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1 Zusammenfassung

Im Mundhohlenmilieu exponierte Zahnoberflichen werden von einer azelluldren
Schicht aus im Speichel enthaltenen Biopolymeren, der so genannten Pellikel, bedeckt.
Die Pellikelbildung findet nicht nur auf der Zahnhartsubstanz selbst, sondern auch auf
Werkstoffen statt, die fiir die Herstellung von Implantaten oder Restaurationsmateria-
lien verwendet werden und in ihren physikalischen Eigenschaften von denen der Zahn-
hartsubstanz abweichen konnen. Diese Werkstoffe wurden bisher nicht erschopfend
hinsichtlich der Pellikelbildung untersucht.

Ziel der vorliegenden Studie war es, die Kinetik der In-situ-Pellikelbildung unter
Mundhdhlenbedingungen auf verschiedenen Substraten und unterschiedlichen Exposi-

tionszeiten sowie an verschiedenen Lokalisationen in der Mundhohle zu untersuchen.

Dazu wurden Probekorper aus Silizium, teilweise mit Silan-Beschichtung sowie solche
aus Platin-beschichtetem Araldit bei insgesamt 6 verschiedenen Probanden zwischen 3
und 120 Minuten an verschiedenen Lokalisationen intraoral exponiert. Insgesamt konn-
ten auf diese Weise 887 Probenkdrper gewonnen werden, bei denen eine Messung der
Pellikeldicke moglich war. Die Bestimmung der Pellikeldicken erfolgte mit Hilfe eines
Ellipsometers am Fachbereich Experimentalphysik der Universitit des Saarlandes, das
dort fiir die Untersuchung der Eigenschaften diinner Filme aus einfachen und komple-

xen Fliissigkeiten standardmifBig verwendet wird.
Die wichtigsten Ergebnisse der Versuche waren:

Die gemessenen Pellikeldicken lagen zwischen 2,1 und 78,6 nm. Im Mittel waren
9,1 £5,2 nm gemessen worden. Die Mittelwerte der Pellikeldicken lagen bei den ver-
schiedenen Probanden zwischen 8,7 und 10,3 nm. Statistisch signifikante Unterschiede

waren nur in Einzelfillen nachweisbar.

Mit zunehmender Expositionszeit stieg die mittlere Pellikeldicke von 7,4 nm (3 Minu-
ten) iiber 9,7 nm (30 Minuten) auf 10,7 nm (120 Minuten) an. Die Pellikeldicke nahm
mit der Zeit bei den verschiedenen Probanden sehr unterschiedlich schnell zu, was dazu
fithrte, dass die Unterschiede zwischen den Probanden fiir jeweils gleiche Expositions-

zeit ausgeprigter waren als fiir alle Probanden gemeinsam.
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Insbesondere im Oberkiefer war bei den bukkal positionierten Proben der Zuwachs der
Pellikeldicke deutlich groBer als bei den oral positionierten Proben. Im Unterkiefer wa-
ren die Unterschiede zwischen bukkalen und oralen Proben insgesamt geringer, der

Zuwachs war hier bei linger exponierten Proben oral geringfligig grofer als bukkal.

Auch eine Differenzierung der Ergebnisse hinsichtlich Proband und Lokalisation ergab
diverse Unterschiede. Aufgrund der dann jeweils relativ geringen Anzahl von Messer-
gebnissen fiir jede Kombination von Einflussfaktoren ergaben sich hier nur wenige sta-

tistisch signifikante Unterschiede.

Fiir unbeschichtete Silizium-Proben waren bei kurzen Expositionszeiten und nur bei
bukkaler Ausrichtung der Proben statistisch signifikant hohere Pellikeldicken gemessen
worden als fiir Silan-beschichtete Proben. Im Vergleich mit Platin-beschichteten Aral-
dit-Proben waren dagegen bei unbeschichteten Silizium-Proben niedrigere Pellikeldi-

cken, insbesondere bei ldngeren Expositionszeiten, gegeben.

Die Ergebnisse zeigen, dass mit zunehmender Expositionszeit eine generelle Zunahme
der Pellikeldicke im Mundhohlenbereich zu verzeichnen ist, dass diese Zunahme aber,
abhingig vom Probenmaterial und der genauen Lokalisation in der Mundhohle, sehr
unterschiedlich sein kann. Moglicherweise ist zukiinftig durch eine entsprechende
Oberflachengestaltung von Implantat- und Restaurationsmaterialien eine Minimierung
dieses Prozesses mdoglich, so dass die Bildung von Plaque im Mundhdhlenbereich ins-
gesamt reduziert werden kann. Die in dieser Studie erheblichen individuellen Unter-
schiede in der Pellikelbildung machen allerdings die Suche nach weiteren moglichen

Einflussfaktoren auf die Pellikelbildung notwendig.
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2 Summary

Dental surfaces exposed to the oral environment are covered by an acellular layer from
salivary biopolymers, the so-called pellicle. The pellicle layer is acquired not only on
the hard tooth tissues, but also on solid materials used for implants or restorative dentis-
try, which physical characteristics vary from those of enamel. Thorough research on the

kinetics of pellicle formation on artificial materials has not been performed yet.

The present study aimed to clarify the kinetics of in situ pellicle formation on various

materials, at different times of intraoral exposure and in various sites in the oral cavity.

Six subjects carried specimens of either silicon wafer, partially with silane coating or
platinum-coated Araldite at different intraoral locations for exposure times of 3 to
120 minutes. This way, a total of 887 specimens allowing measurement of the thickness
of the pellicle was gained. Thickness of the pellicle was measured using an ellipsometer
provided by the Department of Experimental Physics of Saarland University commonly

used to evaluate the characteristics of thin layers of simple or complex liquids.
The main results were:

Thickness of the pellicle varied between 2.1 and 78.6 nm, with an average of 9.1 +
5.2 nm. The 6 subjects demonstrated average thicknesses of the pellicle between 8.7
and 10.3 nm. Only few statistically significant differences in pellicle thickness were

observed.

Average thickness of the pellicle increased dependent on the duration of exposure from
7.4 nm (3 minutes) to 9.7 nm (30 minutes), and 10.7 nm (120 minutes). The rate of in-
crease in pellicle thickness varied considerably between subjects resulting in the fact
that differences between subjects at any given time of exposure were more pronounced

than differences between the average thicknesses of pellicle at various exposure times.

In the upper jaw, pellicle thickness increased on a larger scale on specimens placed at
buccal as compared to oral locations. In the lower jaw, differences between buccal and
oral specimens were overall smaller. After longer exposure times, the increase in pelli-

cle thickness was slightly larger in orally positioned specimens.
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Various differences were found analyzing the results dependent on subjects and in-
traoral location of specimens. Only few of these results proved to be statistically signif-
icant due to the fact that each given combination of influencing factors was based on a

relatively small number of measurements.

After short exposure time and in buccal position, pellicle layers measured on uncoated
silicon wafer specimens were significantly thicker than layers on specimens coated with
silane. On the other hand, pellicle thickness on uncoated silicon wafer specimens was
less than on specimens of platinum coated Araldite, especially after longer times of oral

cexposure.

The present results indicate that a general increase in pellicle thickness can be observed
with increasing duration of exposure of specimens in the oral cavity. This increase var-
ies considerably depending on specimen’s surface properties and intraoral position. Im-
proved surface engineering on materials used for implants or restorative dentistry may
allow a minimization of pellicle formation in future times, resulting in an overall reduc-
tion of plaque formation in the oral cavity. The pronounced differences in pellicle for-
mation between subjects observed in this study point to the necessity of further research

concerning the process of pellicle formation.
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3 Einleitung

Die im Mundhohlenmilieu exponierten Zahnoberflachen werden von einer azelluldren
Schicht aus im Speichel enthaltenen Biopolymeren, der so genannten Pellikel, bedeckt.
Diese setzt sich hauptsidchlich aus Proteinen, teilweise auch aus Lipiden und Kohlehyd-
raten zusammen (HANNIG, 1994). Die Pellikel stellt die Basis fiir die bakterielle Besied-

lung und somit die Entwicklung der Plaque dar.

Wihrend zahlreiche Studien zur Pellikelbildung auf dem natiirlichen Zahnschmelz vor-
liegen (AL-HASHIMI und LEVINE, 1989; BENNICK et al., 1983; CARLEN et al., 1998;
CARLEN et al., 2003; KOUSVELARI et al., 1980; LAMKIN et al., 2001; LI et al., 2003;
SCHUPBACH et al., 2001; YAO et al., 2001; YAO et al., 2003), sind Untersuchungen zur
Pellikelbildung auf Werkstoffen, die fiir die Herstellung von Implantaten oder Restaura-
tionsmaterialien verwendet werden, nur begrenzt vorhanden (ELIADES et al., 1995;
HANNIG, 1997; HANNIG et al., 2006; HANNIG et al., 2007b; LOCKOWANDT et al., 1991;
SHAHAL et al., 1998). Es ist allerdings bekannt, dass auch auf diesen intraoral exponier-
ten Substraten eine Pellikelbildung stattfindet, obwohl ihre Oberfldcheneigenschaften
von denen der Zahnhartsubstanz abweichen (CARLEN et al., 2001; HANNIG, 1997,
HANNIG et al., 2004a; JENDRESEN und GLANTZ, 1981; SoNJU und GLANTZ, 1975).

Kenntnisse der initialen Bioadhésionsprozesse auf diesen Werkstoffen sind jedoch er-
forderlich, um beurteilen zu konnen, inwieweit die Pellikelbildung auf Fiillungs-, Kro-
nen-, Briicken-, Prothesen- oder Implantatoberflichen durch werkstoffspezifische Ei-
genschaften bestimmt wird. Wenn die Adhésionsprozesse durch die gezielte Auswahl
von Materialien bzw. durch die gezielte Verdnderung von Oberflicheneigenschaften
beeinflussbar wéren, konnte durch eine gezielte Modifikation von Werkstoffen die bak-
terielle Adhésion gesteuert und so zum Beispiel der mikrobielle Zahnbelag reduziert

werden.
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4 Stand der Forschung

41 Pellikel

Auf Festkorperoberflichen im Mundmilieu bildet sich innerhalb kurzer Zeit durch Ad-
sorption von Biopolymeren aus dem Speichel ein organischer Biofilm, die Pellikel
(HANNIG, 1997; LENDENMANN et al., 2000). Dieser ,,Bioadhdsion* genannte Vorgang
findet auf allen Festkorperoberflachen statt, die in Kontakt mit proteinhaltigen Fliissig-
keiten stehen. Er fiihrt dazu, dass sich eine Schicht aus adsorbierten Biopolymeren bil-
det. Die Pellikel stellt einen dynamischen Biofilm dar, der als Mediator fiir alle Interak-
tionen an der Grenzflache zwischen Zahn und Speichel fungiert (HANNIG UND JOINER,
2006).

Die Adsorption ist ein physikalischer Vorgang, der an der Grenzfliche zwischen zwei
Phasen (zum Beispiel fest — fliissig) stattfindet. Dabei haften Partikel aus der fliissigen
Phase an der Oberfliche des festen Substrates und bilden auf diese Weise eine Schicht
auf dessen Oberflache. Die Adsorption unterscheidet sich dabei von der Absorption, bei

der Stoffe in das Innere des festen Stoffes eindringen.

Die bei der Adsorption wirkenden Kréfte sind in der Regel physikalische Krifte, es
findet also keine chemische Bindung der adsorbierten Partikel an die Oberflache statt.
Die Adsorption ist zudem reversibel, gleichzeitig mit der Adsorption findet also der
umgekehrte Prozess, die Desorption, statt, bei der sich anhaftende Partikel wieder von
der Oberflache des Feststoffes 10sen.

Gezielt eingesetzt wird die Adsorption in technischen Verfahren zur Trennung bzw.
Reinigung von Stoffen. So werden Benzinddmpfe aus der Abluft von Tankanlagen,
Teer aus dem Zigarettenrauch im Zigarettenfilter oder Geruchsstoffe aus der Abluft von
Produktionsanlagen mittels Adsorptionsmitteln entfernt. In der Wasseraufbereitung und
der Abwasserreinigung kann das Verfahren der Adsorption fiir die Entfernung von
schédlichen Inhaltsstoffen, wie zum Beispiel Schwermetallen, benutzt werden. Als Ad-
sorbenzien kommen dabei Stoffe mit groBer spezifischer Oberfldche in Betracht. Dies
sind zum Beispiel Aktivkohle, Siliziumoxid (Silicagel) oder kristalline Aluminosilikate
(Zeolithe).
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Der Vollstindigkeit halber sei auf den Fall der chemischen Adsorption hingewiesen, bei
der eine chemische Bindung zwischen anhaftenden Partikeln und Feststoffoberfldche
eingegangen wird und auf diese Weise chemisch neue Stoffe entstehen konnen. Die
Bindungskrifte zwischen Feststoffoberfliche und anhaftenden Partikeln sind bei der
chemischen Adsorption hoher als bei der rein physikalischen. Die chemische Adsorpti-
on spielt bei der Katalyse mit festen Katalysatoren eine Rolle, zum Beispiel bei der Ab-
gasreinigung in Kraftfahrzeugen (BATHEN und BREITBACH, 2001).

4.1.1 Pellikelbildung

Ursache fiir die Adhédsion von Proteinmolekiilen an intraoralen Oberfldchen sind ver-
schiedene elektrophysikalische Bindungsmechanismen. Die Molekiile sind in der Regel
amphiphil (sowohl hydrophil als auch lipophil) und verfiigen somit {iber polare und
apolare Gruppen sowie charakteristische funktionelle Seitenketten (ECHTERHOFF, 2008).
Alleine aufgrund dieser Eigenschaft tendieren sie zur Konzentration und Akkumulation
an Grenzflichen. Da es im Bereich der Zahnoberfliche im feuchten Speichelmilieu zu
Ladungsverschiebungen kommt (SCHIFFNER, 1997), gehen die Calciumionen und Phos-
phatgruppen des Schmelzes elektrostatische Bindungen zu den polaren Gruppen der
Speichelproteine sowie weiterer Makromolekiile ein. Zusétzliche Adhésionsphdnome
sind Wasserstoffbriickenbildungen, hydrophobe Interaktionen, van-der-Waals-Kréfte

sowie Konformationsédnderungen der Proteine (HANNIG, 1994).

4.1.1.1 Phasen der Pellikelbildung

Die erste Phase der Pellikelbildung beruht auf einer direkten physikochemischen Inter-
aktion zwischen den Molekiilen aus dem Speichel und der Festkorperoberfliche. So
entsteht eine elektronendichte Basisschicht (GLANTZ et al.,, 1996; HANNIG, 1997,
HANNIG, 1999; LINDH, 2002). Diese Phase dauert nur wenige Minuten (SKIORLAND et
al., 1995).
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Die zweite Phase der Pellikelbildung folgt in einem Zeitraum ab etwa 30 Minuten. Da-
bei nimmt die Stdrke der Pellikel unter Bildung einer locker strukturierten Schicht mit
deutlich erkennbaren globuldren Elementen auf das Dreifache ihres initialen Zustandes
der Phase 1 zu (SKJORLAND et al., 1995). In den nichsten Stunden dann findet ein kon-
tinuierliches Wachstum dieser Schicht statt, die sich gleichzeitig verdichtet (HANNIG,
1999).

Dieser schnelle Anstieg der Pellikeldicke kommt nicht allein durch die Adsorption ein-
zelner Proteinmolekiile aus dem Speichel zustande. Vielmehr spielen hier die Anlage-
rung von Proteinkomplexen sowie die Co-Adsorption individueller Proteine eine Rolle
(IONTCHEVA et al., 1997; RYKKE et al., 1997; SCHUPBACH et al., 2001; YAO et al., 1999;
YAO et al., 2000; YOUNG et al., 1999).

4.1.1.2 Modellierung der Pellikelbildung

Fir die mathematische Beschreibung der Pellikelbildung, insbesondere fiir den zeitli-
chen Verlauf der Entwicklung der Pellikeldicke, sind verschiedene Modelle entwickelt
worden. Sie beriicksichtigen die drei wesentlichen Schritte der Proteinanlagerung, den
Transport der Molekiile an die Oberflache des Feststoffes (1), die eigentliche Adsorpti-
on (2) und das Rearrangieren der auf der Oberfldche adsorbierten Partikel (3).

Im Fall reiner Diffusion nimmt die adsorbierte Menge und damit die Pellikeldicke un-
terproportional mit der Zeit zu, da mogliche Andockstellen fiir Proteinmolekiile zuneh-
mend schon besetzt sind, so dass neu auf die Oberfldche auftreffende Teile keine Mo g-
lichkeit zur Adsorption finden und in die Fliissigkeit zurtickdriften. Grundsétzlich wird
eine Proportionalitit zwischen der adsorbierten Proteinmenge und der Wurzel aus der
Expositionszeit als gute Ndherung an die zeitliche Entwicklung der adsorbierten Menge
angenommen (de FEUTER et al., 1978). Aufbauend darauf sind verschiedene Modelle
entwickelt worden, die zusitzlich zu der beschriebenen Grundannahme weitere Aspekte

in die Modellierung einbeziehen:
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Die Langmuir-Gleichungen (LANGMUIR, 1916) beschreiben den Zusammenhang
zwischen der Expositionszeit und der Proteinkonzentration einerseits und der
Oberflachenbelegung andererseits mit Hilfe einer Differentialgleichung, in die
neben verschiedenen Konstanten die Proteinkonzentration der Losung sowie die
Zeit eingehen. Fiir kleine Zeiten steigt danach die Oberflaichenbelegung linear
an und erreicht den Sittigungsbereich dann exponentiell. Das Modell bertick-
sichtigt nicht die Wechselwirkungen zwischen den auf der Oberfldche anhaften-
den Partikeln. Trotzdem lieferte es unter bestimmten Bedingungen gute Ergeb-
nisse bei der Modellierung der Pellikelbildung (MANTZ, 2008).

Die so genannte ,,random sequential adsoprtion® (RSA) ist ein Modell, bei dem
Scheiben gleicher Grofle zufillig auf eine Oberfldche treffen, dort irreversibel
haften bleiben, wenn die Andockstelle unbesetzt ist, oder andernfalls in die
Fliissigkeit zuriickdriften (TALBOT et al., 2000). Erweiterungen dieses Modells
betreffen die Moglichkeit der spdteren Ablosung einzelner Teilchen sowie die
Konformationsdanderung der Partikel beim Kontakt mit der Oberfliche (MANTZ,
2008). Das Modell ist zweidimensional angelegt und somit nicht in der Lage,
Wechselwirkungen mit Teilchen oberhalb der Adsorptionsschicht zu beriick-

sichtigen.

In einem weiteren kinetischen Modell (WAHLGREN et al., 1995) wird der Bede-
ckungsgrad der Oberfliche mittels partieller Differentialgleichungen modelliert,
wobei zwei Zustidnde A (reversibel gebundenes Protein) und B (irreversibel ge-
bundenes Protein) existieren, deren Verdnderung mit der Zeit proportional zur

freien Oberfldche (1-A-B) angenommen wird.

Noch weitergehend ist ein Ansatz, bei dem mit Hilfe einer Monte-Carlo-
Simulation das komplexe Adsorptionsverhalten der Proteine abgebildet wird
(MANTZ, 2008) und auch eine Berlicksichtigung der reversiblen Konformations-
dnderung moglich ist (BELLION, 2006). Mit diesem Modell konnten unter ver-
schiedenen Bedingungen die Adsorption und die Oberflichenbedeckung von
Feststoffen durch Proteine modelliert werden (MANTZ, 2008).
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4.1.2 Pellikelfunktion

Verschiedene Autoren untersuchten die Schutzwirkung der Pellikel fiir die Zahnober-

fliche gegen negative dullere Einfliisse:

Ein Schutz des Zahnschmelzes (HANNIG et al., 2004b; NEKRASHEVYCH et al.,
2004) sowie des Dentins (HANNIG et al., 2007a) gegen Sdureeinfluss ist vorhan-
den, aber nicht vollstindig (BRUNE, 2003). Der Schutz entsteht eher durch die
Bildung eines teilweise durchldssigen Netzwerkes von groBen Molekiilen als
durch die Bildung einer Barriere gegen Sduremolekiile. Die Schutzwirkung ge-
gen Séureeinfliisse ist fiir den Zahnschmelz starker ausgeprégt als fiir das Dentin
(WIEGAND et al., 2008), insgesamt aber eher als gering einzustufen
(ECHTERHOFF, 2008).

In einer Studie an Rinderzahnschmelz (HANNIG und BALZ, 2001) mit und ohne
Pellikel wurde nach der Applikation von 0,1%iger und 1%iger Sdure fiir Zeiten
zwischen 30 Sekunden und fiinf Minuten die Oberfldchenhirte gemessen. Zu-
satzlich wurde zwischen lingualen, den Speicheldriisen nahen, und bukkalen
Flichen unterschieden. AuBerdem wurde elektronenmikroskopisch die
Schmelzoberflache untersucht. Durch die Pellikel wurde der Zahnschmelz vor
Erosionen geschiitzt. Es wurde eine signifikante Verminderung der durch die
Erosionen verursachten Oberflichenerweichung gemessen. Zwischen den Spei-
cheldriisen nahen und entfernten Flachen wurde kein signifikanter Unterschied
ermittelt. Die elektronenmikroskopische Analyse ergab, dass die Pellikel konti-
nuierlich durch die Sadure aufgeldst wurden, aber sogar nach fiinfminiitiger Ex-
position mit 1%iger Zitronensdure konnte noch immer eine residuale Pellikel-

schicht nachgewiesen werden.

Die protektive Wirkung der Pellikel gegen Sdure hélt dabei nur fiir einen Zeit-
raum von wenigen Minuten an (HARA et al., 2006). Langer einwirkende Sduren
zerstoren offenbar die schiitzende Wirkung der Pellikel (NEKRASHEVYCH und
STOSSER, 2003; NEKRASHEVYCH et al., 2004). Dabei spielt es offenbar keine
Rolle, ob es sich um eine neu gebildete oder bereits mehrere Stunden gereifte
Pellikelschicht handelt (ECHTERHOFF, 2008). Ein Zusammenhang zwischen Pel-
likelalter und Séaureprotektionspotenzial konnte nicht nachgewiesen werden
(BRUNE, 2003).
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e Auch der Schutz des Zahnschmelzes gegen mechanische Einwirkungen, zum
Beispiel durch die Benutzung einer Zahnbiirste, wurde mittlerweile nachgewie-
sen (JOINER et al., 2008). Insbesondere bei der Verwendung einer Zahnpasta mit

niedrigem Abrasionswert wurde die Schutzwirkung der Pellikel deutlich.

e Ebenso wird ein Schutz gegen abrupte Temperaturschwankungen durch die
Aufnahme hei3er oder kalter Speisen und Getridnke durch die Pellikel konstatiert
(BAEK et al., 2009).

e Dabei sind Bereiche mit einer stirkeren Pellikelschicht gegen Erosion besser ge-
schiitzt als solche, die lediglich eine diinne Pellikelschicht aufweisen (AMAECHI
et al., 1999).

e Der Schutz durch die Pellikel ist interindividuell sehr unterschiedlich. Moglich-
erweise sind ethnische Unterschiede gegeben (BRUVO et al., 2009), die auf un-

terschiedlicher Speichelzusammensetzung verschiedener Ethnien beruhen.

e Andererseits bietet die Pellikel die Basis fiir die Ansiedlung von Streptococcus
mutans, den fiir die Kariesentstehung hauptsichlich verantwortlichen Mikroor-
ganismus (GARCIA-GODOY und HICKS, 2008), und andere Mikroorganismen,
wobei niedrige Konzentrationen von Kalzium und Phosphat in der Pellikel den
Prozess der Kariesentstehung beschleunigen konnen (SHARMA und SOMANI,
2009). Die Adhédsion dieser Keime auf intraoralen Oberflachen, ihre Wechsel-
wirkung mit Proteinen der Pellikel und die sich daraus ergebenden Konsequen-
zen fiir die Zahngesundheit nehmen in der Fachliteratur breiten Raum ein (AHN
et al., 2002; HAMADA et al., 2004; HAUSER-GERSPACH et al., 2007; KAWASHIMA
et al., 2003; MEIER et al., 2008; NIKAWA et al., 2006; PAPAIOANNOU et al., 2007,
RUHL et al., 2004; TEIXEIRA et al., 2007; VAN DER MEI et al., 2004).

4.1.3 Pellikelzusammensetzung

Verschiedene Studien konnten Speichelproteine als Hauptbestandteil der Pellikel besté-
tigen (HANNESSON EGGEN, 1983; S@NJU und R@LLA, 1973). Zu den in der Pellikel vor-
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kommenden Speichelproteinen zdhlen die sauren prolinreichen Proteine, Statherin, His-
tatin, Cystatin, Muzin und o-Amylase (APITZ, 2004). Ein Uberblick iiber weitere Be-
standteile der Pellikel ist in Tabelle 1 enthalten. Dort sind auBerdem Angaben zur mo-
lekularen Masse der Pellikelkomponenten, ihrer physiologischen Funktion, ggf. vor-

handenen Rezeptoren fiir Mikroorganismen und ihrer Herkunft enthalten.

4.1.4 Pellikeldicke

Verschiedene Studien untersuchten die Pellikeldicke in vivo und in vitro auf natiirli-
chem humanem Zahnschmelz (BAEK ET AL., 2009; HANNIG, 1999; HANNIG ET AL.,
2004A; LIE, 1977). Dabei wurden Schichtdicken zwischen 10 und etwa 1000 nm gefun-
den. Die Werte sind abhéngig von der Lokalisation, der Expositionszeit und der Mess-
methode und weisen dariiber hinaus auch individuelle Unterschiede auf. In einer Studie
an extraoral exponierten Probenkdrpern, auf denen die Pellikeldicke mit dem Verfahren
der ,,Optical Coherence Tomography*“ nach 120 Minuten Expositionszeit gemessen
wurde, war eine Pellikeldicke von durchschnittlich etwa 20 um bestimmt worden
(BAEK ET AL., 2009), mit ,,Multiphoton Microscopy* eine solche von rund 10 pm. In
einer anderen Studie (HANNIG, 1999) waren bei Expositionszeiten bis zu 2 Stunden Pel-
likeldicken von etwa 80 nm entstanden. Hier war die Pellikel intraoral auf natiirlichem
Zahnschmelz gewachsen. Auch LIE (1975, 1977) kam bei Messungen der Dicke von
intraoral gewachsener Pellikel nach 2 Stunden auf Werte von 100 nm und mehr. Im
weiteren zeitlichen Verlauf ist dann mit einer nochmals deutlichen Zunahme der Dicke
bis auf 1000 nm und mehr zu rechnen (HANNIG, 1999). Die Geschwindigkeit, mit der
die Pellikel gebildet wird, wird von der Grenzfldchenspannung zwischen Substrat und
Speichel beeinflusst. Die Grofe der auf dem Substrat anhaftenden Proteinmolekiile ist
dagegen weitgehend einheitlich, so dass sie keinen Einfluss auf die Geschwindigkeit
der Pellikelbildung ausiibt. (HANNIG ET AL., 2004a). Deutliche Einfliisse auf die Pelli-
keldicke wiesen zudem die Lokalisation in der Mundhohle sowie die Erosionsbedin-
gungen an dieser Lokalisation auf (AMAECHI et al., 1999).
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Tabelle 1: Komponenten der Pellikel und ihre Eigenschaften (alphabetisch). Modi-
fiziert nach HANNIG und HANNIG (2007)
Name Molekulare Masse (kDa) Physiologische Funktion Rezopeor it Miko- Herkunft
organismen
Agglutinin [16] 300 — 400 Agglutination oraler Bakte- Streptokokken, Actinomyce- Speichel
rien ten
Ao 69 Carrier-Protein, reguliert kol- e
loid-osmotischen Druck
Amylase 54 - 57 Katabolismus von Stérke S. sanguis Speicheldriisen,
und Oligo-Sacchariden S. gordonii primdr Parotis
S. mitis
S. parasanguis
S. christa
S. salivarius
Calgranulin B 13 Calcium-bindend Speichel, Sulkusfluid
Carboanhydrasen (|, II, VI) i Serose, azindre Zellen,
9 piiHomeonase Speicheldriisen
Cystatin SA - 1 9 Antibakterielle und antivirale Speichel
Cystatin SN 9 Eigenschaften Speichel
Cytokeratin 13, 15 40 - 67 Zellproteine Speicheldriisen
Fibrinogen 340 Gerinnungsfaktor | Serum, Sulkusfluid
: : T. denticola, S. mutans,
Fibronectin 2225 Strukturprotein . gordonii Plasma
Glucosyltransferasen 140 Symhes_e extrazelluldrer Poly- Streptokokkenspezies
saccharide
e Strukturprotein, antimikro- .
i S biell gegen Candida Spezies R
1gG Opsonierung Plasma, Sulkusfluid
IgM Neutralisation, Agglutination Plasma, Sulkusfluid
sigA 60/90 Neutralisation gtreptokokkep 'AS‘ Sl Speicheldrisen
. parasanguinis
Komplementfaktor 3/3c 210 (80 und 130) J:ak;:lalzgﬂg sl Plasma, Sulkusfluid
) Eisenbindung, dadurch anti- Speichel
i o mikrobiell wirksam
Antibakteriell, hydrolysiert S. sanguis, 5. mutans Speicheldrisen, v.a. Glandu-
Lysozym 14 Peptidoglycanschicht von lae sublinguales und sub-
Bakterien mandibulares
Mucin MG 1 2 1000
Lubrikation Speicheldriisen
Mucin MG 2 200-250
i . Freisetzung glycosidisch ver- Mikroorganismen, humane
el e o bundener Sialinséuren Lysosomen
Peroxidase 78, 80 Hydrolyse von Radikalen Speicheldriisen
S. mutans, S. gordonii, S.
Prolin-reiche Proteine Strukturkomponente, Phos- | oralis, S. intermedius, A, i
D20 phoprotein naeslundii, P. gingivalis, P. Speicheldrisen
loescheii
e : Inhibiert die Calciumprézipi- | A naeslundii, F. nucleatum | SPeichel
tation P. gingivalis
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Eine Analyse der Proteine im Hinblick auf die vorkommenden Aminosduren
(LENDENMANN et al., 2000) zeigte, dass Glycin (GLY), Glutamin und Glutaminsiure

(GLX) sowie Serin (SER) die am hédufigsten vorkommenden Aminosduren waren.

4.2 Ellipsometrische Schichtstarkenmessung

Die Ellipsometrie ist eine zerstorungsfreie Messmethode zur Bestimmung diinner, mas-
siver dielektrischer Schichten von bis zu einigen Mikrometern Dicke. Sie macht sich die
Tatsache zunutze, dass sich an der Oberflaiche solcher Schichten die Polarisation von
Licht verdndert. Die GroBe dieser Verdnderung ist ein MaB fiir die Schichtdicke.

4.2.1 Polarisation des Lichtes

Elektromagnetische Strahlung, wie zum Beispiel das Licht, kann als Transversalwelle
betrachtet werden. Diese Transversalwelle ist durch den Wellenvektor &, den Feldvektor
des elektrischen Feldes E, und den Feldvektor des magnetischen Feldes B charakteri-
siert. Die Richtung der Schwingung des Feldvektors £ bezeichnet man als Polarisation

des Lichtes. Dabei werden verschiedene Arten der Polarisation unterschieden:

e Zeigt der Feldvektor immer in eine feste Richtung, dann dndert sich entlang des
Wellenvektors lediglich die Auslenkung nach Vorzeichen und Betrag perio-
disch. Dies wird als lineare Polarisation bezeichnet. Die Spitze des Feldvektors

bewegt sich in diesem Fall auf einer Geraden.

e Dreht sich der Feldvektor mit konstanter Winkelgeschwindigkeit um den Wel-
lenvektor und dndert seinen Betrag dabei nicht, dann spricht man von zirkularer

Polarisation. Die Spitze des Feldvektors ist hier ein Kreis.
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¢ Die elliptische Polarisation bezeichnet einen rotierenden Feldvektor mit sich pe-
riodisch dnderndem Betrag. Die Spitze des Feldvektors beschreibt dabei eine El-
lipse.

e Bei unpolarisiertem Licht zeigt der Feldvektor dagegen keine GesetzmaBigkei-

ten, er schwingt in alle Richtungen mit der gleichen Wahrscheinlichkeit.

Allgemein kann bei polarisiertem Licht der zeitliche und raumliche Verlauf des Feld-
vektors E durch senkrecht aufeinanderstehende Komponenten p in der Einfallsebene
und s senkrecht dazu beschrieben werden (Abbildung 1).

N

Abbildung 1: Prinzip der Beschreibung des Polarisationszustandes durch die Uberla-
gerung zweier linear polarisierter Wellen in der Einfallsebene (p) und
senkrecht zur Einfallsebene (s) (ANONYMUS, 2009)

Trifft ein Lichtstrahl unter einem Winkel o auf die Grenzfliche zweier Medien, dann
wird er teilweise reflektiert, teilweise in das zweite Medium hinein gebrochen
(Abbildung 2). Dabei werden sowohl der reflektierte als auch der gebrochene Strahl
teilweise polarisiert. Dies geschieht dadurch, dass beim Auftreffen auf die Grenzfldche

die senkrecht zur Einfallsebene stehende Komponente bevorzugt reflektiert, die parallel
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dazu stehende bevorzugt in das zweite Medium hinein gebrochen wird. Daraus ergibt
sich, dass sowohl der reflektierte als auch der gebrochene Strahl teilpolarisiert werden.
Unter einem bestimmten Winkel (,,Brewster-Winkel*), bei dem reflektierter und trans-
mittierter Strahl im rechten Winkel zueinander stehen, erfolgt eine vollige Abtrennung
der parallelen Komponente, das heillit es wird linear polarisiertes Licht reflektiert
(HERBERG, 2009).

Abbildung 2: Reflexion und Brechung eines Lichtstrahles an der Grenzflache zweier
Medien (HERBERG, 2009)

An der unteren Grenzfldache des zweiten Mediums wird der Lichtstrahl ebenfalls reflek-
tiert (Abbildung 3). Er erreicht wiederum die erste Grenzflache, wird dort wieder ge-
brochen und verlduft dann parallel zum bereits initial reflektierten Strahl. Aus den un-
terschiedlichen optischen Wegldngen beider Strahlen ergibt sich eine Phasenverschie-

bung, die vom Ellipsometer ausgewertet wird. Weiterhin ergeben sich Anderungen der
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Amplituden beider Strahlen. Beide, Phasenverschiebung und Amplitudenverhéltnis,

sind abhingig von der Dicke der Schicht und deren optischen Eigenschaften.

Mit den Reflexionskoeffizienten R, und R, der Phasendifferenz A und dem Amplitu-
denverhéltnis y ergibt sich folgende Grundgleichung der Ellipsometrie:

. R
el . tany = =L

Die ellipsometrischen Messungen beruhen nun darauf, die GroBen A und y messtech-
nisch zu bestimmen. Diese hingen von folgenden Eigenschaften der Schicht, deren Di-

cke bestimmt werden soll, und dem Substrat ab:
e 1nl, K1 — Brechungsindex und Absorptionskoeffizient der Schicht
e W —Schichtdicke
e n2, K2 - Brechungsindex und Absorptionskoeffizient des Substrates
e ) - Wellenldnge des benutzten Lichtes

e ¢ - Einfallswinkel des Lichtes.
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Abbildung 3: Prinzip der Phasenverschiebung des Lichtes durch den beim gebroche-
nen Strahl langeren Weg gegentber dem direkt reflektierten Strahl
(HERBERG, 2009)

Grundsétzlich wird bei der Messung so vorgegangen, dass linear polarisiertes Licht auf
die Probe geworfen und reflektiert wird. Dieses wird durch den beschriebenen Mecha-
nismus elliptisch polarisiert zuriickgeworfen. Es wird nun durch systematische Ande-
rung der Stellung eines Bauteils des Ellipsometers, des Kompensators (Abbildung 4),
untersucht, welche Phasenverschiebung notwendig ist, um das elliptisch polarisierte
Licht wieder in linear polarisiertes umzuwandeln. Dies ist genau dann der Fall, wenn
der Photodetektor (Abbildung 4, ganz rechts) ein ,,Null-Signal*“ bekommt, also ein ab-
solutes Intensitdtsminimum. Aus der Stellung des Kompensators kann dann die Phasen-

verschiebung A abgelesen werden.
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Lichtquelle Detektor _«

Polarisator \> Analysator
Kompensator | Kompensator
(optional) (optional)

Probe

Abbildung 4: Prinzipieller Aufbau eines Ellipsometers mit Lichtquelle, Polarisator,
Kompensator, Probe, Kompensator, Analysator und Detektor

Die Ellipsometrie ist als Methode zur Bestimmung der Pellikeldicke etabliert und wurde
in zahlreichen Studien zu diesem Zweck verwendet (ERICSON et al., 1982; de FEUTER et
al., 1978; JOINER et al., 2004; JOINER et al., 2006; KAHLE, 2002; LINDH, 2002; MANTZ,
2008; VASSILAKOS et al., 1992).
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5 Fragestellung

Studien zur Dynamik der Pellikelbildung in situ, die verschiedene Einfliisse auf diesen
Prozess systematisch experimentell untersuchen, sind in der Fachliteratur bisher nur in

begrenztem Umfang dokumentiert.

Ziel der vorliegenden Studie war es daher, die Kinetik der Pellikelbildung unter Mund-
hohlenbedingungen auf verschiedenen Substraten ellipsometrisch zu untersuchen. Da-
bei sollten die Einfliisse der intraoralen Expositionszeit sowie des Substrates (hydro-
phob vs. hydrophil) untersucht werden. Weiterhin wurde der Einfluss verschiedener
Lokalisationen (Oberkiefer vs. Unterkiefer, Incisivi vs. Molaren, bukkal vs. oral) bei 6

verschiedenen Probanden ermittelt.
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6 Material und Methode

Im Rahmen der vorliegenden Studie wurden Pellikeldicken auf Substratproben ellipso-
metrisch gemessen, die in den Mundhdhlen von insgesamt 6 Probanden exponiert wor-
den waren. Im Folgenden werden die verwendeten Substrate (Kap. 6.1), die Versuchs-
durchfiihrung (Kap. 6.2), Einzelheiten zur Datenerhebung (Kap. 6.3) sowie deren statis-
tische Auswertung (Kap. 0) beschrieben. Das Versuchsdesign der vorliegenden Studie
wurde der Ethik-Kommission der Arztekammer des Saarlandes zur Priifung vorgelegt

und mit einem positiven Votum (AZ 238/03) beschieden.

6.1 Substratauswabhl

Es war zunéchst vorgesehen, im Rahmen dieser Untersuchung Materialien zu verwen-
den, die zur Herstellung von Zahnersatz bzw. als Fiillungsmaterialien in der Zahnheil-
kunde benutzt werden. Vorversuche zeigten jedoch, dass an diesen Materialien in der
Regel wegen ihrer groflen Rauheit keine zuverldssigen ellipsometrischen Messungen
moglich sind. Es wurden deshalb Silizium-Wafer mit und ohne OTS-Beschichtung so-
wie Platin-beschichtetes Araldit benutzt. Diese Materialien sind fast atomar eben
(KAHLE, 2002), so dass nicht mit Messungenauigkeiten aufgrund unebener Substrat-
oberflichen gerechnet werden muss.

Die Beschichtung der Silizium-Wafer mit Octadecyltrichlorsilan (OTS) erfolgte orien-
tiert an dem von HASSELBRINK (2004) beschriebenen Verfahren (Abbildung 5). Fiir die
Herstellung der Platin-beschichteten Aralditproben wurden aus dem Epoxidharz Araldit
Priifkérper mit 5x5 mm messender Oberflache angefertigt und anschlieBend in einer
Sputteranlage (Polaron Quorum Technologies, East Sussex; Typ: SC 7640 High resolu-
tion sputtercoater) mit Platin beschichtet. Weitere methodische Details zur OTS-
Beschichtung und Herstellung der Platin-beschichteten Araldit-Proben finden sich in
den Dissertationen von MANTZ (2008) und KRAUS (2011).
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Abbildung 5: Vorgang der Oberflaichenbeschichtung einer oxidierten Siliziumschicht in

drei Schritten durch Octadecyltrichlorsilan (OTS), nach HASSELBRINK

(2004)

6.2 Versuchsdurchfihrung

Insgesamt wurden im Rahmen dieser Studie Messungen der Pellikeldicke an rund 900

intraoralen Proben vorgenommen, die von 6 Probanden stammten. Alle Versuche und

deren Auswertung erfolgten in der zweiten Jahreshélfte 2004.
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6.2.1 Probanden

Die Probanden waren zum einen Mitarbeiter der Klinik fiir Zahnerhaltung, Parodonto-
logie und Praventive Zahnheilkunde des Universititsklinikums des Saarlandes in Hom-
burg / Saar. Dabei handelte es sich um 3 Frauen (KH, IK und SGT) sowie 1 Mann (FA).
Die weiteren Probanden waren Mitarbeiter, 2 Ménner (AQ und HM) am Lehrstuhl fiir
Experimentalphysik, Weiche Kondensierte Materie von Frau Prof. Dr. Karin Jacobs an
der Universitit des Saarlandes in Saarbriicken. Alle Probanden wurden instruiert, am
Tag der Probennahme morgens die Zéhne mit Zahnbiirste und Zahnpasta zu putzen, wie
gewohnt zu friihstiicken, anschlieBend nochmals die Zihne zu putzen und sich dabei
den Mund griindlich mit klarem Wasser auszuspiilen. Ab diesem Zeitpunkt (in der Re-
gel etwa 7:00 Uhr) durften die Probanden bis zur Entfernung der Proben keinerlei Nah-
rung oder Getrinke mehr zu sich nehmen. Etwa 2 Stunden nach dem zweiten Zdhneput-
zen wurde eine Miniplastschiene mit daran befestigten Substratproben (5x5 mm) einge-
setzt. Die Probanden trugen diese Schiene fiir die Dauer des Versuchs, also fiir 3, 30
oder 120 Minuten.

Die Schienen wurden individuell fiir jeden Probanden im Tiefziehverfahren aus dem
Kunststoff Drufolon E gefertigt. Dabei wurde zur Vermeidung von Irritationen und um
den Speichelfluss moglichst wenig zu behindern, die Gaumenschleimhaut durch die
Schienen nicht bedeckt. Die Schienen wurden zudem an den Befestigungspunkten der
Substratproben mit kleinen Lochern durchbohrt, um eine sichere Befestigung der Pro-

ben an der Schiene zu gewihrleisten.

6.2.2 Vor- und Nachbereitung der Substratproben

Die Substratproben (,,Wafer) wurden als runde Platten mit einem Durchmesser von
etwa 12 cm von der Universitdt Saarbriicken zur Verfiigung gestellt. Daraus wurden
Quadrate von 5 mm Kantenldnge vorbereitet, im Ultraschallbad in Ethanol etwa
5 Minuten lang gereinigt und vorsichtig mit Stickstoffgas getrocknet. Dabei wurde da-
rauf geachtet, dass keinerlei Kontamination der Substratoberflache erfolgte. Die Proben

wurden an einer Miniplastschiene (Abbildung 8) in der gewiinschten Lokalisation
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(Zahn 11, 21, 31, 41, 16, 26, 36 oder 46) jeweils bukkal, vestibulér, labial oder pala-
tinal, oral, lingual befestigt. Dazu wurde das niedrigviskose Abformmaterial ,,Flexitime
Correct Flow* der Firma Heraeus Kulzer GmbH, Dormagen verwendet.

Abbildung 6: Miniplastschiene mit montierten Silizium-Wafern

Nach der projektierten Tragedauer von 3, 30 oder 120 Minuten wurde die Schiene wie-
der entfernt und vorsichtig mit destilliertem Wasser abgespiilt. Dabei wurde vermieden,
die Proben dem direkten Wasserstrahl auszusetzen. AnschlieBend wurden die Testkor-
per mit eine Pinzette vorsichtig von den Schienen entfernt und fiir 40 Minuten in einem

Glasbehiltnis in einer Fixationslosung gelagert, die wie folgt zusammengesetzt war:

o 250 ul Glutaraldehyd - Glutaraldehyd (CsHgO;) besteht aus einer Kette von
fiinf Kohlenstoffatomen mit insgesamt acht Wasserstoffatomen. An beiden En-
den befinden sich Aldehydfunktionen. Es dient der Gewebefixierung.
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e 150 ul Formaldehyd (Methanal) — Methanal (CH,0) ist ein starkes Redukti-

onsmittel und dient als Konservierungsstoff.

e 960 ul Pufferlosung — Diese Pufferlosung dient der Einstellung eines pH-
Wertes von 7. Sie wurde aus 120 mg Natriumdihydrogenphosphat sowie 890 ml
Natriumhydrogenphosphat und destilliertem Wasser hergestellt.

Nach dieser Zeit wurde die Losung unter einem Abzug vorsichtig abpipettiert und statt-
dessen reine Pufferlosung in das GefdB hineinpipettiert. Dieses Vorgehen wurde 3-mal
durchgefiihrt, wobei die Proben zwischenzeitlich jeweils 5 Minuten in der Losung ver-
blieben. Nach diesem Verfahren wurden die Proben vorsichtig mit Stickstoffgas ge-
trocknet und in Probenbehiltern gelagert. Die Messung der Pellikeldicke erfolgte in der

Regel am selben Tag oder innerhalb weniger Tage.

6.3 Auswertung

6.3.1 Ellipsometrische Messungen

Die Bestimmung der Pellikeldicken erfolgte an allen Proben ellipsometrisch, wobei die
Rohwerte auf den Brechungsindex 1,5 (Brechungsindex saliva) umgerechnet wurden.
Dazu wurde ein Ellipsometer EP3 der Firma Accurion GmbH, Stuttgart verwendet
(Abbildung 7), das an der Universitit des Saarlandes, Fachrichtung 7.2 (Experimen-
talphysik, Prof. Jacobs) fiir die Untersuchung der Eigenschaften diinner Filme aus ein-
fachen und komplexen Fliissigkeiten standardméBig verwendet wird. Das Ellipsometer

weist folgende Eigenschaften auf:
e Verschiedene Wellenldngen verfiigbar (405, 532, 635 und 830 nm),

e Motorisiertes Goniometer fiir frei wahlbaren Einfallswinkel (45-90 ©),

e Riumliche Auflssung bis 1 pm in einem Abbildungsbereich von 0,22 mm?

2 pm raumliche Auflésung in einem Abbildungsbereich von 0,44 mm?,
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e Computergesteuerter x/y/z-Probentisch mit automatischer Justierung, geeignet

fiir Probengrofen bis 15 cm Durchmesser,

e Fliissigkeitszelle zum Messen der Adsorption an Grenzflachen fest/fliissig, mog-
liche Einfallswinkel von 60 © bzw. 65 °, bei priziser Kontrolle der Temperatur

in einem Bereich bis 60 °C,

¢ Kinetikmessungen bis 50 Hz unter Verwendung von 'off-null'-Ellipsometrie (fiir
Filmdicken <5 nm) bzw. kinetische Nullellipsometrie (0,12 Hz) fiir groBere

Filmdicken,

e SPR-Zelle fiir Oberflachenplasmonenresonanzmessungen in einem Abbildungs-

. 2
bereich von 0,8 cm”.

Die Arbeitsgruppe von Prof. Jacobs ist spezialisiert auf die Untersuchung der Eigen-
schaften diinner Filme aus einfachen und komplexen Fliissigkeiten mit Methoden der
Oberflachenphysik, zum Beispiel Rasterkraftmikroskopie, Ellipsometrie, Plasmonen-
resonanzspektroskopie oder Lichtmikroskopie (BAUMCHEN UND JACOBS, 2010; JACOBS
2011; SCHMITT ET AL., 2010).
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Abbildung 7: Typfoto des verwendeten Ellipsometers EP® der Firma Accurion, Stutt-
gart

Die Daten aus dem Ellipsometer wurden mit Hilfe der vom Gerétehersteller gelieferten
Software analysiert (Beispiel fiir die Resultate siche Abbildung 8) und daraus die Pelli-

keldicken bestimmt.
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Abbildung 8: Beispiele fur die Auswertung ellipsometrischer Daten des verwendeten

Ellipsometers EP? mit Hilfe der Software des Gerateherstellers
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6.3.2 Fixationspriifung

Zur Beurteilung der Auswirkung der Fixierung und des Probenalters wurden die Mess-
ergebnisse von insgesamt 42 Proben eines Probanden (HM) der Lokalisation vestibulér,
Zahn 16, herangezogen. Die Messungen der Pellikeldicke erfolgten unfixiert (unmittel-
bar nach Entnahme der Miniplastschiene aus dem Mund) sowie fixiert nach weniger als
5, weniger als 14 und iiber 60 Tagen. Tabelle 2 zeigt die Anzahl der Proben in den ver-

schiedenen Kategorien.

Tabelle 2: Anzahl der Proben, an denen der Einfluss der Fixationsdauer geprift
wurde
Fixation Anzahl
Keine Fixation 9
Fixation<5d 12
Fixation <14 d 12
Fixation > 60 d 9
Gesamt 42

6.3.3 Prifung des Einflusses von Proband, Expositionszeit, Lokalisation und
Substrat

Der Einfluss von Proband, Expositionszeit, Lokalisation und Substrat auf die Pellikeldi-
cke wurde untersucht, indem diese Bedingungen systematisch variiert wurden. Es stan-
den Proben von 5 Probanden, fiir 3 unterschiedliche Substrate, von Incisivi und Mola-
ren aus dem Ober- und Unterkiefer sowie nach bukkal, vestibulér, labial oder palatinal,
oral, lingual orientiert zur Verfiigung. Einen grundsitzlichen Uberblick iiber die Anzahl
der Proben unter verschiedenen Versuchsbedingungen zeigt Tabelle 3, eine ausfiihrliche

Kreuztabellierung aller Versuchsbedingungen ist im Anhang (Kap. 10) enthalten.
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Tabelle 3:

Anzahl der unter verschiedenen Versuchsbedingungen gewonnenen

Proben

Substrat Haufigkeit Prozent

Si-Wafer 710 80,0

Octadecyltrichlorsilan 144 16,2

Araldit mit Pt-Beschichtung 33 3,7

Summe 887 100,0

Proband Haufigkeit Prozent
IK 15 1,7

KH 162 18,3

FA 144 16,2

SGT 216 24,4

HM 206 23,2

AQ 144 16,2

Summe 887 100,0
Kiefer Haufigkeit Prozent

OK 531 59,9

UK 356 40,1

Summe 887 100,0
Region Haufigkeit Prozent

Incisivi 357 40,2

Molaren 530 59,8

Summe 887 100,0
Orientierung Haufigkeit Prozent

bukkal, vestibular, labial 445 50,2

palatinal, oral, lingual 442 49,8

Summe 887 100,0
Expositionszeit Haufigkeit Prozent

3 min 299 33,7

30 min 296 33,4

120 min 292 32,9

Summe 887 100,0
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6.4 Statistik

ZielgroBe der Auswertung war die Pellikeldicke in nm, bezogen auf einen Brechungs-
index von n=1,5. Dabei handelt es sich um eine intervallskalierte Gréf3e, die durch die
Berechnung von Mittelwert und Standardabweichung charakterisiert wurde. Der Ver-
gleich verschiedener Gruppen von Einflussfaktoren (zum Beispiel unterschiedliche int-
raorale Expositionszeiten) erfolgte bei zwei Gruppen (zum Beispiel Oberkiefer vs. Un-
terkiefer) mit Hilfe des t-Tests fiir unabhingige Stichproben, bei mehr als 2 Gruppen
mittels Varianzanalyse (ANOVA) und ggf. Post-Hoc-Tests unter Bonferroni-Korrektur
des Signifikanzniveaus (BORTZ und WEBER, 2005; SACHS, 2003).
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7 Ergebnisse

Alle Messungen der Pellikeldicken wurden auf einen Brechungsindex von n=1,5 umge-

rechnet.

7.1 Fixationsprifung

Die Priifung der Fixation der Proben erfolgte an insgesamt 42 Proben eines einzigen
Probanden (HM). Die Fixationsdauern lagen bei weniger als 5 Tagen, weniger als 14
Tagen sowie mehr als 60 Tagen. AuBBerdem lagen Messdaten von unfixierten Proben
vor. Die Tabelle 4 zeigt die deskriptiven Kennwerte der Pellikeldicken dieser 42 Pro-
ben. Im Mittel wurde eine Pellikeldicke von 8,4 &+ 5,0 nm (Mittelwert + Standardabwei-
chung) gemessen. Mit zunehmender Fixationsdauer stieg der Mittelwert der Pellikeldi-
cke von 8,0 nm (< 5 d) bis auf 9,6 nm (> 60 d) leicht an, wobei ein statistisch signifi-
kanter Einfluss der Fixationsdauer nicht nachgewiesen werden konnte (ANOVA,
p =0,76). Auch die mittlere Pellikeldicke der unfixierten Proben (8,1 nm) lag im Be-

reich der Messwerte mit Fixation.

Tabelle 4: Pellikeldicken (MW — Mittelwert, SD — Standardabweichung) in Abhan-
gigkeit von der Fixationsdauer

Fixation Anzahl Pellikeldicke (nm)
MW + SD
Keine Fixation 9 8,13+5,17
Fixation <5d 12 8,01 £5,30
Fixation < 14 d 12 8,08 + 4,45
Fixation >60d 9 9,55+ 5,80
Gesamt 42 8,38 £ 5,00
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7.2 Pellikeldicke der fixierten Proben

Fiir die Auswertung der Pellikeldicke standen Messungen an insgesamt 887 Proben zur
Verfiigung, die unter verschiedenen Kombinationen von Versuchsbedingungen gewon-
nen worden waren. In Tabelle 17 im Anhang (Seite 77/78) ist die Anzahl der Félle fiir
die verschiedenen Kombinationen von Versuchsbedingungen enthalten. Die Messwerte
der Pellikeldicken, bezogen auf einen Brechungsindex von n=1,5, lagen bei diesen 887
Proben zwischen 2,1 und 78,6 nm. Im Mittel wurde eine Pellikeldicke von 9,1 + 5,2 nm

gemessen.

7.2.1 Untersuchung des Einflusses der Faktoren Proband, Expositionzeit und
Lokalisation auf die Pellikeldicke

Die folgenden Auswertungen beziehen sich auf die an Silizium-Wafern durchgefiihrten
Messungen. Ein mdglicher Einfluss unterschiedlicher Proben-Substrate auf die Ergeb-
nisse wurde auf diese Weise ausgeschlossen. Insgesamt waren 710 Messungen an Sili-
zium-Wafern dokumentiert. Der Vergleich zwischen verschiedenen Substraten ist in
Kap. 7.2.2 (Seite 45ff) enthalten.

7.2.1.1 Einfluss der Probanden

Messungen der Pellikeldicken an Silizium-Wafern standen von 710 Proben zur Verfii-
gung (Tabelle 5). Die Mittelwerte der Pellikeldicken, die bei den einzelnen Probanden
gemessen wurden, lagen zwischen 8,7 nm (FA) und 10,3 nm (HM) und betrugen im
Mittel 9,2 + 4,5 nm. Insbesondere die Messwerte des Probanden HM lagen mit durch-
schnittlich 10,3 =+ 5,0 nm deutlich {iber denen der anderen Probanden. Die Varianzana-
lyse lieferte mit p = 0,008 fiir den Globalvergleich einen Hinweis auf statistisch signifi-
kante Unterschiede. Im Post-Hoc-Test ergaben sich dann insbesondere statistisch nach-

weisbare Differenzen zwischen den Probanden HM (10,3 nm) und FA (8,7 nm;
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p=0,023), HM (10,3 nm) und AQ (8,8 nm; p=0,037) sowie mit Einschriankungen
zwischen HM (10,3 nm) und KH (8,9 nm; p = 0,070).

Tabelle 5: Pellikeldicken (MW — Mittelwert, SD — Standardabweichung) in Abhan-
gigkeit vom Probanden

Proband Anzahl Pellikeldicke (mm)
(MW + SD)
KH 144 8,86 + 4,47
FA 144 8,67 +4,79
SGT 144 9,61 + 4,82
HM 134 10,31 £5,03
AQ 144 8,75+ 2,96
Gesamt 710 9,23 + 4,50

7.2.1.2 Einfluss der intraoralen Expositionszeit

Einen deutlichen Einfluss iibte die Expositionszeit auf die Messergebnisse der Pellikel-

dicken aus (Tabelle 6). Mit zunehmender Expositionszeit stiegen die gemessenen Mit-
telwerte von 7,4 + 3,0 nm bei 3 Minuten auf 10,7 £ 4,8 nm bei 120 Minuten intraoraler

Tragezeit an. Der Anstieg war zwischen den Zeitpunkten 3 Minuten und 30 Minuten
deutlicher als zwischen den Zeitpunkten 30 Minuten und 120 Minuten (Abbildung 9).

Die Varianzanalyse lieferte einen statistisch hoch signifikanten globalen p-Wert von

p <0,001. Auch die Unterschiede zwischen den Zeitpunkten 3 Minuten und 30 Minuten

sowie 3 Minuten und 120 Minuten waren mit p < 0,001 hoch signifikant. Fiir den Ver-

gleich 30 Minuten vs. 120 Minuten wurde dagegen kein signifikanter Unterschied ge-

funden (p = 0,051).
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Tabelle 6: Pellikeldicken (MW — Mittelwert, SD — Standardabweichung) in Abhan-

gigkeit von der Expositionszeit

Expositionszeit Anzahl Pellikeldicke (mm)
(MW * SD)
3 min 239 7,36 £ 3,01
30 min 236 9,70 + 4,85
120 min 235 10,65 + 4,76
Gesamt 710 9,23 +4,50

=Y - S -
N BN o o8]

-
(@]

Pellikeldicke (nm)
Mittelwert + Standardabweichung

3 min

30 min 120 min

Expositionszeit

Abbildung 9: Pellikeldicken in Abh&ngigkeit von der intraoralen Expositionszeit
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7.2.1.3 Einfluss der Lokalisation

Eine Differenzierung der intraoralen Lokalisation der Proben erfolgte nach Ober- und
Unterkiefer, Incisivi (Zédhne 11, 21, 31, 41) und Molaren (Zidhne 16, 26, 36 46) sowie
nach der Orientierung der Flidchen (oral/bukkal).

Ein deutlicher Einfluss der Positionierung im Ober- bzw. Unterkiefer auf die Pellikeldi-
cke war nicht vorhanden. Proben aus dem Oberkiefer wiesen mit 9,1 + 4,8 nm eine ge-
ringfligig und statistisch nicht signifikant (p = 0,45) geringere Pellikeldicke auf als Pro-
ben aus dem Unterkiefer (9,4 + 4,2 nm). Die Pellikeldicke von Proben an den Incisivi
war mit durchschnittlich 8,8 £4,0 nm dagegen erheblich und statistisch signifikant
(p =0,014) geringer als die im Bereich der Molaren mit 9,6 + 4,9 nm. Noch deutlicher
war der Unterschied in Bezug auf die Orientierung der montierten Proben beim Ver-
gleich der Lokalisationen bukkal und oral. Wéhrend bei oraler Lokalisation im Mittel
8,2 + 3,6 nm fiir die Pellikeldicke gemessen wurden, betrug dieser Wert bei bukkaler
Positionierung der Proben 10,2 + 5,0 nm. Auch hier war der Unterschied statistisch sig-
nifikant (p < 0,001).

Die Tabelle 7 und Abbildung 10 (S. 41) zeigen die nach den verschiedenen Lokalisatio-
nen aufgegliederten Messergebnisse. Daraus geht deutlich hervor, dass ein Unterschied
der mittleren Pellikeldicken zwischen den Orientierungen bukkal und oral nur im Ober-
kiefer gegeben war. Hier waren die Messwerte im Durchschnitt auf der oralen Seite um
rund 4 nm geringer als bei bukkaler Lokalisation. Im Unterkiefer war dagegen kein
nennenswerter Unterschied vorhanden. Weiterhin wird deutlich, dass der Unterschied
der mittleren Pellikeldicke zwischen Incisivi und Molaren weitgehend auf den Unter-
kiefer beschriankt war, wihrend im Oberkiefer kaum Unterschiede im Hinblick auf die

Region des Zahnbogens vorlagen.
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Tabelle 7:

Lage Orientierung Anzahl Pelli(knenlqd)icke
MW + SD
Obere Molaren bukkal 89 10,91 + 6,25
Obere Molaren oral 88 7,34 + 2,58
Obere Incisivi bukkal 90 11,15 + 4,92
Obere Incisivi oral 87 6,90 + 2,77
Untere Molaren bukkal 89 10,17 + 4,78
Untere Molaren oral 87 10,15+ 4,52
Untere Incisivi bukkal 90 8,71 + 3,38
Untere Incisivi oral 90 8,43 = 3,56
Gesamt 710 9,23 + 4,50

Pellikeldicken (MW — Mittelwert, SD — Standardabweichung) in Abhan-
gigkeit von der Lokalisation der Proben

Die varianzanalytische Auswertung der Pellikeldicken in Abhédngigkeit von der Lokali-
sation der Proben zeigt die Tabelle 8. Von besonderem Interesse sind dabei die fett-
kursiv gedruckten p-Werte (siehe auch Abbildung 10). Sie zeigen folgende Ergebnisse:

e Zwischen den Lokalisationen oral und bukkal im Oberkiefer bestand bei beiden

Zahngruppen ein statistisch signifikanter Unterschied (p jeweils kleiner als

0,001). Im Unterkiefer war ein solcher Unterschied nicht nachzuweisen.

e Der Vergleich zwischen Molaren und Incisivi, jeweils im gleichen Kiefer und

mit gleicher topografischer Orientierung, ergab weder fiir den Oberkiefer noch

fiir den Unterkiefer einen statistisch nachweisbaren Unterschied.

e Unterschiede zwischen Ober- und Unterkiefer im Hinblick auf die Pellikeldicke
(bei sonst gleicher Lokalisation der Proben) waren bei den Molaren fiir die orale
Orientierung (p <0,001) und bei den Incisivi fiir die bukkale Orientierung
(p = 0,004) statistisch signifikant.
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Tabelle 8: p-Werte des Bonferroni-Post-Hoc-Tests zum paarweisen Vergleich der
Lokalisationen im Hinblick auf die Pellikeldicke
Proben- .
p-Werte . L UK Inci-
ANOVA Iokgllsa- OK Molare OK Incisivi UK Molare Sivi
tion
bukkal oral bukkal oral bukkal oral bukkal
OK Molare oral <0,001
OK Incisivi bukkal n.s. <0,001
oral <0,001 n.s. <0,001
UK Molare bukkal n.s. <0,001 n.s. <0,001
oral n.s. <0,001 n.s. <0,001 n.s.
UK Incisivi bukkal 0,017 n.s. 0,004 n.s. n.s. n.s.
oral 0,003 n.s. <0,001 n.s. n.s. n.s. n.s.
18
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Abbildung 10: Pellikeldicken in Abhangigkeit von der Probenlokalisation
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7.2.1.3.1 Zusatzliche Berlcksichtigung der Expositionszeit

In der folgenden Abbildung 11 sind die Pellikeldicken in Abhdngigkeit von der Lokali-

sation fiir die unterschiedlichen intraoralen Tragezeiten der Proben dargestellt.

Die Verhiltnisse dhneln denjenigen aus Abbildung 10 fiir die Darstellung der Pellikel-

dicken ohne Beriicksichtigung unterschiedlicher Expositionszeiten, wobei, wie nach

den Ergebnissen des Kap 7.2.1.2 zu erwarten, mit zunehmender Expositionszeit die

mittlere Pellikeldicke anstieg. Dariiber hinaus sind vor allem zwei auffillige Entwick-

lungen zu erkennen:

Der Anstieg der Pellikeldicken im Oberkiefer bukkal war deutlicher ausgeprigt
als oral, im Unterkiefer war dagegen bei den oral positionierten Proben ein deut-

licherer Anstieg als bei den bukkal lokalisierten zu erkennen.

Die Pellikeldicken der oral getragenen Proben im Oberkiefer waren durchge-
hend geringer als die Dicke der bukkal exponierten, wihrend dies im Unterkie-
fer nur fiir den Zeitpunkt 3 Minuten zutraf. Nach 30 Minuten waren die mittle-
ren Dicken an beiden Lokalisationen anndhernd gleich und nach 120 Minuten
iiberstiegen die Pellikeldicken der oral positionierten Proben im Mittel diejeni-

gen der bukkalen Proben.

Eine varianzanalytische Auswertung der Daten erbrachte auch fiir die nach Ex-
positionszeiten differenzierten Pellikeldicken einen globalen p-Wert unterhalb
der Grenze zur statistischen Signifikanz (p jeweils grofer als 0,05). Wegen der
bei getrennter Auswertung niedrigeren Fallzahl in den verschiedenen Unter-

gruppen wurde auf eine explizite Post-Hoc-Analyse wie in Tabelle 8 verzichtet.
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7.2.1.4 Zusammenhang Expositionszeit und Proband

Die Tabelle 9 enthilt die deskriptiven Kennwerte der Pellikeldicke der Proben von 5
Probanden in Abhidngigkeit von der Expositionszeit. Bei den drei ersten Probanden
(KH, FA, SGT) stieg die mittlere Pellikeldicke mit zunehmender Zeit stetig an. Fiir die
beiden letzten Probanden war dagegen zunéchst ein Anstieg und zwischen den Zeit-
punkten 30 Minuten und 120 Minuten ein Riickgang der berechneten Mittelwerte gege-
ben.

Die Varianzanalyse ergab statistisch signifikante Unterschiede zwischen den Probanden
zu allen drei Zeitpunkten. Diese waren besonders ausgeprigt zwischen den Probanden
FA einerseits und HM bzw. AQ andererseits (Pellikeldicke FA zu allen Zeitpunkten im
Mittel statistisch signifikant geringer als Pellikeldicke HM und AQ). Weitere statistisch
signifikante Unterschiede traten dagegen nur zu einzelnen Zeitpunkten auf (zum Bei-
spiel 3 Minuten: SGT einerseits vs. KH und FA andererseits; 30 Minuten: HM einer-
seits vs. KH und SGT andererseits). Eine Auflistung der im Post-Hoc-Test als statis-

tisch signifikant ermittelten Unterschiede enthilt die Tabelle 10.

Tabelle 9: Pellikeldicken (MW — Mittelwert, SD — Standardabweichung) in Abhan-
gigkeit von Proband und Expositionszeit

3 min 30 min 120 min
Proband Anzahl Pelli(knerlnc;icke Anzahl Pelli(liler:]d)icke Anzahl Pelli(knerlnd)icke
MW + SD MW + SD MW + SD
KH 48 6,31 + 3,23 48 9,51 + 4,02 48 10,77 £4,83
FA 48 5,89 +2,18 48 7,18+ 2,63 48 12,95 +5,41
SGT 48 8,89 + 3,80 48 9,40 + 5,53 48 10,55+ 4,92
HM 47 8,09 + 2,48 44 12,88 + 6,04 43 10,11 + 4,85
AQ 48 7,61+1,95 48 9,81+ 3,82 48 8,82 +2,40
Gesamt 239 7,36 + 3,01 236 9,70+ 4,85 235 10,65 + 4,76




Ergebnisse -43 -

Tabelle 10:  Ergebnisse der Varianzanalyse (ANOVA) fur den Vergleich der Pellikel-
dicken zwischen den Probanden in Abhangigkeit von der intraoralen Ex-
positionszeit. Angegeben sind der globale p-Wert der Varianzanalyse
sowie ggf. vorhandene statistisch signifikante Ergebnisse der paarwei-
sen Vergleiche mittels Post-Hoc-Test.

Intraorale Expositionszeit ANOVA Post-Hoc-Test

KH und FA < SGT, HM, AQ
AQ < SGT

HM > KH, FA, SGT, AQ
30 min < 0,001 FA < SGT, AQ, HM
FA <KH

FA > KH, SGT, HM, AQ
120 min < 0,001 KH < FA
KH > AQ

3 min < 0,001

7.2.1.5 Zusammenhang Lokalisation und Proband

Ein Vergleich der mittleren Pellikeldicken zwischen den Probanden in Abhéngigkeit
von der Lokalisation ist in Tabelle 11 dargestellt. Tabelle 12 enthilt die zugehdrigen

Ergebnisse der varianzanalytischen Berechnungen.

Fiir die im Oberkiefer bukkal an den Molaren montierten Proben waren keine Unter-
schiede zwischen den Probanden gegeben (ANOVA, p > 0,05). Bei den oral getragenen
Proben ergaben sich dagegen im Mittel groBBere Werte der Pellikeldicke fiir die Proban-
den FA und SGT im Vergleich zu AQ. Bei den oral an den oberen Incisivi positionier-
ten Proben wurde die Pellikeldicke der Probanden KH, FA und AQ als statistisch signi-
fikant grofBer im Vergleich zu HM klassifiziert.

Im Unterkiefer waren Pellikeldicken der bukkal orientierten Molaren-Proben der Pro-
banden KH, HM und AQ im Durchschnitt groBer als die von SGT. Fiir die Incisivi wie-
sen FA und KH (bukkal) bzw. FA und SGT (oral) im Mittel groBere Werte der Pellikel-
dicke auf als HM.
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Tabelle 11:  Pellikeldicken (MW — Mittelwert, SD — Standardabweichung) in Abhan-
gigkeit von Proband und Lokalisation
Proband bukkal oral Gesamt
Anzahl Pelli(li]er:]c;icke Anzahl Pelli(l;enlgicke Anzahl Pelli(l;enlgicke
MW £ SD MW £ SD MW £ SD
KH obere Molaren 18 10,46 £ 6,21 18 7,43+1,18 36 8,94 + 4,66
obere Incisivi 18 13,33+ 7,60 18 6,06 + 1,56 36 9,70 £ 6,55
untere Molaren 18 9,48+2,14 18 8,43 + 3,30 36 8,95+ 2,79
untere Incisivi 18 7,39+£2,71 18 8,30 £ 2,70 36 7,842,771
Gesamt 72 10,17 £ 5,53 72 7,55+ 2,49 144 8,86 + 4,47
FA obere Molaren 18 11,19+6,11 18 6,19 + 2,03 36 8,69 +5,15
obere Incisivi 18 10,04 + 3,87 18 5,59 + 1,50 36 7,81 + 3,67
untere Molaren 18 10,41 £5,19 18 11,86 £ 6,51 36 11,14 £5,85
untere Incisivi 18 6,79 + 3,18 18 7,32+3,15 36 7,06 + 3,13
Gesamt 72 9,61 +£4,92 72 7,74 £ 4,49 144 8,67 +4,79
SGT obere Molaren 18 12,31+ 6,25 18 6,17 + 1,80 36 9,24 + 5,50
obere Incisivi 18 12,45 + 3,78 18 7,39 £ 3,52 36 9,92 £ 4,42
untere Molaren 18 13,88 + 6,91 18 8,82 +2,52 36 11,35 +5,73
untere Incisivi 18 8,81 +£2,85 18 7,07 £1,69 36 7,94 £ 2,48
Gesamt 72 11,86 + 5,45 72 7,36 £ 2,62 144 9,61 + 4,82
HM obere Molaren 17 12,50 + 8,74 16 7,72 + 3,60 33 10,18 + 7,08
obere Incisivi 18 11,06 + 4,17 15 9,34 + 3,57 33 10,28 + 3,94
untere Molaren 17 9,04 + 3,07 15 10,37 + 3,47 32 9,66 + 3,28
untere Incisivi 18 11,40 + 4,20 18 10,68 + 5,89 36 11,04 + 5,06
Gesamt 70 11,00 + 5,48 64 9,65 + 4,40 134 10,31 + 5,03
AQ obere Molaren 18 8,17 £ 1,60 18 9,24 + 2,66 36 8,71 +£2,23
obere Incisivi 18 8,80+291 18 6,50 £ 1,69 36 7,70 £ 2,64
untere Molaren 18 7,95+291 18 11,30 £ 4,94 36 9,62 +4,34
untere Incisivi 18 9,17 £ 1,72 18 8,76 £ 1,70 36 8,97 +£1,70
Gesamt 72 8,54 + 2,37 72 8,95 + 3,45 144 8,75+ 2,96
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Tabelle 12:  Ergebnisse der Varianzanalyse (ANOVA) fur den Vergleich der Pellikel-
dicken zwischen den Probanden in Abhéangigkeit von der Lokalisation.
Angegeben sind der globale p-Wert der Varianzanalyse sowie ggf. vor-
handene statistisch signifikante Ergebnisse der paarweisen Vergleiche
mittels Post-Hoc-Test

Lokalisation ANOVA Post-Hoc-Test
OK Molaren bukkal n.s.
oral 0,001 AQ < FA und SGT
Incisivi bukkal 0,045
oral 0,001 HM < KH, FA und AQ
UK Molaren bukkal 0,002 SGT < KH, HM und AQ
oral n.s.
Incisivi bukkal <0,001 HM < FA und KH
oral 0,016 HM < FA und SGT

7.2.2 Vergleich unterschiedlicher Substrate

Die Auswertungen des Kap. 7.2.1 bezogen sich auf Messungen an Silizium-Wafern.
Zusatzlich wurden bei einigen Probanden auch Proben aus OTS-beschichtetem Silizium
sowie aus Platin-beschichtetem Araldit eingesetzt. Die Ergebnisse dieser Vergleiche

werden im Folgenden beschrieben.

7.2.2.1 Silizium-Wafer vs. OTS-beschichtetes Silizium

Proben aus OTS-beschichtetem Silizium wurden oral und bukkal fiir die Lokalisation
Oberkiefer-Molar bei zwei Probanden verwendet. Die Tabelle 13 zeigt die mittleren
Pellikeldicken bei beiden Versuchspersonen in Abhdngigkeit vom Trigersubstrat. Fiir

den Probanden SGT waren systematische Unterschiede zwischen den Substraten nicht
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zu erkennen. Teilweise waren die mittleren Pellikeldicken der SI-Wafer groBer, teilwei-
se die der OTS-beschichteten Probenkorper. Im Mittel unterschieden sich die Pellikel-

dicken nur geringfiigig (9,3 vs. 9,8 nm). Demgegeniiber ergaben sich fiir den Probanden

HM bei lingeren Expositionszeiten bei den OTS-beschichteten Proben deutlich niedri-

gere mittlere Pellikeldicken als bei den SI-Wafern. Dies flihrte auch zu einer fiir die

OTS-Priifkorper niedrigeren mittleren Pellikeldicke {iber alle Proben (6,8 vs. 10,2 nm).

Tabelle 13:  Pellikeldicken (MW — Mittelwert, SD — Standardabweichung) in Abhan-
gigkeit von Proband und Tragersubstrat
Pro- Zeit SIl-Wafer oTS Gesamt
band Anzahl PeIIi(I;eand)icke Anzahl PeIIi(I;eand)icke Anzahl Pelli(l;enl]c;icke
MW + SD MW + SD MW + SD
SGT 3min 12 7,81+2,23 24 5,66 + 1,84 36 6,37 2,20
30min 12 6,94 +3,11 24 12,71 + 16,93 36 10,79 + 14,11
120min 12 12,96 + 7,64 24 10,93 + 6,84 36 11,61 +7,07
Total 36 9,24 + 5,50 72 9,77 + 10,87 108 9,59 + 9,40
HM 3min 11 5,63+ 0,46 24 5,92 +2,20 35 5,83 +1,83
30min 12 14,75 + 9,59 24 7,94 + 3,02 36 10,21 £ 6,75
120min 10 9,71+ 3,49 24 6,61+1,51 34 7,52+ 2,64
Total 33 10,18 + 7,08 72 6,82 + 2,44 105 7,88 + 4,69
Tabelle 14:  Vergleich der Tragersubstrate in Bezug auf die mittlere Pellikeldicke fur
unterschiedliche Expositionszeiten und Orientierungen der Proben
Zeit (min) | Lokalisation OoTS Sl-Wafer p-Wert
Anzahl Pelli(knerlnd)icke Anzahl Pelli(knerlnd)icke
MW + SD MW + SD
3 bukkal 24 545+2,14 11 7,57+2,51 0,002
oral 24 6,12 +1,85 12 6,03+0,81 0,71
30 bukkal 24 8,20 + 2,47 12 13,95+9,71 0,020
oral 24 12,45 + 17,09 12 7,75+ 4,44 0,13
120 bukkal 24 9,95+ 7,31 12 15,28 + 6,03 0,19
oral 24 7,59 £ 1,59 10 6,93+ 1,77 0,17
Total 144 8,29 +7,99 69 9,69 + 6,27 0,20
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Abbildung 12: Vergleich der Pellikeldicken bei Proben aus OTS-beschichtetem Silizium
und Silizium-Wafern bei bukkal (oben) und oral (unten) im Oberkiefer-

molarenbereich exponierten Proben
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Ein Vergleich der Proben aus verschiedenen Trigersubstanzen, unabhédngig vom Pro-
banden, ist in Tabelle 14 aufgefiihrt. Insgesamt waren die Pellikeldicken der OTS-
beschichteten Proben mit durchschnittlich 8,3 nm geringfiigig und nicht statistisch sig-
nifikant (p = 0,20) kleiner als die der Silizium-Wafer mit 9,7 nm. Statistisch signifikan-
te Unterschiede ergaben sich fiir die bukkal orientierten Proben nach 3 Minuten (5,5 vs.
7,6 nm; p = 0,002) sowie fiir die bukkal orientierten Proben nach 30 Minuten (8,2 vs.
14,0 nm; p = 0,020). Alle anderen Einzelvergleiche lieferten keine statistisch signifikan-

ten Unterschiede.

7.2.2.2 Silizium-Wafer vs. Platin-beschichtetes Araldit

Vergleiche zwischen den Materialien Platin-Araldit und Silizium-Wafer waren fiir 54
Proben moglich, die simtlich von einem Probanden (KH) im Oberkiefermolarenbereich
erhoben worden waren. Die Tabelle 15 zeigt die deskriptiven Kenngrof3en der Pellikel-
dicken in Abhidngigkeit von der Expositionszeit und der Probenlokalisation (buk-
kal/oral).

Im Mittel waren die Pellikeldicken auf den Platin-Araldit-Proben mit durchschnittlich
11,8 nm groBer als auf den SI-Wafern. Die Stichprobengrof3e reichte fiir den Nachweis
der statistischen Signifikanz dieses Unterschiedes allerdings nicht aus (p > 0,05). Der
Vergleich der einzelnen Lokalisationen zeigte, dass der Unterschied besonders deutlich
fiir den Zeitpunkt 120 Minuten zutage trat und hier sowohl fiir die bukkalen (p = 0,001)
als auch fiir die oralen Proben (p <0,001) als statistisch signifikant nachgewiesen wur-
de.
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Tabelle 15:  Vergleich der Tragerstubstrate in Bezug auf die mittlere Pellikeldicke ftr
unterschiedliche Expositionszeiten und Orientierungen der Proben
Zeit (min) | Orientierung Platin-Araldit Sl-Wafer p-Wert
Anzahl Pelli(li]er:qo;icke Anzahl Pelli(knenlqd)icke
MW + SD MW + SD
3 bukkal 3 6,66 + 1,10 6 10,23+ 7,42 0,45
oral 3 7,50 £ 0,31 6 7,09 +1,33 0,62
30 bukkal 3 17,71 £0,77 6 14,95 + 4,34 0,32
oral 3 6,98 + 0,48 6 6,92 +1,28 0,95
120 bukkal 3 19,89 + 4,23 6 6,21 + 3,33 0,001
oral 3 12,20 + 1,66 6 8,27 £ 0,22 <0,001
Total 18 11,82 + 5,70 36 8,94 + 4,66 0,31
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8 Diskussion

In der vorliegenden Studie wurden Daten zur Pellikeldicke an insgesamt 887 Proben
gemessen, die unter verschiedenen Bedingungen durch intraorale Adsorption entstanden
waren. Sie stammten von 6 Probanden, waren auf 3 verschiedenen Tragersubstraten
zwischen 3 und 120 Minuten intraoral an verschiedenen Lokalisationen exponiert. Die

wichtigsten Ergebnisse der Versuche waren:

e Die gemessenen Pellikeldicken lagen zwischen 2,1 und 78,6 nm. Im Mittel wa-

ren 9,1 £ 5,2 nm gemessen worden.

e Die Mittelwerte der Pellikeldicken lagen bei den verschiedenen Probanden zwi-
schen 8,7 und 10,3 nm. Statistisch signifikante Unterschiede waren nur in Ein-

zelfillen nachweisbar.

e Mit zunehmender Expositionszeit stieg die mittlere Pellikeldicke von 7,4 nm (3
Minuten) tiber 9,7 nm (30 Minuten) auf 10,7 nm (120 Minuten) an. Die Pelli-
keldicke nahm mit der Zeit bei den verschiedenen Probanden sehr unterschied-
lich schnell zu, was dazu fiihrte, dass die Unterschiede zwischen den Probanden
fiir jeweils gleiche Expositionszeit ausgeprdgter waren als fiir alle Probanden

gemeinsam.

e Insbesondere im Oberkiefer war bei den bukkal positionierten Proben der Zu-
wachs der Pellikeldicke deutlich groBer als bei den oral positionierten Proben.
Im Unterkiefer waren die Unterschiede zwischen bukkalen und oralen Proben
insgesamt geringer, der Zuwachs war hier bei linger exponierten Proben oral
geringfiigig grofer als bukkal.

e Auch eine Differenzierung der Ergebnisse hinsichtlich Proband und Lokalisati-
on ergab diverse Unterschiede. Aufgrund der dann jeweils relativ geringen An-
zahl von Messergebnissen fiir jede Kombination von Einflussfaktoren ergaben

sich hier vergleichsweise weniger statistisch signifikante Unterschiede.
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e Fiir unbeschichtete Silizium-Proben waren bei kurzen Expositionszeiten und nur
bei bukkaler Ausrichtung der Proben statistisch signifikant hohere Pellikeldi-
cken gemessen worden als fiir OTS-beschichtete Proben. Im Vergleich mit Pla-
tin-beschichteten Araldit-Proben waren dagegen bei unbeschichteten Silizium-
Proben niedrigere Pellikeldicken, insbesondere bei lingeren Expositionzeiten,

gegeben.

8.1 Diskussion der Methodik

8.1.1 Substratauswahl

Silizium-Wafer werden in zahlreichen Studien als Substrattréger fiir Studien, in denen
Adsorptionsprozesse untersucht werden, verwendet (BUSH et al., 2007; ERICSON et al.,
1982; HANNIG et al., 2004a; HAYASHI et al., 2002; VASSILAKOS et al., 1992;
WAHLGREN et al., 1995). Sie bieten den Vorteil einer geringen Oberflachenrauheit und
gut definierter Oberflichenbeschaffenheit. Dadurch werden Messfehler minimiert und
so eine mogliche Fehlerquelle bei der ellipsometrischen Pellikeldickenbestimmung
weitgehend ausgeschlossen. Silizium-Wafer bestehen aus einem Silizium-Kern, auf den
eine mehrere Nanometer starke Silizium-Oxid-Schicht aufgebracht wird. Diese Ober-
flache ist in der Regel hydrophil (MANTZ, 2008).

Die Beschichtung von Oberflichen kann Vorteile in Bezug auf groflere Haltbarkeit,
bessere Dichtigkeit gegeniiber eindringenden Fremdstoffen oder andere Materialeigen-
schaften eines Werkstiickes bieten. Die Substanz Octadecyltrichlorsilan (OTS) wurde
von verschiedenen Autoren in Hinsicht auf ihre Eignung und Verwendung als Be-
schichtungsmaterial untersucht (BUSH et al., 2007; HASSELBRINK, 2004; HAYASHI et al.,
2002). Diese Molekiile ordnen sich auf oxidierten Siliziumoberflaichen zu Monolagen
mit einer einheitlichen Hohe von ca. 2,4 Nanometer, was der Lange der Molekiile ent-
spricht, wenn die Kette der Kohlenstoffatome gestreckt ist. Beschichtungen dieser Art
sind sehr dicht gegeniiber Fremdmolekiilen. Sie sind zudem fest mit dem Siliziumsub-
strat verbunden und hérter als zum Beispiel ein aufgespriihter Lack. Eine zweite mole-
kulare Schicht kann sich auf der Basisschicht nicht stabil bilden, da Molekiile in der
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zweiten Lage keine chemischen Bindungen zur unteren Schicht ausbilden konnten. In
der vorliegenden Studie wurden Silizium-Wafer verwendet, die mit einer OTS-
Beschichtung versehen waren. Die so gebildete Oberfldche zeigt ein hydrophobes Ver-
halten (MANTZ, 2008).

Als weiteres Substrat wurde in die vorliegende Untersuchung platinbeschichtetes Aral-
dit einbezogen (KRAUS, 2011).

Im Gegensatz zu konventionellen Dentalmaterialien, die auch nach ,,Hochglanzpolitur*
der Oberfliche kein geeignetes Substrat fiir ellipsometrische Analysen der In-Situ-
Pellikelbildung darstellen, hatte sich platinbeschichtetes Araldit in Vorversuchen (Dis-
sertation Krauss 2011) als sehr gut geeignete Substratoberfldche fiir die reproduzierbare
Messung der Pellikelschichtstirke mit Hilfe der Ellipsometrie erwiesen. Aus diesem
Grund wurde platinbeschichtetes Araldit als dritte Substratoberfldche in die vorliegende

Untersuchung zur Schichtdicke der In-Situ-Pellikel einbezogen.

8.1.2 Pellikelbildung in vivo

Fiir die experimentelle Bildung der Pellikelschicht besteht prinzipiell die Mdoglichkeit
der Speichelexposition in vitro oder in situ. Da sich die unter beiden Bedingungen ge-
bildeten Pellikel deutlich in ihrer Zusammensetzung unterscheiden (YAO et al., 2001),
muss auch mit Unterschieden in der Pellikeldicke gerechnet werden. Bei einem Ver-
gleich der protektiven Eigenschaften von in vitro und in situ gebildeten Pellikeln
(KAUTSKY und FEATHERSTONE, 1993) ergab sich zudem, dass die in vitro gebildeten
Pellikel im Gegensatz zu in situ gebildeten Pellikeln keine Schutzwirkung auf den

Zahnschmelz ausiibten.

Die komplexen Vorgidnge des Pellikelwachstums scheinen also in vitro nicht vollstan-
dig simulierbar zu sein. Eine Ursache dafiir konnte in der Reinigung und Autbereitung
der Speichelproben liegen (LENDENMANN et al., 2000). Vor allem die Aufbereitung der
gesammelten Speichelproben reduziert das protektive Potential der In-vitro-Pellikel,
vermutlich durch Separation der Speichelmuzine (NIEUW-AMERONGEN et al., 1987;
MAUPOME et al., 1999). Ebenso konnen unterschiedliche Wechselwirkungen zwischen
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Proteinen in vivo und in vitro fiir ein unterschiedliches Adsorptionsgeschehen und eine
unterschiedliche Funktion der Pellikel verantwortlich sein (YIN et al., 2006).

Die Durchfiihrung der Studie in vivo war also notwendig, um eine Verfilschung der

Resultate durch die beschriebenen Effekte zu vermeiden.

8.1.3 Expositionsart und —dauer

Die Priitkorper wurden in der vorliegenden Studie an herausnehmbaren Miniplastschie-
nen befestigt. Die Proben lassen sich auf diese Weise schnell und einfach, reversibel
und nicht invasiv in der Mundhohle platzieren (ECHTERHOFF, 2008). Die Gestaltung der
Schienen erfolgte ohne Bedeckung der Gaumenschleimhaut (sieche Abbildung 8, Seite
27), um die Sekretion der palatinalen Speicheldriisen nicht zu behindern. Ein eventuel-
ler Kritikpunkt ist die systemimmanente, teilweise Abdeckung der Sulci gingivales, um
ausreichende Retention fiir die bis zu 5x5mm messenden Priifkorper zu erhalten. Das in
gewissem Ausmaf} an der Pellikelbildung beteiligte Sulcusfluid (HANNIG und JOINER,
2006) hatte also mdglicherweise keinen direkten Zugang zu den Proben auf der Aullen-

seite der Schiene.

Mit zunehmender oraler Verweildauer der Priifkorper steigt die Tendenz zur mikrobiel-
len Besiedelung. Nach etwa 4 Stunden ist mit einer deutlichen Zunahme der bakteriel-
len Besiedlung der Pellikel zu rechnen (ECHTERHOFF, 2008; LIE, 1975). Die maximale

Expositionszeit wurde hier deshalb auf 2 Stunden (120 Minuten) begrenzt.

8.1.4 Ellipsometrische Messungen

Grundsitzlich fiihrt die ellipsometrische Messung zu zwei Parametern ¥ und A, anhand
derer auch zwei Parameter des untersuchten Schichtsystems bestimmt werden konnen
(ANONYMUS, 2009). Typischerweise sind dies die Schichtdicke w und der Brechungsin-

dex k einer Schicht des untersuchten Systems. Allerdings enthdlt das Gleichungssystem
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zur Bestimmung dieser beiden GroBen bereits fiir ein einfaches 1-Schichtsystem prinzi-
piell 7 MaterialgroBen (KAHLE, 2002; MANTZ, 2008): Im hier vorliegenden Fall sind das
Brechungsindex und Absorptionskoeffizient jeweils fiir Substrat, Pellikelschicht und
Speichel und die gesuchte Schichtdicke. Da nur die zwei Gréfen ¥ und A gemessen
werden, konnen auch nur zwei Unbekannte bestimmt werden. Die optischen Grofen fiir
den Speichel und das Substrat miissen deshalb bekannt sein bzw. es miissen sinnvolle
Annahmen hierzu getroffen werden. Im vorliegenden Fall wurde beispielsweise der
Brechungsindex fiir Speichel mit 1,5 angenommen. Im Allgemeinen ist dieser Bre-
chungsindex fiir ein Material allerdings nicht konstant. Er kann in optisch nicht isotro-
pen Materialien von der Richtung und von der Lichtpolarisation abhéngen. Zusétzlich
ist der Brechungsindex von der Temperatur und von der Wellenldnge des Lichts abhén-

gig. Hierin sind Ungenauigkeiten bei der Messung ellipsometrischer GroBen begriindet.

Ein weiteres Problem in diesem Zusammenhang ist die Tatsache, dass reale Schichtsys-
teme von einem idealen 1-Schichtsystem abweichen. So sind Phasengrenzen in der Re-
gel nicht atomar scharf und Schichten nicht ideal eben, so dass Messungen an verschie-
denen Positionen zu unterschiedlichen Ergebnissen fithren kdnnen. Dies betrifft hier
allerdings nicht die Substratoberflichen, da fiir diese Studie gerade moglichst glatte

Materialien gewdhlt wurden.

Auch die Bestimmung der beiden Parameter ¥ und A ist nur mit einer endlichen Genau-
igkeit von etwa 0,1 ° moglich (KAHLE, 2002). Fehler bei deren Messung wirken sich
deutlich nichtlinear auf die Berechnung der Schichtdicke und des Brechungsindexes
aus, was bei der Auswahl der Messbedingungen (zum Beispiel im Hinblick auf die
Wellenlange) berticksichtigt werden muss.

Die ellipsometrische Messung, die Aufstellung des optischen Modells und die Anpas-
sung der Modellparameter sind also von der Erfahrung des Experimentators und zusétz-
lichen Informationen iiber das Schichtsystem abhéngig. Diese Arbeiten wurden im
Rahmen der vorliegenden Studie von erfahrenen Mitarbeitern des Fachbereichs Expe-
rimentalphysik der Universitit des Saarlandes iiberwacht und unterstiitzt, so dass Feh-
lerquellen, die aufgrund mangelnder Erfahrung der Autorin begriindet sein konnten,

weitestgehend vermieden wurden.
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8.1.5 StichprobengréRRe

Allerdings sind nicht alle der genannten Fehlerquellen und —mdglichkeiten vollstindig
zu beriicksichtigen und zu kompensieren, so dass bei der ellipsometrischen Messung
immer ein gewisses ,,Rauschen®, also die zufillige Abweichung der Messwerte von
ihren wahren Werten, verbleibt. Diese Abweichungen konnen durch wiederholte Mes-
sungen mit gleichen Randbedingungen reduziert werden. Aus Tabelle 17 (Seite 74/78)
geht hervor, dass in der Regel mindestens 6 Messungen (fiir Platin-beschichtetes Araldit
mindestens 3 Messungen) unter jeweils gleichen Bedingungen durchgefiihrt wurden.
Die Genauigkeit der Messungen (ausgedriickt zum Beispiel durch den Standardfehler
des Mittelwertes) nimmt mit der Wurzel der Anzahl der Messungen zu (SACHS, 2003).
Bei der Bestimmung der Pellikeldicke als Mittelwert aus 6 Einzelmessungen kann also
von einer um etwa den Faktor 2,5 (=\6) (fiir Platin-beschichtetes Araldit um den Faktor
1,7 =V3) hoheren Genauigkeit der ermittelten mittleren Pellikeldicken im Vergleich zu

einer Einzelmessung ausgegangen werden.

8.1.6 Statistische Auswertungen

Zahlreiche Vergleiche von Stichprobenmittelwerten wurden im Rahmen dieser Studie
mit Hilfe des t-Tests und der einfaktoriellen Varianzanalyse (ANOVA) durchgefiihrt.
Ebenso wie die Genauigkeit der Bestimmung von Mittelwerten nimmt die Teststarke
(oder ,,Power*) eines statistischen Tests mit zunehmender Stichprobengrofle zu. Als
Power wird dabei die Fihigkeit eines Tests bezeichnet, zugunsten der Alternativhypo-
these des Tests zu entscheiden (also ein ,,statistisch signifikantes Ergebnis* zu liefern),
wenn diese Alternativhypothese tatsichlich richtig ist. Entscheidungen aufgrund der
Ergebnisse eines solchen Tests werden mit zunehmender Power also sicherer. Neben
der Stichprobengrofle ist die Teststirke weiterhin von der Streuung der Werte, ihren
Mittelwertunterschieden und dem gewéhlten Fehler 1. Art abhingig. In der Regel wer-
den Teststirken von 80 oder 90 % gefordert, damit ein Testergebnis als gesichert ange-
sehen werden kann (BORTZ und WEBER, 2005). Bei den in dieser Studie typischen Ver-
héltnissen von Pellikeldicken (Mittelwertunterschiede 1 bis 5 nm, Standardabweichung

ca. 5 nm) wéren zwischen 20 und 100 Félle je Stichprobe notwendig, um Unterschiede
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mit einer solchen Teststirke nachzuweisen. Die folgende Tabelle 16 zeigt die fiir eine
Power von 80 % erforderlichen Stichprobenumfinge fiir den t-Test fiir unabhéngige
Stichproben bei einer angenommenen Standardabweichung der Messwerte von 5 nm
und einem Fehler 1. Art von 5 % bei unterschiedlichen Stichprobenumfingen. Auf-
grund der aufwéndigen und schwierigen Messungen konnten im Rahmen dieser Studie
teilweise nur Stichprobengroflen von 3 bis 6 Fillen gewonnen werden (siche zum Bei-
spiel Tabelle 15, Seite 49). Hier wiren Mittelwertunterschiede von 10 bis 15 nm erfor-
derlich, um eine ausreichende Power zu gewéhrleisten, obwohl bereits Unterschiede
von 2 oder 3 nm als klinisch bedeutsam einzustufen waren. Fiir die Interpretation der
Ergebnisse ist hier also, insbesondere im Hinblick auf nicht statistisch signifikante Un-

terschiede, Vorsicht geboten.

Tabelle 16:  Erforderliche Mittelwertunterschiede zum Erreichen einer Power von
80 % im t-Test fur unabhangige Stichproben bei vorgegebenen Stich-
probenumfangen. Fehler 1. Art: 5 %, gemeinsame Standardabweichung:
5 nm (eigene Berechnungen nach Bock, 1998).

StichprobengroRRe Erforderlicher Mittelwertunterschied

nl=n2 (nm)

3 15,3

5 10,2

10 6,7

20 4,6

50 2,9

100 2,0

200 1,4

8.2 Diskussion der Ergebnisse

In der vorliegenden Studie wurden auf intraoral fiir 3 bis 120 Minuten exponierten Pro-
benkorpern Pellikeldicken zwischen 2 und etwa 80 nm Dicke (im Mittel etwa 10 nm)

gemessen. Diese Messwerte sind etwas niedriger als diejenigen, die in anderen Studien
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erreicht wurden. So wurde in einer Studie mit in vivo auf natlirlichem humanem Zahn-
schmelz gebildeten Pellikelschichten (BAEK et al., 2009) mit dem Verfahren der ,,Opti-
cal Coherence Tomography* nach 120 Minuten Expositionszeit eine Pellikeldicke von
durchschnittlich etwa 20 um gefunden, mit ,,Multiphoton Microscopy* eine solche von
rund 10 pm. In einer anderen Studie (HANNIG, 1999) waren bei Expositionszeiten bis zu
2 Stunden Pellikeldicken von etwa 80 nm entstanden. Hier wurde die Pellikel intraoral
auf natiirlichem Zahnschmelz gebildet. Auch LIE (1977) kam bei Messungen der Dicke

von intraoral gebildeter Pellikel nach 2 Stunden auf Werte von 100 nm und mebhr.

Im weiteren zeitlichen Verlauf ist dann mit einer nochmals deutlichen Zunahme der
Dicke bis auf 1000 nm und mehr zu rechnen (HANNIG, 1999). Dieses spétere Pellikel-
wachstum beruht auch auf der Ansiedlung von Mikroorganismen, die ab einer Verweil-
dauer von etwa 4 Stunden in die Pellikel integriert werden (LIE, 1975), in dem hier un-
tersuchten Zeitrahmen von 120 Minuten dagegen noch keine nennenswerte Rolle spie-

len.

In den hier untersuchten Proben war die Pellikeldicke insgesamt also etwas geringer als
in den zitierten Verdffentlichungen. Dies ist moglicherweise auf die unterschiedlichen
Substrate (Zahnschmelz vs. Silizium) und deren unterschiedliche Affinitit zu den im
Speichel enthaltenen Proteinen zuriickzufiihren (ERICSON et al., 1982). Ein weiterer
Grund fiir niedrigere Messwerte kann in der Messmethodik liegen. Die Ausbildung ver-
schiedener Schichten innerhalb der Pellikel mit unterschiedlichen optischen Eigenschaf-
ten sowie die sehr unebene Oberfliche konnen dazu fiihren, dass mit mikroskopischen

Verfahren andere Werte der Pellikeldicke gemessen werden als mittels Ellipsometrie.

8.2.1 Einfluss der intraoralen Expositionszeit

Die Zunahme der Pellikeldicke verlief bei den hier untersuchten Proben in etwa loga-
rithmisch, das heit der Zuwachs war zu Beginn der Pellikelbildung starker und wurde
mit zunehmender Zeit dann schwicher. Nach 3 Minuten wurden hier durchschnittlich
7,4, nach 30 Minuten 9,7 und nach 120 Minuten 10,7 nm starke Pellikelschichten ge-
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messen. Auch in anderen Studien wird iiber diese initial starke und spiter langsamer
werdende Zunahme der Pellikeldicke berichtet (ERICSON et al., 1982; LIE, 1977).

Dabei wird davon ausgegangen, dass sich innerhalb weniger Sekunden (HORBETT,
1982) nach Beginn der intraoralen Exposition eine Basalschicht mit ,,hoher ultrastruktu-
reller Uniformitédt (HANNIG, 1998) auszubilden beginnt, die unabhédngig von der Loka-
lisation, der Oberflichenbeschaffenheit oder der Struktur und Zusammensetzung der
adsorbierten Materialien entsteht. Hierbei handelt es sich wahrscheinlich um einen
kompakten Monolayer, der aus Proteinen besteht, die eine besondere Affinitét zur Ober-
fliche des Substrates besitzen. Eine initiale Pellikelschicht ist demnach bereits nach
wenigen Sekunden vorhanden (ECHTERHOFF, 2008; HANNIG, 1999; VASSILAKOS et al.,
1992). Dies war offensichtlich auch in der hier durchgefiihrten Studie der Fall, da be-
reits nach 3 Minuten Expositionszeit eine Schichtdicke erreicht worden war, die etwa
70 % der Gesamtdicke nach 2 Stunden entsprach.

Nach einer gewissen Entwicklungszeit besteht die Pellikel dann aus einer elektronen-
dichten, diinnen Basisschicht, an die sich eine aus granuldren und globuldren Strukturen
bestehende Schicht anschliefit. Die Struktur der Pellikel kann sich im weiteren Verlauf
der Reifung deutlich verdndern. Die Angaben zur Entstehungszeit dieser gereiften Pel-
likel variieren von wenigen Minuten bis zu mehreren Tagen (NIEUW-AMERONGEN et al.,
1987).

In einer dhnlichen Studie zur zeitlichen Entwicklung der Pellikeldicke war nach einer
Expositionszeit von einer Minute auf einem Trégersubstrat aus Rinderschmelz eine Pel-
likel von 10-20 nm Dicke entstanden (HANNIG, 1998, 1999), nach 30 Minuten betrug

deren Dicke bis zu 200 nm.

Die hier gefundene zeitliche Entwicklung der Pellikeldicke ist prinzipiell also auch in
anderen Studien in dhnlicher Weise festzustellen. Allerdings war bei den hier durchge-
filhrten Versuchen auffillig, dass, im Gegensatz zu den zitierten Studien, bereits nach
sehr kurzer Zeit (3 Minuten) ein groBBer Teil der endgiiltigen Pellikeldicke erreicht war.
Auch hier kann vermutet werden, dass die ellipsometrische Messung wegen der sehr
lockeren Struktur der @uBeren Pellikelschicht und deren gegeniiber der Basisschicht
unterschiedlichen optischen Eigenschaften zu anderen Ergebnissen bei der Dickenmes-
sung kommt als andere Verfahren. Diese Vermutung wird gestiitzt durch die Tatsache,
dass in einer dhnlich angelegten Studie (ERICSON et al., 1982), bei der ebenfalls auf Si-
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liziumoberflichen gewachsene Pellikel mittels ellipsometrischer Messung untersucht
wurden, eine dhnliche Entwicklung der gemessenen Schichtdicke zu verzeichnen war

wie in der hier durchgefiihrten Studie.

8.2.2 Einfluss des Tragersubstrates

Zwischen unbeschichteten und OTS-beschichteten Proben war bei den hier untersuch-
ten Proben lediglich in der Anfangsphase des Pellikelwachstums und an bestimmten
Lokalisationen ein Unterschied in der Dicke der Pellikel gegeben. Unbeschichtete, hyd-
rophile Proben zeigten dabei in der Anfangsphase eine deutlichere Zunahme der Pelli-
keldicke. Dies stimmt gut {iberein mit der Studie von ERICSON et al. (1982), in der eben-
falls ein sehr schnelles Wachstum der Pellikel auf einer hydrophilen Oberfldche statt-
fand. Im Gegensatz dazu fanden andere Studien insgesamt und teilweise erst nach lan-
gerer Expositionszeit eine etwas stidrkere Adsorption auf hydrophoben Oberflichen
(LINDH, 2002; VASSILAKOS et al., 1992). Moglicherweise spielen bei den Adsorptions-
vorgdngen an Oberflichen unterschiedliche Grenzflichenenergien eine Rolle, die zu
leichten Differenzen bei der Geschwindigkeit der Pellikelbildung fiihren, die Grof3e der
angelagerten Proteine unterscheidet sich dagegen auf unterschiedlichen Flachen nicht
signifikant (HANNIG ET AL., 2004a).

Zusammenfassend stellte HANNIG in verschiedenen Studien (1997; 1998) fest, dass sich
die Pellikel auf {iblichen Materialien in dhnlicher Weise bildet und auch in ihrer Struk-
tur auf verschiedenen Materialien sehr dhnlich ist. Wachstumsunterschiede, die zu un-
terschiedlichen Pellikeldicken fiihren, sind dabei sehr viel starker in der intraoralen Ex-

positionsposition der Proben begriindet als in der Art der Substratoberflédche.
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8.2.3 Einfluss der Lokalisation der Proben

Intraoral exponierte Oberflichen sind einerseits unterschiedlichen Bedingungen hin-
sichtlich des Speichelflusses, der Einfluss auf die Entstehung der Pellikel hat, ausge-
setzt. Andererseits wirken lokal unterschiedliche Scherkrifte auf diese Flachen, die zu
unterschiedlich starken ,,Desorptionsphdnomenen‘ an der adsorbierten Pellikelschichten
fiihren.

Verschiedene Studien fanden deutlich groere Pellikeldicken auf bukkal lokalisierten
Proben im Vergleich zu lingual bzw. palatinal lokalisierten (HANNIG, 1997; HANNIG,
1999; HANNIG und JOINER, 2006). Dies wird erklart mit den deutlich hoheren Scherkraf-
ten, die auf der oralen Seite der Zahne durch die Zungenbewegungen wirksam sind und
zum Abstreifen weniger fest mit dem Substrat verbundener Teile der Pellikel fiihren.
Auch fiir die hier untersuchten Proben ergaben sich entsprechende Unterschiede, wobei
die Differenzen im Oberkiefer deutlich grofer waren als im Unterkiefer (siche Tabelle
7, Seite 40). Dies ist moglicherweise auf die Tatsache zurlickzufiihren, dass fiir die im
Unterkiefer montierten Proben das Dargebot an Speichelproteinen insgesamt grofer ist,
die hier lokalisierten Probenoberflichen sind praktisch stindig von Speichel umflossen
(AMAECHI et al., 1999). Ein weiterer Einfluss kann in der unterschiedlichen Proteinzu-
sammensetzung des Speichels aus verschiedenen Speicheldriisen vermutet werden
(CARLEN et al., 1998), was zu lokal unterschiedlicher Verfiigbarkeit von Biopolymeren
fiir die Pellikelbildung fiihrt (HANNIG, 1999).

8.2.4 Einfluss der Probanden

Ein moglicher individueller Einfluss der Probanden auf die Pellikeldicke betrifft die
ethnische Herkunft (BRUvO et al., 2009), Erndhrung (HANNIG und JOINER, 2006;
LENANDER-LUMIKARI und LOIMARANTA, 2000; RYKKE und S@NJU, 1991; VACCA SMITH
und BOWEN, 2000), den Hormonstatus (LENANDER-LUMIKARI und LOIMARANTA, 2000)
oder Gewohnheiten in Bezug auf die Zahnpflege, aber auch die unwillkiirlichen Bewe-
gungen der Zunge. Allerdings wird die individuelle Zusammensetzung der Pellikel bei
verschiedenen Probanden als sehr dhnlich beschrieben (DEIMLING et al., 2004).
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In der hier durchgefiihrten Studie waren die Unterschiede der Pellikeldicke zwischen
den verschiedenen Probanden vergleichsweise gering (im Mittel zwischen 8,7 und
10,3 nm, siehe Tabelle 11, Seite 44). Da alle Probanden im mittleren Erwachsenenalter
waren und durch die Autorin im Hinblick auf die Zahnpflege vor dem Einsetzen der
Probenplittchen genau instruiert und kontrolliert wurden, waren damit entscheidende

Einfliisse auf die Pellikelbildung bereits von vornherein nivelliert.

8.3 Schlussfolgerungen

Die Ergebnisse zeigen, dass bei den hier durchgefiihrten Experimenten im Zeitraum bis
2 Stunden nach Beginn der Exposition eine generelle Zunahme der Pellikeldicke im
Mundhdhlenbereich zu verzeichnen war. Dies stimmt mit den Ergebnissen anderer Stu-
dien gut iiberein. Die GroBe dieser Zunahme war allerdings abhéngig vom Probenmate-
rial und der genauen Lokalisation der Probe in der Mundhdhle. OTS-beschichtete Sili-
zium-Wafer wiesen an einzelnen Lokalisationen und zu bestimmten Zeitpunkten niedri-
gere Messwerte der Pellikeldicke auf als solche, die nicht beschichtet waren. Dieses
Resultat gibt Anlass zu der Vermutung, dass zukiinftig durch eine gezielte Oberflé-
chengestaltung von Implantat- und Restaurationsmaterialien eine Minimierung des Pro-
zesses der Pellikelbildung moglich sein wird, so dass auf diese Weise auch die Bildung
von Plaque im Mundhohlenbereich insgesamt reduziert werden kann. Die in dieser Stu-
die erheblichen individuellen Unterschiede in der Pellikelbildung machen allerdings die

Suche nach weiteren moglichen Einflussfaktoren auf die Pellikelbildung notwendig.
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10 Anhang

Tabelle 17:

Anzahl der fUr die Auswertung zur Verfligung stehenden Proben diffe-

renziert nach Material der adsorbierenden Oberflache, Zahn, Zahnfla-

che, intraorale Expositionszeit und Proband

Zeit

Material Zahn Flache (min) Proband Zeile
IK KH FA | SGT | HM AQ |[Gesamt

3 0 6 6 6 5 6 29
Si-Wafer 16, 26 bukkal 30 0 6 6 6 6 6 30
120 0 30
Gesamt 0 18 18 18 17 18 89
3 0 6 6 6 6 6 30
Si-Wafer 16, 26 oral 30 0 6 6 6 6 6 30
120 0 6 6 6 6 28
Gesamt 0 18 18 18 16 18 88
3 0 6 6 6 6 6 30
Si-Wafer 11,21 bukkal 30 0 6 6 6 6 6 30
120 0 6 6 6 6 6 30
Gesamt 0 18 18 18 18 18 90
3 0 6 30
Si-Wafer 11,21 oral 30 0 6 30
120 0 3 27
Gesamt 0 18 18 18 15 18 87
3 0 30
Si-Wafer 36, 46 bukkal 30 0 29
120 0 30
Gesamt 0 18 18 18 17 18 89
3 0 30
Si-Wafer 36, 46 oral 30 0 27
120 0 30
Gesamt 0 18 18 18 15 18 87
3 0 6 6 6 6 6 30
Si-Wafer 31,41 bukkal 30 0 6 6 6 6 6 30
120 0 30
Gesamt 0 18 18 18 18 18 90
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Material Zahn Flache Zejt Proband Zeile
(min)
IK KH FA SGT | HM AQ | Gesamt

3 0 6 6 6 6 6 30
Si-Wafer 31,41 oral 30 0 6 6 6 6 6 30
120 0 6 6 6 6 6 30
Gesamt 0 18 18 18 18 18 90
Octadecyltri- 3 0 0 0 12 12 0 24
chlorsilan 16, 26 bukkal 30 0 0 0 12 12 0 24
120 0 0 0 12 12 0 24
Gesamt 0 0 0 36 36 0 72
Octadecyltri- 3 0 0 0 12 12 0 24
chlorsilan 16, 26 oral 30 0 0 0 12 12 0 24
120 0 0 0 12 12 0 24
Gesamt 0 0 0 36 36 0 72
Araldit 3 3 3 0 0 0 0 6
mit Pt- 16, 26 bukkal 30 3 3 0 0 0 0 6
Beschichtung 120 0 3 0 0 0 0 3
Gesamt 6 9 0 0 0 0 15
Araldit 3 3 3 0 0 0 0 6
mit Pt- 16, 26 oral 30 3 3 0 0 0 0 6
Beschichtung 120 3 3 0 0 0 0 6
Gesamt 9 9 0 0 0 0 18
Spalte Gesamt 15 162 | 144 | 216 | 206 | 144 887
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