, 2019b) Diesem Konzept liegt die Beobachtung zugrunde, dass 

der beobachtete Farbunterschied zweier Materialien, beispielsweise RBC und Zahnhartsubstanz 

abnimmt, sobald diese in enger Nachbarschaft zueinander sind. (Hall & Kafalias, 1991) Vor allem 

für die Kombination aus kleineren Restaurationen und einem hoch transluzenten RBC ist dieser 

Vermischungs- bzw. Chamäleon-Effekt (BE) besonders stark zu beobachten. (Paravina, 

Westland, Imai, et al., 2006; Paravina, Westland, Kimura, et al., 2006) Um diesen Effekt zu ma-

ximieren und damit idealerweise die Farbauswahl vor dem Legen einer Füllung komplett zu eli-

minieren und ohne dabei ästhetische Einbußen in Kauf nehmen zu müssen, wurden verschie-

dene RBCs seitens der Hersteller modifiziert bzw. neu konzipiert. Damit ein Farbton generiert 

werden kann, enthalten RBCs klassischerweise Farbpigmente, wie zum Beispiel Eisenoxide, die 

einen bestimmten Teil des Wellenlängenspektrums des sichtbaren Lichts absorbieren und die 

nicht-absorbierten Teil demnach reflektieren, welcher dann wiederum seitens des Betrachters 

wahrgenommen wird. Somit kann eine Komposition verschiedener absorbierender Farbpigmente 

verwendet werden, um einen spezifischen Farbton zu erzeugen. Im Gegensatz zu den klassi-

schen Kompositen, entsteht der Farbton der universal-chromatischen Komposite auf Kunststoff-

basis (OS-RBC) analog zum Phänomen des Irisierens, welches beispielsweise bei Insekten 

nachgewiesen wurde. (Yoshioka et al., 2012) Hierbei wird die wahrgenommene Farbe je nach 

Durchmesser, Winkel des einfallenden Lichtes und refraktiven Index über Mikrostrukturen gene-

riert, die ausgehend von den eben genannten Determinanten Lichtwellen entweder reflektieren 

oder transmittieren. Im Fall von einem der OS-RBCs wird dies zum Teil über circa 260 nm große 

Füllkörperpartikel bewerkstelligt, die idealerweise nur Wellenlängen im Bereich von 575 bis 625 

nm (gelb bis rotes Spektrum) reflektieren. (Tokuyama Dental, 2019b) Zum anderen wird auch 

sichergestellt, dass die refraktiven Indizes der organischen Matrix und des Füllkörperanteils eng 

zusammen liegen, um eine zusätzliche akzidentelle Lichtstreuung zu vermeiden. (Oivanen et al., 

2021) Als Resultat dieser Effekte steht am Ende dann im Idealfall eine Restauration, welche un-

abhängig vom gewählten Farbton die umliegende Zahnhartsubstanz „wie ein Chamäleon“ imitiert.  

Es ist apparent, dass in beiden Fällen faszinierende Konzepte in das Feld der direkten plastischen 

Füllungsmaterialien eingeführt wurden. Die praktische Umsetzung dieser neuen Konzepte kann 

jedoch substanzielle Konsequenzen für die Langzeitstabilität dieser Materialien und der daraus 

resultierenden Restauration haben. Gerade im Hinblick auf die schwierige Objektivierung und 

Operationalisierung von klinischen Langzeitstudien in der Zahnmedizin, ist es deshalb imperativ 

Prognosen, abgeleitet von unterschiedlichen in-vitro Testmethoden, für die initiale Funktionalität 

und spätere Langlebigkeit dieser Werkstoffe zu entwickeln. 
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2.2 Methodenabhängige Materialcharakteristika und deren 

Langzeitstabilität 

2.2.1 Drei-Punkt Biegeversuch 

Eine der elementarsten Methoden, um das Konstrukt der Stabilität zahnärztlicher Werkstoffe zu-

gänglich zu machen, liegt in der Erfassung von methodenabhängigen Festigkeitsparametern. Ob-

wohl RBCs von Natur aus als heterogene Werkstoffe, aufgrund der Verbindung der eher plasti-

schen Kunststoffphase mit einer eher spröden Füllkörperphase, angesehen werden müssen, hat 

sich nichtsdestotrotz herausgestellt, dass diese zu großen Teilen analog zu den spröden Materi-

alien, wie Keramiken, versagen. (Quinn, 2016; Rosentritt, 2018) Auf Grunde der Tatsache, dass 

spröde Materialien a priori besonders resistent gegenüber Kompressionsbelastung sind und im 

Gegenzug vor allem im Bereich von „Zugzonen“ kritische Fehler entstehen, ist es essenziell eine 

Testmethode zu wählen, welche Zugspannung im untersuchten Prüfkörper erzeugt. (Ferracane, 

2013) 

Eine der grundlegendsten und relevantesten Methoden zur Applikation der eben genannten 

Spannungen, ist hierbei der Drei-Punkt Biegeversuch (3PBT), welcher sowohl Kompressions- als 

auch Zugspannungen, eben über die Flexion der Prüfkörper, vereint. Unterschiedliche Standards 

haben sich hierbei für die Geometrie der Prüfkörper etabliert, insbesondere die Methode nach 

ISO 4049 (International Organization for Standardization, 2018) und zusätzlich die Methode nach 

NIST No. 4877 des US-amerikanischen Institutes für Standards und Technologie. (Quinn, 1992) 

Auch wenn die Versuchsdurchführung nach ISO 4049 traditionell für die Grenzwerterhebung der 

Komposite im Seitenzahnbereich verwendet wird, bietet der an zweiter Stelle genannte Standard 

einige Vorteile. Zum einen führt das verringerte Volumen der stäbchenförmigen Prüfkörper von 

16 mm x 2 mm x 2 mm zu einem geringerem Materialverbrauch, zum anderen ist die genannte 

Geometrie durchaus näher am späteren klinischen Szenario, als die in ISO 4049 postulierten 25 

mm x 2 mm x 2mm. Zur standardisierten Produktion der Prüfkörper wurde demnach das unpoly-

merisierte RBC in eine speziell vorgefertigte und zuvor isolierte Teflon-Matrize unter Druck appli-

ziert und entlang der Länge der Prüfkörper sequenziell an beiden Seiten mit einer LCU bestrahlt. 

Dabei ist zu beachten, dass für das BF-RBC eine spezifische LCU mit einem maßgeschneiderten 

Emissionsspektrum verwendet wurde, wohingegen die Polymerisation der OS-RBCs mit einer 

konventionellen Blaulicht-LCU durchgeführt wurde. Die Belichtungszeit und Bestrahlungsrichtung 

der BF-RBC Prüfkörper wurde zusätzlich variiert, um mögliche Konsequenzen der verkürzten 

Bestrahlungsdauer an Ober- und Unterfläche der Prüfkörper, was in-vivo nicht möglich, aber den-

noch relevant für das Versagen einer Restauration ist, aufzudecken. Die Prüfkörper wurden da-

rauf sorgfältig abgeschliffen, um eventuelle Überhänge oder Inhomogenitäten nach der Polymeri-

sation zu entfernen.  

Nach 24 Stunden Lagerung in entweder destillierten Wasser im Falle der OS-RBCs bzw. künstli-

chen Speichel für die BF-RBCs wurden dann die Hälfte der zuvor gefertigten Prüfkörper extrahiert 

und direkt dem Biegeversuch unterzogen. Die andere Hälfte wurde dann in einem Thermowech-

selbad, welches die Prüfkörper von einem 5 °C kalten Becken in ein 55 °C warmes Beckenwei-

terhin (jeweils 30 s mit 10 s Transferzeit) für 10.000 Zyklen hin und her zirkulierte, zusätzlich 

gealtert. Teile der BF-RBC Prüfkörper wurden zudem noch für einen Zeitraum von sieben Tagen 

in einer Lösung aus 75 vol.-% Ethanol und 25 vol.-% destilliertem Wasser gelagert.  

Nach jedem der beschriebenen Zeitpunkte wurde der 3PBT identisch durchgeführt. Hierfür wur-

den die Prüfkörper sorgfältig zwischen zwei Trägern, welche bei Raumtemperatur komplett von 
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destilliertem Wasser umgeben waren, platziert und die Guillotine der universellen Testapparatur 

in der Mitte der Stäbchen ausgerichtet. Die Prüfkörper wurden dann bis zum Versagen belastet 

und anhand der bekannten Prüfkörpermaße und der applizierten Kraft konnte anhand der Formel 

𝜎𝑓 =
3𝐹𝑙

𝑏𝑑2 (F = Kraft, l = Länge, b = Breite, d = Dicke) die Biegefestigkeit in MPa berechnet werden. 

Zudem konnte im Bereich der linear-elastischen Verformung während des Belastungsprozess, 

anhand der Steigung der Gerade, analog zum Hookeschen Gesetz, der Biegemodul berechnet 

werden. Allein die Kombination aus Biegefestigkeit und Biegemodul kann bereits erste Rück-

schlüsse auf das Verhalten des Restaurationsmaterials in-vivo zulassen. So stellt beispielsweise 

eine Biegefestigkeit von 80 MPa, wie bereits angedeutet, die Mindestanforderung für den Einsatz 

eines RBCs in der Mundhöhle dar (International Organization for Standardization, 2018), wohin-

gegen der Biegemodul Hinweise auf das Widerstandsverhalten einer direkten Restauration unter 

Mastikation gibt. (Rosentritt, 2018) 

2.2.2 Fraktographie und Füllkörperdarstellung 

Nicht zu unterschätzen ist jedoch der Anteil der quantitativen und qualitativen Informationen, wel-

cher aus den resultierenden Fragmenten des 3PBT gewonnen werden kann. Mithilfe der Frakto-

graphie, also der Inspektion, Analyse und Kategorisierung der Bruchflächen mithilfe von Stereo- 

und/oder Elektronenmikroskopie, kann, wie Quinn, R. treffend beschreibt, der Tathergang des 

Bruches in detektivischer Weise aufgeklärt werden. (Quinn, 2016) Primär wird hier vor allem die 

Morphologie der Frakturoberfläche substanziell vergrößert und mithilfe verschiedener Beleuch-

tungstechniken visualisiert, wobei – gerade bei spröden Werkstoffen – qualitative Merkmale wie 

Drucklippen im Bereich der Kompressionszone und der annähernd glatte Bruchspiegel mit den 

daraus propagierenden Rissen, auch Hacklesche Linien genannt, imponieren. Als Faustregel ist 

hierbei festzuhalten, dass, in Bezug auf den Radius, kleinere Bruchspiegel, welche mehr Energie 

vor dem Auftreten initiierender Risse absorbieren, die nach erfolgter Initiation entsprechend mit 

einer größeren Terminalgeschwindigkeit propagieren und die Bruchoberfläche stärker „zerklüf-

ten“, mit einer erhöhten Festigkeit des Materials korreliert werden. (Quinn, 2016) Auch die simple 

Lokalisation der Bruchspiegel darf nicht unterschätzt werden, da ein initiierender Bruch im Inne-

ren eines Prüfkörpers, also unterhalb der Prüfkörperoberfläche, durch das umgebende intakte 

Volumen eher arretiert oder abgelenkt werden sollte als im Vergleich zur Kanten- oder Eckenre-

gion der Bruchoberfläche. Die konsequente Kategorisierung der Bruchursprünge und Morpholo-

gie in vier Bruchmodus-Subtypen und die entsprechende statistische Auswertung, kann dann 

wiederum genutzt werden, um Unterschiede und etwaige Konsequenzen unter den unterschied-

lichen Materialien im Falle der OS-RBCs und Polymerisationsmethoden bezüglich des BF-RBCs 

herauszuarbeiten bzw. zu verifizieren.  

Die praktische Umsetzung dieses Konzeptes beruht auf der Generierung eines photographischen 

Datensatzes, bestehend aus einer präliminären Kategorisierung und Dokumentation der fraktu-

rierten Oberflächen für jeden einzelnen Prüfkörper mithilfe eines optischen Mikroskops und der 

entsprechenden Kameraextension. Zur definitiven Darstellung der verschiedenen Bruchmodi 

wurden die Prüfkörper dann nochmals auf charakteristische Merkmale analysiert, gegebenenfalls 

rekategorisiert und für jeden Bruchmodus repräsentative Kandidaten ausgewählt, um dann ein-

deutig, standardisiert und nachvollziehbar im Rasterelektronenmikroskop, unter Verwendung ei-

ner Gold-Palladium Kathodenzerstäubung, visualisiert zu werden. 

Im Falle der OS-RBCs war es, basierend auf der Heterogenität der einzelnen Materialien gerade 

im Hinblick auf die Füllkörper, und der verhältnismäßig geringeren Vergrößerung, welche für die 
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repräsentative fraktographische Darstellung notwendig ist, noch essenziell die genaue elektro-

nenmikroskopische Morphologie der Materialkomposition herauszuarbeiten. Mithilfe von Felde-

mission-Rasterelektronenmikroskopie und den dabei auftretenden Rückstreuelektronen konnten 

dabei elektronendichtere und elektronendurchlässige Regionen, also Füllkörper versus Polymer-

matrix, von extra gefertigten Prüfkörpern pro Material unterschieden werden. Die gesammelten 

Informationen konnten dann wiederum mit den Erkenntnissen der bereits beschriebenen Frakto-

graphie zur Kreuzvernetzung des Gesamtbildes aus Bruchhergang und den daran beteiligten 

Subdomänen der OS-RBCs interpretativ genutzt werden. 

2.2.3 Instrumentierte Eindringtiefe 

Ein weiteres essenzielles Merkmal eines jeden Werkstoff – und somit auch der RBCs - ist der 

Widerstand, welche das Material gegenüber einem anderen eindringenden Körper, im zahnme-

dizinischen Kontext also dem Antagonisten und/oder interponierten Fremdkörpern, entgegen-

bringt. Beispielsweise korreliert die Knoop-Härte eines RBCs positiv mit der relativen Konversi-

onsrate und somit auch indirekt mit der Kreuzvernetzung des Kunststoffpolymers, was Rück-

schlusse auf die Degradation der Polymerstruktur als Konsequenz der Alterung zulässt. 

(Ferracane, 1985) Diese Rückschlüsse können dann als Indizien für das potenzielle, klinische 

Abnutzungsverhalten genutzt werden, wobei es wichtig ist die relative Härte hier nicht zu überin-

terpretieren, da diese zweite Korrelation nur limitiert zutrifft.  (Ferracane, 2013) 

Die Umsetzung der Härtemessung im Bereich der RBCs muss allerdings unter Berücksichtigung 

des kombiniert elastisch-plastischen Deformationsverhaltens der Prüfkörper durchgeführt wer-

den. Eine alleinige geometrische Vermessung der Abdrücke post Indentationem würde die elas-

tische Rückstellung des Materials komplett außer Acht lassen und somit zu inflationierten Ergeb-

nissen führen. (Ilie et al., 2017) Um diese Problematik zu umgehen, wurde hierfür die Eindring-

fläche in die Prüfkörper, welche zum Ausschluss jeglicher oberflächlicher Inhomogenitäten zuvor 

automatisiert auf Hochglanz poliert wurden, in Abhängigkeit der momentan applizierten Kraft kon-

tinuierlich vermessen. Am Punkt der maximalen Belastung konnte der rein plastische Anteil der 

hieraus resultierenden Eindringhärte wiederum mithilfe eine Umrechnungsfaktors in die häufig 

verwendete Vickershärte umgerechnet werden. Nebenbei konnte das Aufrechthalten eben jener 

maximalen Kraft über einen verlängerten Zeitraum zur Erfassung des Kriechens, also der plasti-

schen Deformation unter konstantem Stress, der Prüfkörper genutzt werden. Durch Anlegen der 

Tangente, während der Belastungs-Entlastungs-Hysterese, konnte zudem der Eindringmodulus 

berechnet werden.  

Zuletzt ist noch zu beachten, dass die Messungen im Falle der BF-RBCs an sowohl der Ober- 

als auch der Unterfläche der Prüfkörper durchgeführt wurden, um Unterschiede ausgelöst durch 

Variation der Belichtungsdauer und der klinisch-orientierten Bestrahlungsmethoden zu verdeutli-

chen. 

2.2.4 Charakteristika der Polymerisationslampen 

Wie bereits angedeutet ist die Bestrahlungsmethode und vor allem auch Bestrahlungsdauer 

intrinsisch mit der mechanischen Stabilität der RBCs verknüpft. So weisen inadäquat polymeri-

sierte RBCs, sowohl im Falle der BF-RBCs (Nicoleta Ilie et al., 2013) als auch der konventionellen 

RBCs (N Ilie et al., 2013), in der Regel schwächere mechanische Eigenschaften auf, was – in-

nerhalb eines Materials – zu großen Teilen durch eine niedrigere Konversionsrate und damit ver-

minderten chemischen Kreuzvernetzung erklärt werden kann. (Barszczewska-Rybarek, 2019) 
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Um die Lichtpolymerisation also effektiv zu charakterisieren, müssen verschiedene Parameter, 

wie Bestrahlungsstärke, Bestrahlungsenergie (RE) und Emissionswellenlängenspektrum, der 

verwendeten LCU erfasst werden. (Price et al., 2015) Hierfür wurde in beiden experimentellen 

Arbeiten die beispielhaft genannten Parameter für die jeweils verwendete LCU über ein USB-

Spektrometer aufgezeichnet und quantifiziert. 

Hierbei ist hervorzuheben, dass die für die BF-RBCs drei unterschiedliche Bestrahlungsmodi mit 

variierender Bestrahlungsstärke und -dauer aufwies. Wie zu erwarten, wurde hierbei in den zeit-

lich kürzeren Bestrahlungsmodi die absolut verringerte RE, begründet durch die verringerte Be-

strahlungszeit von zehn bzw. drei Sekunden, über eine stark erhöhte auffallende Bestrahlungs-

stärke kompensiert. Diese verkürzten Belichtungszeiten stellen hierbei jedoch klinischen Haupt-

anreiz dar, weswegen die für diese im Studiendesign konzipierten Subgruppen gefertigten Prüf-

körper nur von der Oberseite bestrahlt wurden. Hierbei sollte erwähnt werden, dass diese ver-

kürzten Belichtungszeiten in Kombination mit hierfür nicht konzipierten RBCs und inadäquaten 

LCU klinisch, getrieben durch Zeitmangel und daraus resultierenden betriebswirtschaftlichen Im-

plikationen, bereits angewendet werden.  Auch zu beachten ist, dass die LCU – im Gegensatz zu 

der für die OS-RBCs verwendeten Einheit – neben dem klassischen Peak im blauen Wellenlän-

genbereich einen zusätzlichen Peak im blau-violetten Bereich des Emissionswellenlängenspekt-

rum (λ ≈ [380;475] nm) aufwies. Im Gegensatz hierzu wurden im Falle der OS-RBCs, welche mit 

einer konventionellen Blaulicht-LCU (λmax ≈ 460 nm) bestrahlt wurden, die Polymerisationsmetho-

den in keiner Art und Weise variiert und die Bestrahlung exklusiv zu dem in ISO 4049 

(International Organization for Standardization, 2018) gefordertem Standard durchgeführt, um et-

waige Störeffekte als Resultat einer inhomogenen Polymerisation unter den verschiedenen Ma-

terialien gänzlich auszuschließen. 

2.2.5 Statistische Auswertung der Daten 

Für beide Datensätze wurden zunächst die Normalverteilung und Varianzgleichheit der makro- 

und mikromechanischen Parameter i.e., die verhältnisskalierten Ergebnisse des 3PBT und der 

instrumentierten Eindringtiefe (DSIT), pro Gruppe mithilfe von Kolmogorov-Smirnov sowie Leve-

nes Tests sichergestellt. Die potenziell-signifikanten Effekte der beschleunigten Alterung konnten 

im Falle der OS-RBCs innerhalb eines Materials – ergo prae Alterung versus post Alterung – 

anhand von t-Tests verifiziert werden. Ein t-Test wurde weiterhin verwendet, um signifikante Un-

terschiede zwischen den Ober- und Unterseiten der Prüfkörper hinsichtlich des DSIT in der BF-

RBC Studie darzustellen. Die Alterungseffekte hingegen wurden für die drei unterschiedlichen 

Belichtungsmethoden innerhalb besagter Studie über eine Einweg-Varianzanalyse erforscht. 

Darüber hinaus wurden zur Offenlegung von signifikanten Unterschieden zwischen den Materia-

lien bzw. Belichtungsmethoden innerhalb einer Alterungssequenz weitere Einweg-Varianzanaly-

sen verwendet, welchen in allen Fällen subsequent Tukeys post-hoc Tests folgten, um die Grup-

pen quantitativ entweder miteinander zu paaren oder voneinander zu differenzieren. Die signifi-

kanten Effekte aufgrund der unabhängigen Variablen, Material bzw. Belichtungsmethode und Al-

terung, sowie deren Interaktion und der resultierenden Effektstärke im Hinblick auf die erhobenen 

makro- und mikromechanischen Parameter mithilfe von multivariaten Varianzanalysen für beide 

Studien demonstriert. Abschließend wurde im Falle der OS-RBCs zusätzlich eine Pearsons Kor-

relationsanalyse durchgeführt, welche unterschiedliche Maße von positiver gemeinsamer Varianz 

zwischen den Ergebnissen des 3PBT und der DSIT nachwies.  
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Mögliche signifikante Effekte der unabhängigen Variablen auf den observierten Frakturmecha-

nismus wurden, aufgrund des vorliegenden Nominalskalenniveaus, in beiden Studien ausschließ-

lich über einen Chi-Quadrat Test verifiziert.   

Abschließend wurde die Zuverlässigkeit pro Versuchsgruppe mithilfe einer Weibull Analyse, wel-

che häufig für spröde Werkstoffe angewendet wird, über den Weibull Modulus selbst quantifiziert. 

Im Hinblick auf die relative Größe eines potenziell fatalen Fehlers berücksichtigt die Weibull Ver-

teilung im Gegensatz zur Gausschen Normalverteilung ausschließlich die „schwächsten Glieder“, 

also die größten Inhomogenitäten, Inklusionen oder Blasen, welche den Bruch a priori erst er-

möglichen. (Quinn & Quinn, 2010) Über die experimentell ermittelte Festigkeit einer Stichprobe 

und der dazugehörigen charakteristischen Festigkeit, also dem Festigkeitswert bei welchem 63% 

aller Prüfkörper innerhalb einer Versuchsgruppe versagen, kann mithilfe der Weibull Gleichung 

die relative Versagenswahrscheinlichkeit dieser Stichprobe ermittelt werden. Eine große Rolle 

spielt hierbei der bereits erwähnte Weibull Modulus, der spezifisch für jedes Material bzw. Ver-

suchsgruppe ist, da dieser exponentiell in den Quotienten aus gemessener und charakteristischer 

Festigkeit einfließt. Logarithmiert man nun die Weibull Gleichung in zwei Instanzen lässt sich 

diese als lineare Funktion darstellen, wobei die Steigung jetzt den Weibull Modulus selbst reprä-

sentiert. Eine Ermittlung des Mittelwerts, den zugehörigen Konfidenzintervallen und der Pass-

genauigkeit der Stichprobe zur idealen Linearfunktion ist ebenfalls möglich, was nun wiederum 

einen quantitativen Endpunkt für die Zuverlässigkeit eines Materials unter Berücksichtigung der 

experimentellen Methodik darstellt.  

Wichtig zu beachten ist hierbei, dass die Validität der errechneten Zuverlässigkeit nur bei einer 

ausreichenden Prüfkörperanzahl gegebenen ist, wofür in der Literatur in der Regel ein Minimum 

von 20 Prüfkörpern postuliert wird. (Quinn & Quinn, 2010) Ein großer Vorteil der Weibull Analyse 

in Addition zu einer klassischen statistischen Auswertung ist zudem die Möglichkeit den, in un-

terschiedlichen Studien ermittelten, Weibull Modulus für ein Material unabhängig von Testme-

thode und Prüfkörpergeometrie miteinander zu vergleichen. So können beispielsweise die Ergeb-

nisse eines die Resultate eines 3PBTs jeweils mit der Prüfkörpergeometrie nach ISO 4049 und 

NIST No. 4877 objektiv nur unter Berücksichtigung des Weibull Modulus miteinander verglichen 

werden. (Ilie, 2021) 
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3. Zusammenfassung: 

Die Vorzüge der zwei, in den Publikationen analysierten, Konzepte und damit auch die Rechtfer-

tigung für eben diese Modifikation sind auf den ersten Blick apparent. Erstens soll die Anwendung 

der RAFT-Polymerisation die, im Mittel für eine Restauration notwendige, Zeit verkürzen, insofern 

die totale Belichtungszeit auf bis zu drei Sekunden reduziert werden kann, ohne dabei in Abstri-

chen in der Prozess- und Ergebnisqualität sowohl für den Behandler als auch den Patienten zu 

resultieren. Zweitens verspricht der Einsatz des nächsten Konzeptes, also den OS-RBCs, dem 

Kliniker eine optimale Ästhetik bei adäquater Funktionalität ohne dabei auf eine zusätzliche Farb-

nahme angewiesen zu sein. Beide Konzepte tragen also potenziell zur Erleichterung des klini-

schen Arbeitsalltages und der Erhöhung maximal-möglichen Effizienz bei. Dabei sollte bedacht 

werden, dass die daraus resultierenden reduzierten Behandlungszeiten und Vereinfachungen im 

Arbeitsfluss zwar wünschenswert sind, aber auch dass der eigentliche Erfolg bzw. Misserfolg vor 

allem vom Zeitraum abhängt, in welchem sich eine Restauration funktional in-situ befindet. Die 

Materialcharakteristika von RBCs sind hierbei der Dreh- und Angelpunkt bei der Realisation die-

ser zwei Anforderungen und sollten – gerade bei neuartigen RBC-Konzepten – ausreichend in-

vitro in Hinsicht auf die Langzeitstabilität evaluiert, um mögliche Konsequenzen der Materialmo-

difikation von potenziell störenden weichen Faktoren zu trennen.  

Gerade deswegen wurde in beiden Veröffentlichungen gleichsam herausgearbeitet, ob und in-

wieweit die mechanischen Eigenschaften, die apparente Zuverlässigkeit und die vorliegende 

Frakturmechanismen durch beschleunigte Alterung und die Effekte der vorliegenden RBC-Modi-

fikationen beeinflusst wird. Sei es – eben wie beim vorliegenden BF-RBC – eine Materialkompo-

nente, welche die Polymerisation maßgeblich beeinflusst, oder die Zusammensetzung des Kom-

posits in-toto über charakteristische Vertreter eines spezifischen Subtypus an RBCs hinweg. Zu-

sätzlich wurde das Charakteristikum der Lichttransmission des OS-RBC Subtypus erforscht, um 

potenziell auch parametrische Unterschiede hinsichtlich eines der Hauptverkaufsargumente die-

ser Materialien herauszuarbeiten.  

Als Resultat der ersten Publikation lässt sich hierbei festhalten, dass die Konsequenzen der dras-

tisch verkürzten Belichtungszeiten über die RAFT-Polymerisation, erst nach finaler Alterung re-

gelmäßig zu signifikanten Unterschieden in den experimentell-determinierten Materialparametern 

führen konnten. Was durchaus auf eine mögliche Verschlechterung der chemischen Kreuzver-

netzung des Kunststoffpolymers aufgrund der verkürzten Belichtungszeiten hindeutete, wohinge-

gen die Zuverlässigkeit des Materials im Wesentlichen hierdurch unverändert blieb. Im Gegen-

satz hierzu waren signifikante Unterschiede als Folge der Modifikation der RBC-Rezeptur hin zum 

Konzept der OS-RBCs bereits nach jeder Alterungssequenz evident. Hierbei exhibierten die Ma-

terialien, welche ein Füllkörpersystem aus irregulär geformten Splitterpartikeln mit den Monome-

ren UDMA und TEGDMA kombinierten, die höchsten initialen und finalen mechanischen Para-

meter sowie Zuverlässigkeit. Andererseits konnte eine erhöhte Lichttransmission auf die Verwen-

dung von rein-sphärischen, über das Sol-Gel-Verfahren hergestellten, Füllkörpern zurückgeführt 

werden.  

Summa summarum lässt sich festhalten, dass die Umsetzung beider Konzepte als erfolgreich 

anzusehen ist, weshalb im Folgenden nun die relevantesten Resultate und konfluenten Kausali-

täten beider Publikationen separat beleuchtet werden sollen. 
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3.1 Langzeitstabilität von RAFT-modifizierten 

Einschichtfüllungskompositen unter Berücksichtigung 

von ISO- und klinisch relevanten Belichtungsmethoden 

Zu Beginn der zusammenfassenden Betrachtung dieser Studie muss eingangs der Gedanken-

gang hinter der Variation in den Belichtungszeiten und der in den subsequenten Alterungsmetho-

den, welchen die Versuchsgruppen ausgesetzt waren, eingegangen werden. Die in der ISO 4049 

postulierte Belichtungszeit von 20 s per Prüfkörperdrittel an beiden Oberflächen der Prüfkörper 

(International Organization for Standardization, 2018) stellt hier in gewisser Weise einen Gold-

standard dar. Ein gegebener Prüfkörper innerhalb der ISO-Gruppe erhielt mit einer totalen Be-

lichtungszeit von zwei Minuten, also drei-mal 20 Sekunden pro Seite, das arbiträre Maximum an 

RE sowie Bestrahlungsstärke. Es ist somit davon auszugehen, dass diese Prüfkörper im Ver-

gleich zu den verkürzten und „einseitigen“ Polymerisationsmethoden den maximalen Gehalt an 

kreuzvernetzten Polymeren und die niedrigste Menge an unreagiertem Restmonomer enthalten, 

was wiederum zu erhöhten mechanischen Eigenschaften prä- und post-Alterung führen sollte. 

Da vergleichbare Eigenschaften zu denen, welche typischerweise über die ISO-Belichtungsme-

thode, auch über eine stark verlängerte, einseitige Bestrahlung (t > 20 s) erreicht werden können 

(N Ilie et al., 2013), war es deshalb notwendig für die hier vorgestellten klinischen Konditionen 

diese Zeiten zu unterschreiten. Hierfür bot sich einmal das Hauptnovum des BF-RBCs i.e., die 

minimale Belichtungszeit von drei Sekunden in Kombination mit der Hochleistungs-LCU, sowie 

die alternative Bestrahlungszeit von zehn Sekunden, welche vom Hersteller für konventionelle 

LCUs empfohlen wird (Todd, 2019), an. Idealerweise sollten sich die gemessenen, errechneten 

und observierten Parameter dieser zwei Methoden nicht von denen der ISO-Methode unterschei-

den.  

In der Tat waren die signifikanten Unterschiede zwischen den einzelnen Versuchsgruppen erst 

nach der finalen Alterungssequenz i.e., der Lagerung in Alkohol, welche nach Heintze et al. einen 

effektiven Prädiktor für die tatsächliche klinische Langlebigkeit darstellen kann (Heintze et al., 

2017), regelmäßig apparent. Hierbei ist hervorzuheben, dass sich beispielsweise die Biegefes-

tigkeit über zwei Alterungsschritte hinweg zwischen den einzelnen Versuchsgruppen nicht signi-

fikant unterschied (Anhang A, Abbildung 1). Auch die mikromechanischen Eigenschaften, wie 

beispielsweise Martens- und Vickershärte (A, Abb. 3 & 4), unterschieden sich entweder nicht 

signifikant oder nur gering. Unerwarterweise wurden für die Prüfkörper, welche nur drei Sekunden 

bestrahlt wurden, teilweise die höchsten mittleren Parameter erfasst. Erste Kontraste zu diesem 

Trend waren jedoch im Biegemodul (A, Abb. 2) und den hohen Standardabweichungen der mik-

romechanischen Parameter, welche besonders an den Unterseiten der Drei-Sekunden-Prüfkör-

per nach der finalen Alterungssequenz zunahmen (A, Abb. 3 & 4), zu erkennen. Die signifikant 

erhöhte Degradation der Unterseiten im Vergleich zu den Oberseiten wurde zudem noch mithilfe 

eines studentischen t-Tests verifiziert (p < 0,05). 

Ähnliche Muster ließen sich auch aus den Ergebnissen der Weibull Analyse ableiten. Innerhalb 

einer Alterungssequenz überschnitten sich die Konfidenzintervalle der kalkulierten Weibull Moduli 

zwischen den individuellen Versuchsgruppen zu großen Teilen, wobei die Zehn-Sekunden-

Gruppe bis zur finalen Sequenz am unzuverlässigsten abschnitt. Allerdings ist hierbei zu bemer-

ken, dass der Weibull Modulus zur Mitte der Alterungssequenz sogar die initialen Werte über-

schritt, aber darauf eine prägnante Reduktion erfuhr. Die Lagerung in Alkohol stellte offensichtlich 

einen substanziellen Stressor für die mechanische Integrität der Prüfkörper dar, was auf die Aus-

laugung von residualem Monomer in das Lösungsmittel zurückzuführen ist. (Sideridou & 
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Karabela, 2011; Szczesio-Wlodarczyk et al., 2020) Auch zu beachten ist, dass ein hoher Weibull 

Modulus zwar ein Maß für eine hohe Zuverlässigkeit ist, was natürlich im klinischen Szenario 

wünschenswert ist, aber dabei auch auf das Vorhandensein eines singulären, vorherrschenden 

Fehlertypus hinweist. (Quinn & Quinn, 2010) Es ist deswegen essenziell diesen vorherrschenden 

Fehlertypus (und in geringerem Maße auch dessen Größe) eindeutig zu definieren. In einem spe-

kulativen Szenario würde eine Pore, welche konstant und vorhersagbar an der Unterseite eines 

hypothetischen Prüfkörpers, in einem relativ erhöhten Weibull Modulus resultieren. Man kann 

bereits erahnen welche Konsequenzen eine solche Pore im klinischen Kontext aus mikrobieller 

und mechanischer Sicht haben könnte. Die Kombination aus Weibull Analyse und Fraktographie 

ist somit zu empfehlen, wie im Folgenden ersichtlich wird. 

Interessanterweise zeichneten die observierten Frakturmechanismen ein sehr viel klareres Bild 

hinsichtlich der Konsequenzen der artifiziellen Alterung als die obigen physikalischen und mathe-

matischen Parameter. Der Frakturmechanismus, welcher die geringsten Anzeichen eines sprö-

den Bruches aufwies, war vor allem nach der dritten und letzten Alterungssequenz anzutreffen 

(A, Abb. 5 & 6). Hieraus lässt sich ableiten, dass die Prüfkörper, aufgrund der Alterung, vor dem 

kritischen Versagen weniger absolute Energie absorbieren konnten, was auch durch einen Chi-

Quadrat Test statistisch bestätigt wurde (p < 0,05). Tatsächlich war auch die gemessene Biege-

festigkeit für die Prüfkörper, welche diesem Frakturmechanismus zugeordnet werden konnten, 

niedriger als die der alternativen Modi (A, Abb. 7). Im Gegensatz hierzu waren keine signifikanten 

Differenzen zwischen dem oberservierten Frakturmodus und der Belichtungsmethode zu erken-

nen (p = 0,967).  

Da die Komposition des BF-RBCs, die strukturellen Gegebenheiten und der Operator selbst über 

die gesamte Studie hinweg als konstant galten, konnten die beschriebenen Diskrepanzen vor 

allem auf die Unterschiede in der Belichtungszeit und der damit verbundenen Alteration der 

Kreuzvernetzung des Kunststoffpolymers zurückgeführt werden. Die physische und chemische 

Kreuzvernetzung des Polymers hängt zum einen von der verwendeten Monomerrezeptur und 

zum anderen von der initial generierten Anzahl an Photoradikalen, welche den Polymerisations-

prozess a priori erst starten, ab. Basierend auf einer verhältnismäßig hohen physischen Querver-

netzung, werden zwei der hier verwendeten Basismonomere, Bis-GMA und Bis-EMA, typischer-

weise mit einer erhöhten mechanischen Stabilität assoziiert, wobei die mittlere Konversionsrate, 

aufgrund der räumlichen Struktur und der totalen Anzahl an C ═ C Doppelbindungen im Vergleich 

zu anderen Basismonomeren relativ gering ist. (Barszczewska-Rybarek, 2019) Um diese Prob-

lematik zu umgehen liegen in non-experimentellen RBCs in der Regel heterogene Mischungen 

aus Basismonomeren vor, um die Vorteile der mechanischen Stabilität eines Bis-GMA bzw. Bis-

EMA Homopolymers mit der erhöhten Konversionsrate eines zum Beispiel UDMA Polymers zu 

kombinieren. Weiterhin können sich diese propagierenden Polymere, verursacht durch intermo-

lekulare sterische Wechselwirkung, auch in linearen Geometrien aufreihen, welche langen wenig 

verzweigten Ketten ähneln und damit auch in einer geringeren chemischen Kreuzvernetzung re-

sultieren. (Barszczewska-Rybarek, 2019) Diese Kettengeometrie ist natürlich weitaus suszeptib-

ler gegenüber jeglichen applizierten Kräften, was die mechanische Stabilität der gesamten Füll-

körper-Polymer-Konstruktion gefährden würde. Deswegen finden sich innerhalb eines RBCs ty-

pischerweise Co-monomere, welche die intermolekulare Kreuzvernetzung des Polymers fazilitie-

ren. Im vorliegenden BF-RBCs wurde dies einmal über die Inkorporation des Co-monomers DCP 

bewerkstelligt, welches die totale Viskosität der Monomermischung senkt und damit die Fluidität 

zwischen den einzelnen Basismonomeren erhöht, was wiederum die Kreuzreaktion zweier mög-

licher Partner erleichtert. (Todd, 2019) Zum anderen wurde der Rezeptur des Komposits auch 
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AFCT-Agenzien zugesetzt. Diese BAS-Reagenzien sind in der Lage während des Polymerisati-

onsprozesses weitere intermediate Radikale zu bilden, die nun entweder aus weiteren BAS er-

neute propagierende Radikale abspalten oder aber die Konversion zweier C ═ C Doppelbindun-

gen in eine kohärente aliphatische C ─ C Einzelbindung ermöglichen. (Gorsche et al., 2014) Al-

lerdings ist diese sogenannte RAFT-Polymersation nicht unabhängig von einem initialen, propa-

gierenden Radikal, da diese Polymerisationskaskade überhaupt erst initiiert werden muss. Bei 

den direkten Kompositen werden diese initialen Radikale meist mithilfe des Photoinitiators er-

zeugt und sind somit abhängig von der absoluten Anzahl an applizierten Photonen. Deswegen 

ist es imperativ die, durch die verkürzte Bestrahlungsdauer verursachte, verminderte RE und so-

mit geringere Photonenanzahl, über eine erhöhte Strahlungsintensität und die Verwendung eines 

feinadjustierten BGD-basierten Norrish-Typ I Photoinitiators zu kompensieren, um die absolute 

Konversionsrate des Polymernetzwerks konstant zu halten. (Ilie & Watts, 2020) 

Die oben vorgestellten Daten deuten zwar darauf hin, dass dieser Kompensationsversuch nicht 

vollständig erfolgreich war, da offensichtlich gerade an den Unterseiten der Drei-Sekunden-Ver-

suchsgruppe ein Unterschied in der Polymerkreuzvernetzung zu verzeichnen war. Dennoch sollte 

die Umsetzung des Konzeptes der RAFT-Polymerisations als vielversprechend innerhalb der BF-

RBCs angesehen werden, da die ermittelten initialen bzw. finalen mechanischen Parameter mehr 

als nur adäquat sind. In ähnlicher Weise, ist auch die Zuverlässigkeit aller Versuchsgruppen am 

oberen Ende des Zuverlässigkeitsspektrums anzusiedeln. Es wäre pedantisch nur aufgrund der 

schmalen Unterschiede in dieser in-vitro Studie das Konzept vollständig zu verwerfen, da die in-

vivo Vorteile der „Drei-Sekunden-Polymerisation“ potenziell immens sind. Es ist zu bedenken, 

dass die Wichtigkeit der Belichtungszeiten im klinischen Alltag – sei es aufgrund von Zeitengpäs-

sen, der damit verbundenen erniedrigten Konzentration oder schlichtweg Ignoranz – oftmals kri-

tisch unterschätzt und fälschlicherweise verkürzt werden. Die ersten Beiden dieser „drei Poly-

merisationstodsünden“ können über die RAFT-Polymerisation und den damit herabgesetzten 

Zeitaufwand entweder komplett bzw. teilweise ausgeglichen werden. Für die Letzte besteht auch 

– mit oder ohne RAFT-Polymerisation – keine Abhilfe.   

3.2 Langzeitstabilität und Phototransmissionseigenschaften 

von universal-chromatischen Kompositen 

Grundlegend stellen die OS-RBCs eine zusätzliche Subkategorie der konventionellen RBCs dar, 

deren Hauptanreiz dabei die Möglichkeit ist jede umliegende Zahnfarbe über nur einen einzelnen 

universellen RBC-Farbton und eine Schattierung optimal zu imitieren. (Schweppe et al., 2020; 

Tokuyama Dental, 2019b) Über dieses Charakteristikum hinweg, sind die OS-RBCs keine ein-

heitliche Materialklasse. Sowohl die Größe, Anzahl und Geometrie der Füllkörper, ebenso wie die 

Kunststoffmatrix der OS-RBCs variieren beträchtlich von Hersteller zu Hersteller, was die Aus-

wahl des richtigen Werkstoffes – sollte sich der klinisch tätige Zahnarzt für die Umsetzung des 

oben genannten Konzeptes entschieden haben – erheblich verkompliziert. Aus diesem Grunde 

wurden für diese zweite Studie eine Selektion von drei repräsentativen Vertretern der OS-RBCs 

ausgewählt, wobei zwei dieser Vertreter vom selben Hersteller stammten. Vorausgreifend sei hier 

angemerkt, dass selbst innerhalb dieser „Schwestermaterialien“ eine verhältnismäßig geringe 

Variation der Materialkomposition bereits zu signifikanten Unterschieden führte. Das Hauptau-

genmerk der vorgestellten Publikation lag also erneut darauf den kleinsten gemeinsamen Nenner 

einer jeder Restauration i.e., die Langzeitstabilität, auf die kompositionellen Differenzen zwischen 

den drei Materialien zurückzuführen. Um den Einfluss der Bestrahlungszeit auf die Prüfkörper als 
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Störvariable auszuschließen, wurde in dieser Studie ausschließlich entlang der in ISO 4049 fest-

gelegten Anweisungen lichtpolymerisiert (International Organization for Standardization, 2018), 

womit jegliche zusammenhänge Diskrepanzen allein auf die spezifischen Materialkompositionen 

der jeweiligen RBCs zurückzuführen sind. Entsprechend konnte dann die siebentägige Lagerung 

aus der Alterungssequenz entfernt werden, da die Alkohollösung vor allem zur Auslaugung von 

nicht-reagiertem residualen Monomer (Sideridou & Karabela, 2011; Szczesio-Wlodarczyk et al., 

2020) dient, was bei einem „optimalen“ Belichtungsprotokoll marginal und zumindest konstant 

innerhalb dieser Studie aufgrund der Non-variation der Belichtungszeiten ausfallen sollte.   

Trotz der optimalen Polymerisationsbedingungen konnten signifikante Effekte der Variablen „Ma-

terial“ und „Alterung“ mithilfe der studentischen t-Tests und der multivariaten Varianzanalyse sta-

tistisch nachgewiesen werden. Die größere geschätzte Effektstärke war hier sowohl für die 

makro- als auch mikromechanischen Parameter definitiv auf Seiten der Variable „Material“, was 

aufgrund der substanziellen Unterschiede zwischen den OS-RBCs zu erwarten war. Die jeweili-

gen Trends, die sich als Konsequenz der Interaktion der beiden Variablen ergaben, waren ebenso 

eindeutig. Besonders aussagekräftig war hierbei, dass das OS-RBC mit dem am höchsten dekla-

rierten volumetrischen Füllkörpergehalt (Omnichroma, OC) (Tokuyama Dental, 2019a) konstant 

die schwächsten makro- (Anhang B, Abbildung 1 & 2) und mikro-mechanischen (B, Abb. 3 & 4) 

Parameter erzielte, wobei der Füllkörpergehalt in der Literatur generell bis zu einem Maximum 

von 80 Vol.-% mit einer erhöhten Biegefestigkeit und erhöhtem Biegemodul assoziiert wird. 

(Braem et al., 1989) Allerdings ist der zuzuschreibende Benefit der erhöhten Füllkörpergehalt in 

der Regel bereits um circa 60 Vol.-% maximal. (Ilie & Hickel, 2009; Kim et al., 2002) Um die 

Thematik des Füllkörpergehalts noch weiter zu verkomplizieren, ist zudem zu beachten, dass die 

initial höchsten makromechanischen Parameter (B, Abb. 1 & 2) dem OS-RBC mit dem geringsten 

Füllkörpergehalt zuzuschreiben sind (Venus Pearl, VP) (Kulzer GmbH, 2019), wohingegen die 

höchsten mikromechanischen Eigenschaften (B, Abb. 3 & 4) dem OS-RBC mit den größten vo-

lumetrischen Füllkörperanteil sowie Füllkörperdurchmesser (Venus Diamond, VD) (Kulzer GmbH, 

2020) zugeschrieben wurden. Interessanterweise war der Effekt der artifiziellen Alterung auf die 

Biegefestigkeit eben jenes Komposits – im Gegensatz zu allen anderen OS-RBCs – non-signifi-

kant. Auf der anderen Seite konnte ein stärkerer Anstieg der Standardabweichungen dieses OS-

RBCs (B, Abb. 1 – 4) für alle gemessen Parameter nach der Alterungssequenz verzeichnet wer-

den, was wohl auf eine relativ-verstärkte Degradation der Füllkörperphase bei zunehmendem 

Durchmesser zurückzuführen war. (Schwartz & Söderholm, 2004)  

Die Weibull Analyse ergab ein ähnliches Bild analog zum bereits aufgeführten Muster. Besonde-

res Augenmerk ist hierbei jedoch auf den Weibull Modulus für VP zu legen, der drastisch erhöht 

war, worauf sich die Frage stellte, ob und wie weit der Frakturmechanismus der respektiven Prüf-

körper alteriert wurde. Als möglicher Auslöser hierfür war einmal eine gewisse Ungewissheit mit 

den berechneten Weibull Moduli in Betracht zu ziehen, da die Größe von zwanzig Prüfkörpern je 

Gruppe genau an der Grenze der Durchführung einer substanziellen Weibull Analyse liegt. (Quinn 

& Quinn, 2010) Alternativ kann aber auch das Auftreten eines „Heftungseffektes“ zur Deflexion 

und temporären Arretierung der propagierenden Mikrofrakturen entlang der Präpolymerisate, wel-

che nur in VP zu finden waren, geführt haben. (Kim et al., 1994) Dies hätte zur Folge gehabt, 

dass die jeweiligen Prüfkörper mehr Energie vor dem finalen Versagen absorbieren konnten, 

wodurch sich sowohl Biegefestigkeit als auch Weibull Modulus erhöhten.  

Die Ergebnisse der fraktographischen Untersuchung der Überreste des 3PBT stützten diese Hy-

pothese allerdings nur zu einem gewissen Maße. Zwar waren die Präpolymerisate eindeutig Teil 

der Komposition des besagten Komposites (B, Abb. 5), aber eindeutige Alleinstellungsmerkmale 
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in der Bruchmorphologie ließen sich im Vergleich zu den übrigen OS-RBCs nicht ausmachen. 

Tatsächlich waren die klassischen Merkmale eines überwiegend spröden Bruches i.e., Hackle-

sche Linien, glatte Bruchspiegel und eine distinkte Kompressionszone, über alle Materialien hin-

weg festzustellen. Wobei der Bruchmechanismus, der die schwächste Ausprägung dieser Merk-

male zeigte (B, Abb. 6), nicht bei OC katalogisiert werden konnte. Allerdings stützen die durch-

geführten Chi-Quadrat Tests diese Observation dadurch, dass nur die Materialvariable mit dem 

festgestellten Bruchmechanismus in einen signifikanten Zusammenhang gebracht werden 

konnte (p = 0,008). Die einzigartige Füllkörpergeometrie und -verteilung (B, Abb. 7 & 8) konnte 

auch visuell als mögliche Ursache für das Fehlen dieses Bruchmodus im genannten Material 

hinzugezogen werden. Tatsächlich waren die uniform-kugeligen Füllkörper in OC im Vergleich 

mit Abstand am kleinsten und zahlreichsten, was vermutlich ein Resultat der Füllkörperproduktion 

über das Sol-Gel-Verfahren ist. (Tokuyama Dental, 2019b) Mit großer Wahrscheinlichkeit ist das 

suboptimale mechanische Verhalten der OC-Prüfkörper, vor allem auf diese Füllkörpermodifika-

tion zurückzuführen, da die Bedeutung größerer Füllkörper und Füllkörperagglomerate für die 

gesamte mechanische Stabilität nicht zu vernachlässigen ist. (Masouras et al., 2008) Zudem kann 

auch eine irreguläre Füllkörpergeometrie zu höheren mechanischen Eigenschaften beitragen, da 

diese eine höhere apparente Grenzfläche zur Kunststoffmatrix aufweisen, was wiederum die ap-

plizierte Spannung über eine größere Gesamtgrenzfläche verteilt. (Sakai et al., 2021) Anhand der 

Feldemission-Rasterelektronenmikroskopie war zudem zu erkennen, dass diese sphärischen 

Füllkörper, vor allem in den kleineren Vergrößerungen, keine einheitliche Elektronendichte auf-

wiesen (B, Abb. 7). Basierend auf der Deklaration des Herstellers, können zwei Füllkörperarten 

unterschieden werden, welche beide Zirkon- und Siliciumdioxid in unbekannter Menge enthalten. 

(Tokuyama Dental, 2019b) Aufgrund des verwendeten Sol-Gel-Verfahrens und dem Anspruch 

des Herstellers die refraktiven Indizes von sowohl Kunststoffmatrix als auch Füllkörper weitest-

gehend einheitlich zu gestalten, lag die Annahme nahe, dass die weniger elektronendichten Are-

ale entweder repräsentativ für Füllkörper mit einer geringeren atomaren Massenzahl i.e., Silici-

umdioxid, sind und/oder einen Hybrid aus Füllkörper und ummantelnden Polymer darstellen. Über 

den Kunststoffmantel, der typischerweise produktionsbedingt erzeugt wird (Suzuki et al., 1991), 

wäre das mittlere Volumen der Füllkörper effektiv erhöht, wobei der absolute Gehalt des anorga-

nischen Füllkörperkerns selbst unverändert bliebe, was dann wiederum die schwachen mecha-

nischen Eigenschaften erklären könnte.  

Diese mechanischen Einbußen wurden offensichtlich in Kauf genommen, um den potenziellen 

BE einer OC-Restauration zu maximieren. Tatsächlich war die de facto Absorbanz und die effek-

tive Lichttransmission offenbar eine direkte Konsequenz der bereits diskutierten Füllkörper (und 

deren umgebendem Polymer), welche im Durchmesser teilweise kleiner als die Wellenlänge des 

sichtbaren Lichtes sind (Tokuyama Dental, 2019a) und damit die Dispersion und Reflexion be-

sagten Lichtes auf ein Minimum begrenzen. Die irregulär geformten Füllkörper in Kombination mit 

einer unbekannten Menge an herkömmlichen Farbpigmenten, welche in VP und VD enthalten 

sind (Kulzer GmbH, 2019, 2020), verursachten wohl einen relativen Anstieg der gesamten opti-

schen Grenzflächen, was wiederum die Lichttransmission durch erhöhte Refraktion inhibierte und 

damit die Absorbanz steigerte. Trotz alledem war die transmittierte RE und Bestrahlungsstärke 

nur um circa zehn Prozent geringer als das von OC etablierte Maximum (B, Abb. 9). 

Um die hier vorgestellten Erkenntnisse in Relation zu setzen, müssen abschließend auch die 

Ansprüche, welchen die besprochenen OS-RBCs in einer potenziellen in-vivo Situation genügen 

müssen, definiert werden. Besteht beispielsweise die Indikation für eine direkte Restauration im 

Frontzahnbereich, sollten die ästhetischen Anforderungen an das selektierte Material in der vo-

rauslaufenden Entscheidungsfindung entsprechend hoch-reguliert werden. Allerdings sollte 
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nichtsdestotrotz diese Skalierung nicht leichtfertig vorgenommen werden, da die Funktionalität 

in-situ und Langlebigkeit einer Restauration als eigentlicher zahnmedizinischer Erfolg gewertet 

werden müssen. Dementsprechend sollten Daten zur Langzeitstabilität eines zahnärztlichen 

Werkstoffes, welche sowohl für den Patienten als auch den Behandler ein wertvolles Werkzeug 

im Prozess der informierten Entscheidungsfindung darstellen, niemals unterschätzt werden. 

3.3 Konklusionen 

Sowohl das Konzept der RAFT-Polymerisation als auch die universal-chromatischen Komposite 

sind im Wesentlichen als vielversprechend anzusehen und symbolisieren die rege Weiterentwick-

lung dieses Teilbereiches der zahnärztlichen Werkstoffkunde. Beide Weiterentwicklungen sind 

zum gegenwärtigen Zeitpunkt nach den international postulierten Standards als ausreichend für 

den klinischen Einsatz anzusehen und könnten in den kommenden Jahren und Jahrzehnten zu-

nehmend in den praktischen Alltag eingebunden werden. Jedoch müssen auch hier für den adä-

quaten und effektiven Einsatz der jeweiligen Werkstoffe wichtige Details, wie das korrekte Poly-

merisationsprotokoll oder die richtige Indikationsstellung, beachtet werden, da diese bei diesen 

hochspezialisierten und feinjustierten Materialien maßgeblich am Erfolg oder Misserfolg einer 

Restauration beteiligt sein können. 
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4. Summary: 

The benefits of the two concepts, analyzed in the publications below, and as such the justification 

for those modifications are apparent at first sight. Firstly, the application of RAFT-polymerization 

should shorten the mean time required for a restoration, forasmuch as it reduces the total curing 

down to a minimum of three seconds, without having to reconcile any drawbacks during the pro-

cess itself or with the resultant quality for both patient and practitioner.  Secondly, the usage of 

the next concept i.e., the OS-RBCs, promises optimal aesthetics with adequate functionality to 

the clinician without the need for additional color determination. Ergo both concepts, serve to 

simplify the everyday clinical workflow and further the maximum of possible efficiency. Still, it 

should be noted, that while reduced treatment times and optimal aesthetics are most definitely 

commendable, the ultimate success or failure of a restoration is mainly dependent on the cumu-

lative time of functional in-situ performance. Material characteristics of any RBC are pivotal in 

their contribution towards the realization of these challenges and as such the sufficient evaluation 

of those properties – especially in regard to novel RBC-concepts – in an in-vitro environment 

becomes most invaluable, in order to separate the consequences of the material modification 

from any confounding soft factors.  

Because of this, it was of the utmost importance in both publications to explore the extent of how 

the mechanical properties, apparent reliability and the underlying fracture mechanisms may be 

altered through accelerated aging and the effects of the modifications to the RBC-formula. Be that 

– in regard to the present BF-RBC – a component instrumental to the polymerization process 

itself or the composition of characteristic representatives of a specific RBC-subtype as a whole. 

The light-transmissions of that OS-RBC subtype was furthermore investigated, to possibly declare 

any parametric differences concerning one of the main selling points in-between these materials. 

The results of the first publication highlights, that the consequences due to the drastically short-

ened curing times by way of RAFT-polymerization, were only regularly apparent in the experi-

mentally determined material parameters in a significant manner after the final aging sequence. 

Which did hint at a possible deterioration of the chemical crosslink in the resin polymer, caused 

by the shortened irradiation times, whereas the reliability of the material remained seemingly un-

affected. On the contrary, significant differences as a consequence of the modification of the 

RBC-formulation were readily evident after every aging sequence. At these points the materials, 

which combined a filler system consisting out of irregularly shaped crushed particles with the 

monomers of TEGDMA and UDMA, exhibited the highest initial and final mechanical parameters 

as well as reliability. On the other hand, an increase in light-transmission was linked to the utili-

zation of purely spherical filler particles, produced via the Sol-gel method. 

Through the lens of material science, the application of both concepts in essence should be 

deemed a success, which is why the most relevant results and confluent causalities of both pub-

lications shall be highlighted separately in the following. 
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4.1 Long-term stability of a RAFT-modified bulk-fill resin-

composite under clinically relevant versus ISO-curing 

conditions 

At the start of the summarization of this study, the rationale behind the varying curing times and 

sequential aging conditions, which the experimental groups were subjected to, must be ad-

dressed shortly. The 20 s of irradiation time on each third for both surfaces of the respective 

testing specimens, as postulated in ISO 4049 (International Organization for Standardization, 

2018), serves as a quasi-gold standard in this study. Any testing specimens, assigned to the ISO-

curing group, were thus cured for a total of two minutes, ergo three-times 20 seconds on each 

side, which serves as the arbitrary maximum of the received irradiance and in-turn RE. Based on 

this the assertion can be made, that these specimens should exhibit the highest amount of pos-

sible polymer crosslinking as well as the lowest quantity of residual unreacted monomer when 

compared to the shortened and “unilateral” curing conditions, which in-turn should lead to the 

highest mechanical properties both pre- and post-aging. Considering that comparable properties 

to those generated by the ISO-curing method can also be achieved via an increased irradiation 

time (t > 20 s) unilaterally (N Ilie et al., 2013), the clinical curing methods, introduced in this study, 

necessarily had to undercut these time frames. To fulfill this purpose the main novelty of the BF-

RBC i.e., a minimum of three seconds of irradiation paired with the high-powered LCU, as well as 

the alternative curing time of ten seconds, which is recommended for any “conventional” LCU by 

the manufacturer (Todd, 2019), were chosen. Ideally, no differences due to these three variant 

curing methods should have been present in any of the measured, calculated and observed pa-

rameters. 

Significant differences in-between the experimental groups were, as a matter of fact, only regu-

larly apparent after the final aging sequence i.e., storage in alcohol for seven days which can, 

according to Heintze et al., be used as an effective predictor of actual clinical longevity. (Heintze 

et al., 2017) It is especially important to note, for example, that the flexural strength of each ex-

perimental group did not significantly differ after the first two aging sequences (Appendix A, Figure 

1). Several micromechanical properties, such as Martens and Vickers hardness, likewise did not 

differ significantly or only marginally (A, Fig. 3 & 4). Unexpectedly, some of the highest mean 

micromechanical parameters were recorded for the testing specimens, which were only irradiated 

for three seconds in total. Early contrasts to this trend were however evidenced by the flexural 

modulus (A, Fig. 2) and the higher standard deviations especially for the micromechanical param-

eters, which primarily increased at the bottom surfaces of the three-second specimens after the 

final aging sequence (A, Fig. 3 & 4). The significantly higher relative degradation of the bottom 

surface compared to the top surface was also confirmed via a student’s test (p < 0.05).  

Similar patterns also emerged from the results of the Weibull analysis. A majority of the confi-

dence intervals of the calculated Weibull moduli overlapped in-between the individual curing 

groups for any given aging sequence, whilst the ten-second group was deemed the least reliable 

until the final aging condition. However, it must be noted, that the initial Weibul moduli were con-

stantly surpassed at the time of the second aging sequence, although a sharp decline ensued 

eventually. Evidently, the storage in alcohol stressed the mechanical integrity of the testing spec-

imens substantially, which is mostly due to the leaching of residual monomer into the solvent. 

(Sideridou & Karabela, 2011; Szczesio-Wlodarczyk et al., 2020) While a higher Weibull modulus 

can be considered as a measure of high reliability, which is certainly advisable in a clinical sce-

nario, it also has to be noted, that a high Weibull modulus is also indicative of a single dominant 



4 Summary: 24 

flaw type. (Quinn & Quinn, 2010) The identification of that preeminent flaw type (and to a lesser 

extent its very size) thus becomes essential. In a speculative scenario for example a pore, which 

is constantly and predictably located at the bottom edge of a hypothetical testing specimen, may 

result in a relatively higher Weibull modulus. One can already surmise the microbial and mechan-

ical consequences such a pore could pose in a clinical context. The combination of Weibull anal-

ysis and fractography should thus be advised, which will be elaborated further in the following. 

Interestingly, the picture painted by the observed fracture mechanisms as a consequence of arti-

ficial aging was much clearer than the physical and mathematical parameters shown above. The 

fracture mechanism, that showed the fewest signs of a distinctly brittle fracture, was only encoun-

tered after the third and last aging sequence (A, Fig. 5 & 6). Thus, it can be derived, that the 

testing specimens absorbed a lower amount of total energy prior to critical failure, due to aging, 

which was confirmed statistically via a Chi-square test (p < 0.05). The flexural strength of those 

specimens, attributed to that fracture mechanism, was indeed lower relative to the alternative 

modes (A, Fig. 7). In contrast, no significant dependencies were found for the applied curing 

method and the observed fracture mode (p = 0.967). 

Since the composition of the BF-RBCs, the structural circumstances and the operator himself can 

be deemed a constant across the study, every described discrepancy can hence be traced back 

to the differences in curing time and the subsequent alteration of the crosslinking of the resin 

polymer. Physical and chemical polymer crosslinking is on one hand dependent on the monomer 

composition and on the other hand reliant on the amount of initially generated photo radicals, 

which start the polymerization process a priori. Based on a relatively high level of physical cross-

link, two of the base monomers, Bis-GMA and Bis-EMA, are generally linked with a superior me-

chanical stability, whereas their mean conversion rate is relatively low due to their larger spatial 

structure and lesser degree of overall C ═ C double bonds in comparison to other base mono-

mers. (Barszczewska-Rybarek, 2019) To tackle this issue, non-experimental RBCs usually exhibit 

a heterogeneous mixture of various base monomer, to combine the advantages of a Bis-GMA or 

Bis-EMA homopolymer with the increased conversion rates of, for example, a UDMA polymer. 

Furthermore, these propagating polymers may align themselves in a more linear geometry, 

caused by intermolecular steric interactions, akin to a long non-interconnected chain of polymer 

and thus result in a lower amount of chemical crosslink. (Barszczewska-Rybarek, 2019) This ge-

ometry of chains is naturally much more susceptible to any applied forces, possibly endangering 

the mechanical stability of the entire filler-polymer-construction. Because of this, comonomers are 

typically encountered in an RBC, which serve to facilitate the intermolecular crosslinking of the 

polymer. As such the RBC in discussion on the one hand incorporates a comonomer called DCP, 

which reduces the viscosity of the monomer mixture and in turn increases the fluidity in-between 

each of the base monomers, therefore easing the cross-reaction of two possible partners. (Todd, 

2019) On the other hand AFCT-agents were also added to composite formulation. These BAS-

reagents are capable of generating additional intermediate radicals during the polymerizations 

process, either by way of cleaving of additional propagating radicals off BAS or via converting at 

least two C ═ C double-bounds into an aliphatic C ─ C single bond. (Gorsche et al., 2014) How-

ever, the so-called RAFT-polymerization is not independent of an initial, propagating radical, 

which jump-starts the polymerization cascade in the first place. In direct composites these initiat-

ing radicals are typically generated with the help of a photo initiator and thus are dependent on 

the overall amount of the applied photons. As a result, it’s imperative to compensate the reduced 

RE, caused by the shortened irradiation time, and in kind the diminished number of photons, 

through an increased irradiance and the implantation of a tightly adjusted BGD-based Norrish-
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type I photo initiator, in order to balance the total conversion rate of the polymer network. (Ilie & 

Watts, 2020) 

The data presented above may hint at the fact that this compensation attempt may not have been 

perfectly successful, as a difference of polymer crosslinking was definitely apparent, especially at 

the bottom surfaces of the three-second curing group. Nonetheless, the execution of the concept 

of RAFT-polymerization in the field of BF-RBCs should be viewed as promising, as both the initial 

and final mechanical parameters were more than adequate. Along these lines, the reliability of 

every experimental group can also be considered to be on the higher end of the reliability spec-

trum. Albeit it would be pedantic to scrap the concept of RAFT-polymerization in its entirety, based 

only on these small differences of this in-vitro study, since the potential benefits of a “three-second 

polymerization” in-vivo could be immense. In the context of everyday practice, it must be remem-

bered, that the importance of polymerization itself is often – be that because of time constraints, 

the ensuing lack of concentration or simply ignorance – critically underestimated and just like that 

wrongly shortened. The first two of these “deadly sins of polymerization” can at least be partially 

if not completely overcome with the help of RAFT-polymerization and the thusly decreased time 

expenditure. Still, there may not be a cure for the final one, with or without RAFT-polymerization. 

4.2 Long-term stability and light-transmission characteristics 

of one shade resin-based composites 

In essence, OS-RBCs represent another subcategory of the conventional RBCs, with the main 

appeal being the possibility to optimally match any surrounding tooth color with only one single 

universal RBC-color and shade. (Schweppe et al., 2020; Tokuyama Dental, 2019b) Apart from 

that characteristic however, OS-RBCs cannot be considered as a unified material category. Size, 

amount and geometry of the filler particles, as well as the resin matrix of an OS-RBC vary greatly 

across manufacturers, which complicates the selection of the right material – should the practi-

tioner have decided to apply the above-mentioned concept – increasingly. For this very reason, 

three exemplary representatives of OS-RBCs were selected for this study, two of which were 

produced by the same manufacturer. Jumping ahead, it should already be noted that even be-

tween these two “sibling materials” significant differences due to minor material composition var-

iation were already evident. Hence the main of focus of the presented publication was to trace 

the common denominator i.e., long-term stability, back to the differences in composition across 

these three materials. To rule out any effects of the irradiation time as a confounding variable, 

light-polymerization in this study occurred exclusively according to the stipulations of ISO 4049 

(International Organization for Standardization, 2018), meaning that any interrelated discrepan-

cies can be attributed to each of the specific RBC-compositions. Henceforth, the seven-day stor-

age could be removed from the aging sequence, since the alcohol solution mostly serves to leach 

out any unreacted residual monomer (Sideridou & Karabela, 2011; Szczesio-Wlodarczyk et al., 

2020), which, when employing an “optimal” curing protocol, should be relatively low, if not con-

stant across this study due to the non-variation of irradiation times.  

Although, even under conditions of optimal polymerization, significant effects due to the variables 

“material” and “aging” were confirmed on the basis of a student’s t-test and a multivariate analysis 

of variance. A higher estimated effect size on both the macro- as well as micromechanical pa-

rameters was definitively calculated for the variable “material”, which was to be expected because 

of the substantial differences in-between the materials. The corresponding trends, caused by the 

interaction of both variables, was just as conclusive. Especially poignant was the fact that across 
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the board the OS-RBC with the highest declared filler volume (Omnichroma, OC) (Tokuyama 

Dental, 2019a) achieved the lowest macro- (Appendix B, Figure 1 & 2) and micro-mechanical 

parameters (B, Fig. 3 & 4), although in literature the filler volume is typically associated, up to a 

maximum of 80 vol.-%, with an increased flexural strength and modulus. (Braem et al., 1989) 

However, the attributable benefit of that filler load may regularly peak at around 60 vol.-%. (Ilie & 

Hickel, 2009; Kim et al., 2002) To further convolute this issue of filler loading, it must be noted, 

that highest initial macro-mechanical parameters (B, Fig. 1 & 2) were linked to the OS-RBCs with 

the lowest filler loading (Venus Pearl, VP) (Kulzer GmbH, 2019), while the highest micro-mechan-

ical properties (B, Fig. 3 & 4) were attributed to the OS-RBC with the highest volumetric portion 

and filler diameter (Venus Diamond, VD) (Kulzer GmbH, 2020). Intriguingly, the effects of artificial 

aging were non-significant to the flexural strength of that composite, unlike all the other tested 

OS-RBCs. Still, a sharp increase in standard deviations of all the measured parameters was rec-

orded for that OS-RBC post aging, which is most likely a result of an amplified relative degradation 

of the filler phase associated with increasing filler diameter. (Schwartz & Söderholm, 2004)  

The Weibull analysis painted a similar picture analogue to the already stated trends. In this context 

exceptional focus must be laid upon the Weibull modulus initially calculated for VP, which was 

drastically high in comparison, posing the question of if and how the fracture mechanism of these 

respective testing specimens could have been altered. One probable reason for this could have 

been the relative uncertainty with which the Weibull moduli have to be treated, since a sample 

size of twenty testing specimens is right on the edge of the prerequisites for conducting a sub-

stantial Weibull analysis. (Quinn & Quinn, 2010) Alternatively, the presence of a possible “pinning 

effect” could have led to a deflection and temporary cessation of the propagating microfractures 

right along the pre-polymerizates, exclusively contained in VP. (Kim et al., 1994) This could have 

led to consequence of the testing specimens absorbing more energy prior to final failure, which 

then increased both the flexural strength and the Weibull modulus. 

Yet, the results of the fractographic investigation of 3PBT fragments backed this hypothesis only 

to a certain extent. Although pre-polymerizates were definitely added to the formulation of the 

mentioned RBC (B, Fig. 5), no clear-cut unique features in the fracture morphology could be 

identified in comparison to the other OS-RBCs. Classic facets associated to a mostly brittle frac-

ture, such as Hackle lines, smooth fracture mirrors and distinct compression curls, were indeed 

identified across every material. Whereas the fracture mechanism, which exhibited the fewest of 

these details (B, Fig. 6), could not be cataloged for OC. However, the implemented Chi-square 

tests backed this observation through the fact, that only the variable of “material” was linked to 

the determined fracture mechanism in a significant manner (p = 0.008). The unique visual filler 

geometry and distribution could be considered as a possible cause for the preclusion of that frac-

ture mechanism in the above-mentioned material (B, Fig. 7 & 8). As a matter of fact, the uniformly 

spherical fillers in OC were by far the smallest and the most numerous in comparison, presumably 

a result of the production via the sol-gel method. (Tokuyama Dental, 2019b) Most probably, the 

suboptimal mechanical display of the OC-testing specimens can mainly be traced back to that 

filler modification, since the importance of larger fillers and filler agglomerates for overall mechan-

ical stability cannot be neglected. (Masouras et al., 2008) An irregular shaped filler geometry may 

also positively impact mechanical performance, as a higher apparent boundary interface to the 

resin matrix in-turn helps to distribute any applied strain over a larger surface area. (Sakai et al., 

2021) Judging from the scanning electron microscopy, a non-uniformity in electron density of the 

spherical fillers, especially in the lower magnifications, was also noticeable (B, Fig. 7). Based on 

the manufacturer’s declarations, two distinct filler types, which equally contain both zirconia and 

silica particles in an undisclosed amount, can be distinguished. (Tokuyama Dental, 2019b) Due 
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to the manufacturing via the sol-gel method and the aspiration of the manufacturer to tightly match 

the refractive indices of filler and resin matrix, the assumption that the less electron dense areas 

are either representative of a filler particle with a lower atomic mass number i.e., silica, and/or 

constitute a hybrid of an inorganic filler particle and an enveloping polymer. This resin-coating, 

which is typically introduced during production (Suzuki et al., 1991), would thus effectively inflate 

the mean filler volume, while the absolute fraction attributed the inorganic filler core would remain 

largely the same, which could serve as an explanation for the inferior mechanical properties of 

OC.  

These mechanical tradeoffs were obviously accepted, in order to maximize the potential BE of an 

OC-restoration. Indeed, the lowest de facto absorbance and highest light-transmission were ap-

parently a direct cause of the discussed fillers (and the encompassing polymer), which in diameter 

are partially smaller than the actual wavelength of visible light (Tokuyama Dental, 2019b) and 

hence limit the dispersion and refraction of said light to a minimum. The irregularly shaped fillers 

combined with an undisclosed amount of “traditional” color pigments, present in VP and VD 

(Kulzer GmbH, 2019, 2020), presumably led to an increase in the overall amount of optical bound-

ary layers, which inhibited light-transmission through increased refraction and in-turn led to an 

elevated absorbance. Still, the amount of transmitted RE and irradiance was effectively only about 

ten percent lower than the ceiling set by OC (B, Fig. 9).  

Finally, to put the presented comprehensions into relation, the potential in-vivo demands, which 

any of the discussed OS-RBCs have to fulfill, must be defined. For example, should a direct res-

toration in the aesthetic zone be indicated, aesthetic requirements for the selected material should 

be scaled upwards during the preemptive decision-making process. However, this upscaling 

should not be undertaken in a careless fashion, as in-situ functionality and longevity of a restora-

tion must be regarded as the ultimate success in dentistry. The in-vitro data on the long-term 

stability of any material, which provides a valuable tool in the informed decision-making process 

for both patient and practitioner alike, should thus never be underestimated. 

4.3 Conclusions 

Both the concepts of RAFT-polymerization and the one-shade resin-based composites can in 

essence be regarded as promising and act as a symbol of the active progression in the subcate-

gory of RBCs in the field of dental material science. At the moment, either of the two modifications 

can be deemed sufficient for clinical usage, conferring to the internationally postulated standards, 

and so could be incorporated into everyday practice increasingly in the next coming years and 

decades. Even so, for the adequate and effective application of the respective materials several 

key details, such as the correct polymerization-protocol and set indication, must be considered, 

since those can make all the difference with these highly specialized and fine-tuned dental mate-

rials regarding the success or failure of a restoration. 
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Abbildung 1: Biegefestigkeit in Abhängigkeit von der durchlaufenen Alterungssequenz und der 

verwendeten Belichtungsmethode. Figure 1: Flexural strength in relation to the aging sequence 

and utilized curing method.  

 

Abbildung 2: Biegemodul in Abhängigkeit der durchlaufenen Alterungssequenz und verwendeten 

Belichtungsmethode. Figure 2: Flexural modulus in relation to the aging sequence and utilized 

curing method. 
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Abbildung 3: Martenshärte an den Ober- und Unterseiten der Prüfkörper, in Abhängigkeit von der 

durchlaufenen Alterungssequenz und der verwendeten Belichtungsmethode. Figure 3: Martens 

hardness at the top and bottom surfaces of the testing specimens, in relation to the aging se-

quence and utilized curing method. 

 

Abbildung 4: Vickershärte an den Ober- und Unterseiten der Prüfkörper, in Abhängigkeit von der 

durchlaufenen Alterungssequenz und der verwendeten Belichtungsmethode. Figure 4: Vickers 

hardness at the top and bottom surfaces of the testing specimens, in relation to the aging se-

quence and utilized curing method. 
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Abbildung 5: Kreisdiagramme der observierten Frakturmechanismen für jede der Kombinationen 

aus Belichtungsmethode und Alterungssequenz. Figure 5: circle charts of the observed fracture 

mechanism for each of the combinations of curing method and aging sequence. 

 

Abbildung 6: Lichtmikroskopische Aufnahme des Frakturmechanismus „plain"; der dargestellte 

Prüfkörper wurde 10 s licht-polymerisiert und durchlief alle Alterungssequenzen. Figure 6: optical-

microscopy image of the fracture mechanism “plain“; the presented specimens was cured for 10 

s and passed through all aging sequences. 
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Abbildung 7: Biegefestigkeit in Abhängigkeit des oberservierten Frakturmechanismus. Figure 7: 

Flexural strength in relation to the observed fracture mechanism. 
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Abbildung 1: Biegefestigkeit in Abhängigkeit des verwendeten Materials und der Alterungsme-

thode; Figure 1: Flexural strength in relation to the used material and aging method. 

 

Abbildung 2: Biegemodul in Abhängigkeit des verwendeten Materials und der Alterungsmethode. 

Figure 2: Flexural modulus in relation to the used material and aging method. 
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Abbildung 3: Martenshärte in Abhängigkeit des verwendeten Materials und der Alterungsme-

thode. Figure 3: Martens hardness in relation to the used material and aging method. 

 

Abbildung 4: Vickershärte in Abhängigkeit des verwendeten Materials und der Alterungsmethode. 

Figure 4: Vickers hardness in relation to used material and aging method. 
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Abbildung 5: VP-Füllkörper in 500-facher Vergrößerung. Figure 5: 500-times magnification of the 

VP-filler particles. 

 

Abbildung 6: Lichtmikroskopische Aufnahme des Bruchmodus "plain"; der dargestellte Prüfkörper 

wurde der artifiziellen Alterung unterzogen. Figure 6: optical-microscopy image of the fracture 

mechanism “plain“; the depicted specimen underwent artificial aging. 
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Abbildung 7: OC-Füllkörper in 500-facher Vergrößerung. Figure 7: 500-times magnification of the 

OC-filler particles. 

 

Abbildung 8: OC-Füllkörper in 5000-facher Vergrößerung. Figure 8: 5000-times magnification of 

the OC-filler particles. 
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Abbildung 9: Transmittierte Bestrahlungsstärke über die Zeit; das Integral über die jeweiligen 

Graphen stellt die RE dar. Figure 9: Transmitted Irradiance over time; the integral over each of 

the graphs represents RE.  
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