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Zusammenfassung

Zusammenfassung

Dentin, der Hauptbestandteil des Zahnes der Saugetiere, ist ein hierarchisch auf-
gebauter Komposit. Wie andere knochenahnlichen Materialien besteht es aus einer
organischen Kollagenfasermatrix, anorganischem Kalziumphosphat, welches als
Hydroxylapatit vorliegt, und Wasser. Dentin ist — unterscheidend vom Knochen —
nicht zum Umbau des Gewebes fahig. Aullerdem sind Mineral-Grenzschichten so-
wie die Tubuli, kleine Kanale, die das Dentin durchziehen, ausschlief3lich im Dentin
zu finden. Obwohl Dentin seit mehr als 100 Jahren untersucht wird, werden die Ver-
anderungen der submikroskopischen Struktur und Unterschiede in der Anordnung
des mineralisierten Kollagennetzwerkes nicht gut verstanden. Dabei sind diese
Kenntnisse fur die Bewertung der Beziehung zwischen Struktur und Eigenschaften
entscheidend, um sowohl die Langlebigkeit des Zahnes zu verstehen als auch neue
Materialien biomimetisch zu entwickeln.

In der vorliegenden Arbeit wurden polarisationslichtmikroskopische, rasterelektro-
nenmikroskopische und Raman-spektroskopische Analysen mit
Rontgenstreumethoden und Mikro-Tomografie verknupft, um die dreidimensionale
Anordnung und Verteilung des mineralisierten Kollagen-Netzwerkes zu charakteri-
sieren. Es wurden besonders umfangreiche zweidimensionale Abrasterungen des
Dentins mittels Kleinwinkelrontgenstreumethode durchgefiihrt, die die Bestimmung
der GroRe und Ausrichtung Mineralteilchen sowie die Bestimmung deren Mineral-
volumenanteil ermdéglichten. Demzufolge zeigen spezifische Regionen Material-
und Strukturgradienten im sub- und mikroskopischen Bereich. Insbesondere die
Mineralteilchen, nur wenige Nanometer dick, sind unterschiedlich im Zahn ange-
ordnet. Diese Regionen befinden sich im Dentin nahe den zervikalen Seiten des
Zahnes, sowie unterhalb der Dentinhocker diagonal in Langsrichtung des Zahnes.
Es wird gezeigt, dass die Anordnung der mineralisierten Kollagenfasern von der Ar-
chitektur des Zahnes, nicht aber von den anisotropen Strukturmerkmalen, den
Tubuli, bedingt wird.

Diese lokalen Charakteristika und strukturellen Gradierungen der Mikrostruktur sind
fur die Anpassung an die dauerhafte mechanische Belastung und damit flr die
Langlebigkeit des Zahnes maf3geblich.

Schlagworter:
Dentin, Biomineralisierung, Kalziumhydroxylapatit, Kleinwinkelrontgenstreuung




Abstract

Abstract

Dentin, the main tissue of all mammalian teeth, is a hierarchically structured com-
posite. As with other bone-like materials, it is composed of an organic collagen fiber
matrix, an inorganic calcium-phosphate salt — hydroxyapatite — and water. Unlike
bone however, dentin does not remodel and contains some distinct mineral inter-
faces as well as tubules that make it porous. Although dentin has been investigated
for more than 100 years, small but important variations of the structure at the sub-
micron length scale and specifically differing arrangement of the mineralized fiber
networks are not well understood. Such information is critical to interpret the rela-
tion between structure and properties, which is needed to understand the long-
lasting endurance of these organs, as well as for biomimetic development of new
materials.

In the present work polarized light microscopy, scanning electron microscopy and
Raman-spectroscopy were used in conjunction with X-ray scattering, diffraction and
micro-tomography to better understand the three-dimensional arrangement and dis-
tribution of the mineral in and near the collagen-fiber mesh. Specifically, extensive
mapping by scanning small-angle X-ray scattering (SAXS) allowed to determine the
sizes and alignments of the mineral particles and corresponding mineral volume
fractions. Thus, specific regions exhibit gradients of material and structure at the
nanometer as well as the micrometer length scales. In particular, the nanometer si-
zed particles are arranged differently in dentin on the sides of teeth — near the
cervical regions where the crowns meet the roots, and also diagonally beneath the
cusps. It is shown that the arrangement of the mineralized collagen mesh is related
to the overall architecture of the tooth and not to the anisotropic tubular structural
features.

The local characteristics and structural gradations of the microstructure are be-
lieved to be important for the adaptation of teeth to their long-lasting mechanical
function.
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Einleitung

1  Einleitung

Dentin (Zahnbein) ist der formgebende, unter dem Zahnschmelz befindliche, Haupt-
bestandteil des menschlichen Zahnes. Obgleich es einer dauerhaften und
zyklischen mechanischen Belastung unter zum Teil aggressiven Medien, wie Sau-
ren und Bakterien, ausgesetzt ist, umfasst die Lebensdauer mehrere Jahrzehnte.
Dentin ist ein naturlicher Komposit, bestehend aus organischer Kollagenfasermatrix
und eingebetteten anorganischen Hydroxylapatitpartikeln, die ein komplexes Netz-
werk aus mineralisierten Faserbundeln bilden. Dies ist ein Merkmal aller Materialien
der Knochenfamilie [1, 2]. Dennoch gibt es Besonderheiten wie die Mineral-
Grenzschicht zum Zahnschmelz sowie die Tubuli — kleine, von Hydroxylapatit (HAp)
umgebene Kanalchen — die ausschlieBlich im Dentin zu finden sind. Dentin er-
scheint als Material in verschiedenen Formen mit verschiedenen lokalen
Zusammensetzungen. Es enthalt strukturelle Gradierungen, die die Zéahne vermut-
lich befahigen, den Bedingungen unter dauerhafter und zyklischer mechanischer
Beanspruchung zu widerstehen. Insbesondere vom Knochen unterscheidet sich
das Dentin dadurch, dass es, obwohl lebendig, nicht zum Umbau des Gewebes
(Remodeling) und zur Selbstheilung fahig ist.

Untersuchungen an anderen Materialien der Knochenfamilie wie mineralisierten
Sehnen, Knorpel und Knochen haben gezeigt, dass Variationen auf den hierarchi-
schen Ebenen des Kompositmaterials wie des Verhaltnisses der Bestandteile, der
Anordnung der mineralisierten Kollagenfasern und der Grof3e der Mineralpartikel
Eigenschaften verandern, die das Material fir die verschiedenen Anforderungen
anpassen. Obwohl Dentin seit mehr als einem Jahrhundert wissenschaftlich unter-
sucht wird, sind Details Uber diese Mikrostruktur wenig bekannt, so dass die
Beziehung zwischen Eigenschaften und Struktur und somit das Material Dentin nur
wenig verstanden wird. DarUber hinaus kann uns die Kenntnis von der Beziehung
zwischen Eigenschaften und der Mikrostruktur helfen, wie z. B. kinstliche Kompo-
sitmaterialien zu optimieren sind. Weiterhin flhrt die Kenntnis der Mikrostruktur zu
einem besseren Verstandnis der biologischen Vorgange, die zu ihr fuhren.

Die vorliegende Arbeit soll das Verstandnis fur Dentin erweitern, indem die Ord-
nung und Verteilung des mineralisierten Kollagen-Netzwerkes hinsichtlich der
Struktur und des Strukturgradienten in Abhangigkeit von der Lage im Zahn unter-
sucht wurden.

Mit der Einrichtung der Strahlrohreinheit pSpot (ID 02) am Elektronenspeicherring
der Berliner Elektronen-Speicherring Gesellschaft fir Synchrotronstrahlung des
Helmholtz-Zentrums Berlin fur Materialien und Energie (BESSY II) [3] wurden die
technischen Voraussetzungen zur hochauflosenden Untersuchung der Mikrostruk-
tur des Dentins geschaffen.




Einleitung

Die Charakterisierung erfolgte hauptsachlich unter Verwendung von Roéntgenbeu-
gung. Es wurden Kleinwinkelstreuuntersuchungen an Dentinschnitten durchgefuhrt.
Kleinwinkelstreuung ist eine Untersuchungsmethode, die es erlaubt, Strukturen in
der Groflke von Nanometern in Bezug zu mikro- und makroskopischen Probenab-
messungen zu untersuchen. Sie gibt Aufschluss sowohl Uber die Form und GroRe
als auch uber die Orientierung und den Ausrichtungsgrad des streuenden Objektes
— im vorliegenden Dentin Uber die mineralischen Partikel. Erganzt wurden diese
Untersuchungen mit Analysen der Kollagenorientierung, die mittels Polarisations-
lichtmikroskopie und Raman-Spektroskopie durchgefuhrt wurden. Weiterhin wurde
eine Bewertung des Peritubulardentins anhand elektronenmikroskopischer Auf-
nahmen vorgenommen.

Die Arbeit konzentrierte sich auf die Untersuchung menschlichen Kronendentins.

Einen Uberblick tber das Material Dentin und dessen Belege in der Literatur wer-
den im Kapitel 2 gegeben. Aufgrund des experimentellen Charakters dieser Arbeit
werden dort auch umfangreich die Untersuchungsmethode der Kleinwinkelstreuung
einschlieBlich der Methodik der Datenanalyse sowie deren Anwendung fur die Bio-
materialien und Dentin erlautert.

Die Ergebnisse, insbesondere seien hier die Verteilungen des Mineralgehalts sowie
die GroRen- und Orientierungsverteilungen der Mineralpartikel im Dentin genannt,
werden im Kapitel 4 dokumentiert und diskutiert. Abschlieend werden diese Er-
gebnisse flur die Erweiterung des Wissens Uber Dentin in Kapitel 5
zusammengefasst.




Stand des Wissens

2 Stand des Wissens

21 Materialsystem Zahn

2.1.1  Morphologie des Zahns

Zahne besitzen eine vielfaltige Morphologie. Es werden im menschlichen Gebiss
entsprechend ihrer Funktion im Ober- oder Unterkiefer (maxillar bzw. mandibular)
jeweils Schneidezahne (Incisivi), Eckzahne (Canini), Vormahlzahne (Pramolare)
sowie die Mahlzahne (Molare) unterschieden. Die Zahnart kann aufgrund spezifi-
scher Merkmale der einzelnen Zahne beschrieben werden. Allerdings kann ihr
Erscheinungsbild individuell stark variieren.

Die Beschreibungen der Zahnseiten und -richtungen erfolgen in Abhangigkeit der
Lage im Mund in Bezug auf Richtungen zu auleren Korpermerkmalen (s. Tabelle

2.1)

Krone: Der Teil des Zahnes, der auferhalb des Zahnfleisches im Mund sicht-
bar ist.

Wurzel: Der Teil des Zahnes, der unterhalb der Krone liegt. Dieser Teil ist ge-
wohnlich nicht im Mund sichtbar. Uber die Wurzel wird der Zahn im
Knochen verankert.

Zahnhals: | Nicht scharf durch Materialgrenzen definierter Bereich, der im Uber-
gang zwischen der Krone und der Wurzel liegt.

apikal: im Wurzelbereich, zur Wurzel hin

bukkal: der Wange zugewandt

distal: von der Kiefermitte abgewandt

koronal: im Kronenbereich, zur Krone hin

lingual: gegenteilige Flache von bukkal im Unterkiefer, der Zunge zugewandt,
gleichbedeutend mit oral

mesial: zur Kiefermitte hin

okklusal: | zur Kauflache hin gewandt

oral zur Mundhohle hin

palatinal: | ebenfalls gegenteilige Flache von bukkal im Oberkiefer, dem Gaumen
zugewandt, gleichbedeutend mit oral

zervikal: | zum Zahnhals gewandt

Tabelle 2.1: Lage- und Richtungsbezeichnungen an Zdhnen




Stand des Wissens

Der Zahn ist ein komplexes Materialsystem aus Hart- und Weichgewebe und be-
stent aus dem Zahnschmelz, dem Dentin (auch Zahnbein genannt), dem
Wurzelzement sowie der Zahnmarkhohle (Pulpa) (Abb. 2-1). Der Zahn ist Gber den
Zahnhalteapparat, das sogenannte Periodontium, im Kieferknochen verankert.
Dentin ist das formgebende Hauptmaterial, welches koronal vom Zahnschmelz und
apikal vom Wurzelzement aufRerlich eingeschlossen wird. Der Zahnschmelz besteht
zu 95 Massenprozent (Ma.-%) (86 Volumenprozent (Vol.-%)) aus Mineralphase,
einem Kalziumhydroxylapatit, 1 Ma.-% (2 Vol.-%) organischer Phase und 4 Ma.-%
(12 Vol.-%) Wasser. Wurzelzement gehort aufgrund der Zusammensetzung aus ca.
61 Ma.-% (33 Vol.-%) mineralischem Anteil und 27 Ma.-% (31 Vol.-%) organischem
Material, wovon ca. 90 % Kollagene sind, und 12 Ma.-% (36 Vol.-%) Wasser zu den
knochenartigen Materialien [1, 4]. Die mineralische Phase ist ebenfalls Hydroxyla-
patit.

“‘-ul_/—“

Zahnschmelz

Dentin-Zahnschmelz- (
Grenzschicht

Dentin mit Tubuli

Zahnkrone

Zahnmarkhéhle k —_— Zahnhals

Wurzelzement

Zahnwurzel

Abb. 2-1: Schematische Darstellung eines Langsschnitts eines Zahnes, nicht maRstabsge-
recht; Im oberen Bereich (Zahnkrone) wird das Dentin vom Zahnschmelz tiberdeckt. Beide
Materialien bilden eine gemeinsame Grenzschicht. Im Bereich der Zahnwurzel (hier nicht voll-
standig dargestellt) wird das Dentin &uBerlich vom Wurzelzement liberzogen. Die
Zahnmarkhohle befindet sich innerhalb des Zahnes und wird vom Dentin eingeschlossen.
Der jeweilige s-formige bzw. geradlinige Verlauf der Dentinkandlchen (Tubuli) im Kronen-
bzw. im Wurzeldentin ist hier durch feine Linien schematisch dargestelit.

Das von Zahnschmelz und Wurzelzement eingeschlossene Dentin besteht meist
aus 65 Ma.-% (45 Vol.-%) anorganischer Phase, 22 Ma.-% (33 Vol.-%) organischer
Phase sowie 13 Ma.-% Wasser (22 Vol.-%) [5] und gehdrt ebenfalls zu den Bioma-
terialien der Knochenfamilie [1]. Ein wichtiger Unterschied jedoch zum Knochen
besteht darin, dass Dentin selbst keine Dentin bildenden Zellen enthalt (s. 2.1.2).
Deshalb ist eine Neubildung oder Regeneration von abgebautem Gewebe nicht
maglich.

Das Dentin bildet mit dem Zahnschmelz und dem Wurzelzement Grenzschichten,

an denen sich Eigenschaften andern. Diese Grenzschichten werden Dentin-




Stand des Wissens

Zahnschmelz-Grenzschicht (englisch: dentino-enamel-junction: DEJ) und Dentin-
Zement-Grenzschicht genannt. Dentin selbst schliet die Zahnmarkhdhle mit den
Nerven, Blut- und Lymphgefalten und den verbliebenen Dentin bildenden Zellen
(Odontoblasten) im Inneren des Zahnes ein.

Abb. 2-2: Lichtmikroskopische Aufnahme (Reflexionsmodus) eines Querschliffs, okklusal;
Am linken unteren Bildrand ist Zahnschmelz sichtbar. Einen GroRteil des Bildes nimmt das
Dentin ein. Der schwarze Pfeil markiert den bogenférmigen (girlandenformigen) Verlauf der
Grenze zwischen Zahnschmelz und Dentin. Im Dentinquerschnitt werden die Tubuli nahe der
DEJ langs geschnitten (weier Pfeil). Bei weiterer Entfernung von der DEJ werden die Tubuli
quer in diesem Schnitt getroffen. Skaleneinheit: 100 pm; Das eingefiigte Bild oben rechts
zeigt einen vergroBerten Ausschnitt der quer geschnittenen Tubuli im Dentinquerschnitt.
Skaleneinheit 50 pm

Ein spezifischer struktureller Bestandteil des Dentins sind die Tubuli, kleine Kanal-
chen (ca. 1 bis 1,5 ym im Durchmesser) (s. Abb. 2-1, Abb. 2-2 und Abb. 2-3), die
das Dentin von der auflieren Grenzschicht bis zur Zahnmarkhohle durchziehen. Sie
verlaufen in der Krone s-formig sowie im Wurzelbereich recht geradlinig. Unterhalb
der Zahnschmelz-Grenzschicht weisen sie feine Verastelungen auf, die sich nach
wenigen Mikrometern in Richtung Pulpa zu starkeren Tubuli vereinigen [4, 6] (s.
Abb. 2-3).

In ihrem Verlauf in Richtung Pulpa erhoht sich die Anzahl der Kanalchen pro Raum-
inhalt sowie deren Durchmesser [7, 8]. Nach Abschluss der Zahnbildung enthalten
die Tubuli zum Teil noch die Zellfortsatze sowie Wasser. Die Tubuli sind auch
Drucksensoren des gesamten Zahnsystems, indem bei mechanischem Druck die
Flissigkeit in den Tubuli bewegt wird und Reize auf die in der Pulpa liegenden Ner-

ven ausgelost werden [5, 9]. Die Tubuli als Dentin durchziehende Kanalchen sind

5



Stand des Wissens

aulBerdem flur die Permeabilitat des Dentins verantwortlich. Mineralienaustausch-
vorgange konnen sowohl zum Zahnschmelz als auch vom Zahnschmelz weg
durchgefuhrt werden [9]. Kritisch wird diese Eigenschaft bei Befall des Dentingewe-
bes durch Kariesbakterien. Stoffwechselprodukte der Bakterien, aber auch
Bakterien selbst gelangen Uber die Tubuli in immer tiefere Zonen des Dentins [10]
(s.2.1.4).

Abb. 2-3: Lichtmikroskopische Aufnahme (Transmissionsmodus) eines Kronendentin-
langsschliffs, zervikal; Skalenbalken: 25 pm; Im linken Bildrand befindet sich der
Zahnschmelz. Die DEJ ist als schwarze Linie links im Bild, von oben nach unten verlaufend
zu sehen. Die Tubuli sind als geschwungene Linien im gesamten restlichen Bild sichtbar.
Rechts von der DEJ schlieBt sich das Manteldentin (s. 2.1.3) an, in dessen Bereich die Tubuli
verzweigt sind.

2.1.2 Dentinogenese

In diesem Kapitel werden einige Fakten der Dentinbildung, die zum Verstandnis der
vorliegenden Arbeit bedeutsam sind, kurz zusammengefasst, ohne im Detail auf die
biologischen Vorgange einzugehen.

Dentin bildende Zellen sind die Odontoblasten. Zahnschmelz wird von den Ame-
loblasten gebildet. Die Differenzierung beider Zelltypen erfolgt durch gegenseitige
Beeinflussung an der zukunftigen DEJ. Die frihen Pra-Odontoblasten synthetisie-
ren Kollagenfasern, welche dicker und auch senkrecht zur DEJ angeordnet sind
(Manteldentin). Diese Zellen entwickeln sich weiter zu Odontoblasten, welche Kol-
lagen ausscheiden, das aus schmaleren Faserblndeln besteht [4]. Dieses Dentin
wird Pradentin genannt und ist zunachst noch unmineralisiert. In der weiteren Den-
tinbildung laufen nun verschiedene Vorgange parallel ab: Wahrend der Zellkorper
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der Odontoblasten weiter die organische Matrix des Dentins segregiert, bildet sich
ein zytoplasmatischer Zellfortsatz aus, der schwanzartig in der Region des gebilde-
ten Dentins verbleibt. Dabei werden die Zellkérper der Odontoblasten von der DEJ
fortgeschoben. Der Raum, den die Odontoblasten bei diesem Prozess bendtigen,
sind die zukunftigen Tubuli. Die sich bis zum Erreichen der vollstandigen Dentindi-
cke verlangernden Odontoblastenfortsatze scheiden nun weitere nicht-kollagene
Proteine sowie Kalzium- und Phosphat-lonen ab, die das Pradentin mineralisieren
[6]. Dabei befindet sich die Mineralisierungsfront zeitlich und értlich hinter der Kol-
lagenbildung, so dass an der Pulpa nach Abschluss der Dentinbildung ein innerer
Rand an unmineralisiertem Dentin verbleibt. Das mineralisierte Dentin wird nun zir-
kumpulpares oder intertubulares Dentin genannt, welches in der Literatur noch
histologisch in primares (bis zur Wurzelbildung gebildetes Dentin) und sekundares
(nach dem Zahndurchbruch gebildetes) Dentin unterschieden wird. Nach dem
Zahndurchbruch befinden sich die Odontoblasten in der Pulpa und bilden in einer
geringen Rate sekundares Dentin weiter. Bei Karies, Uberhdhtem Druck oder ande-
ren physiologischen Reizen bilden odontoblastendhnliche Zellen (aus
Odontoblasten entstanden) in der Pulpa sogenanntes Reiz- oder tertidres Dentin.
Sie konnen aber nicht am Ort des Reizes Dentin neu bilden. Dieses Dentin-
wachstum fuhrt allmahlich zum Verschluss der Pulpa im hohen Alter.

2.1.3 Dentin: Aufbau und mechanische Eigenschaften

Dentin ist kein homogenes Hartgewebe, sondern weist lokal unterschiedliche Pha-
senzusammensetzungen sowie strukturelle Besonderheiten auf. Die zahlreichen in
der Literatur angegebenen spezifischen Bezeichnungen fur Dentin, die histologisch
und strukturell begriindet sind, spiegeln die Vielfaltigkeit des Materials Dentin wider.
In Tabelle 2.2 werden die fir diese Arbeit wichtigsten Dentinbezeichnungen zu-
sammengefasst und kurz erlautert.
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Dentinname

Kurzbeschreibung

Manteldentin

unterhalb der DEJ wenige Mikrometer dick
in der Entwicklung des Zahnes das zuerst gebildete Den-
tin

Pradentin

zeitlich nach dem Manteldentin gebildetes Dentin, wel-
ches noch unmineralisiert ist

nach abgeschlossener Zahnbildung ist es das zuletzt ge-
bildete Dentin und an der Pulpa vorhanden

Intertubulardentin
(intertubulares
Dentin), ITD

Dentin, welches von den Odontoblasten gebildet wird
liegt zwischen den Tubuli
mineralisiertes Pradentin

Peritubulardentin
(peritubulares
Dentin), PTD

kollagenfreies, hoch mineralisiertes Material

umhuillt die Tubuli

wird nicht von den Odontoblasten-Zellkérpern, sondern
von deren Fortsatzen durch Ausscheidung von lonen und
Proteinen nach der Mineralisierung des intertubularen
Dentins gebildet

zirkumpulpares
Dentin

allgemeine Bezeichnung fur das kollagenhaltige Dentin,
das die Pulpa umgibt
mineralisiertes Pradentin

Kronendentin

Dentin, das sich in der Krone des Zahnes befindet (im
Gegensatz zum Wurzeldentin)
gehort mit zum zirkumpulparen Dentin

Primardentin

allgemeiner Begriff fur das kollagenhaltige Dentin, das bis
zum Durchbruch des Zahnes in die Mundhohle gebildet
wird

gehort mit zum zirkumpulparen Dentin

umfasst Kronen- und Wurzeldentin

Sekundardentin

allgemeiner Begriff fur das kollagenhaltige Dentin, das
nach Durchbruch des Zahnes lebenslang gebildet wird
gehort mit zum zirkumpulparen Dentin

Bildungsrate ist wesentlich langsamer als des Primarden-
tins

bewirkt die allmahliche Verkleinerung der Pulpa

Tabelle 2.2: Zusammenfassung der fiir diese Arbeit wichtigsten Dentinnamen und deren Be-

deutung

Auf molekularer Ebene besteht Dentin in der chemischen Zusammensetzung aus
anorganischen und organischen Bestandteilen sowie Wasser.

Die organische Phase setzt sich aus ca. 90 Ma.-% Kollagen des Typs I sowie wei-

teren geringen Mengen anderer

Kollagene und nicht-kollagener Proteine
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zusammen [4, 5]. Kollagen Typ I ist der Hauptbestandteil der extrazellularen Matrix
und durch seinen hierarchischen faserartigen Aufbau charakterisiert. Aus dreifach-
helikalen Molekulen, bestehend aus Polypeptidketten mit einem Durchmesser von
ungefahr 1,5 nm und einer Lange von ca. 300 nm, werden Mikrofibrillen gebildet,
die sich in der Lange parallel, charakteristisch zweidimensional versetzt anordnen.
Dabei entstehen Zwischenraum- und Uberlappungszonen. Durch Anlagerung der
Mikrofibrillen zueinander im dreidimensionalen Raum werden Fibrillen von ca. 80
bis 100 nm Durchmesser gebildet [1]. Die Zwischenrdume erweitern sich zu Kana-
len quer zur Langsrichtung der Kollagenfibrillen. Das Kollagen ist Uber den
Querschnitt der Fibrille radial gepackt [11, 12] und bildet eine quasi-hexagonale
Struktur. Die axiale Periodizitdt der Zwischenraum- und Uberlappungszone (D-
spacing) betragt ca. 67 nm. Diese Wiederholungen sind nicht konstant, sondern un-
terliegen verschiedenen dynamischen Veranderungen [13].

Die mineralische Phase besteht aus Kalziumphosphat, welches
nicht-stéchiometrisch als karbonisiertes Kalziumhydroxylapatit
(Cas(PO4,C03)3(OH)) vorliegt [14], in dem das Phosphat teilweise durch Karbonat
substituiert wurde. Es sind aber noch vielfaltige andere Substitutionen moglich,
haufig Mg?*, HPO4> sowie F" und Na* [15, 16]. Das Mineral ist kristallografisch he-
xagonal geordnet. Die Mineralkristalle weisen Plattchenform auf, deren Lange sich
in Richtung der kristallografischen c-Achse erstreckt [1, 17, 18].

Alle drei Phasen (organisch, anorganisch und Wasser) sind im Dentin — wie in den
anderen knochenahnlichen Materialien — als Verbundmaterial vereinigt. Die Kolla-
genfasern bilden im intertubularen Dentin, welches sich zwischen den Tubuli
befindet, ein komplexes Netzwerk. Die Anordnung der Kollagenfasern im Dentin ist
allerdings nicht vollstandig geklart. Es wurde beobachtet, dass die Kollagenfasern
radial um die Tubuli und senkrecht zu deren Langsachse [1, 19-21] in Ebenen lie-
gen, die ungefahr parallel zu der Pulpa-Dentin-Grenze verlaufen. Innerhalb dieser
Ebenen sind die Kollagenfasern mit zufalliger Ausrichtung angeordnet [22, 23]. Ei-
nige wenige Autoren [24-26] aber beschreiben auch die Kollagenfasern geneigt
oder parallel zur Langsachse der Tubuli liegend.

Die plattchenformigen Mineralkristalle in der GroRenordnung von 100 x 30 x 4 nm
[17] befinden sich entweder innerhalb der Fibrillen (intrafibrillar) oder zwischen den
Fibrillen (interfibrillar) [27]. Intrafibrillare Mineralplattchen sind mit ihrer kristallografi-
schen c-Achse in Richtung der Langsachse der Kollagenfasern ausgerichtet [17,
18, 28, 29]. Die Anordnung der interfibrillaren Mineralplattchen ist weniger bekannt.
Madglicherweise ist deren Anordnung zufallig in teilweisen dichten Cluster [30, 31].
Die Dicke der Mineralplattchen nimmt von der auferen Dentin-Zahnschmelz-
Grenzschicht (engl.: Dentino-Enamel-Junction: DEJ) in Richtung zur Pulpa ab und
ist ein aquivalentes Mal} fur den Hartegrad und des Elastizitdtsmoduls des Materi-
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als [32]. AuBerdem sind die Mineralplatichen im Kronendentin eher zufallig orien-
tiert, wobei allerdings auch Bereiche mit hoherem Grad der Orientierung gefunden
wurden [32].

Das Dentin ist von auf3en an der DEJ bis nach innen zur Zahnmarkhdhle hinsicht-
lich der mechanischen und strukturellen Eigenschaften ein gradiertes Material [32,
33].

An der Grenze von Zahnschmelz und Dentin treffen zwei sehr unterschiedliche Ma-
terialien [19, 34] aufeinander. Insbesondere unterscheiden sich Zahnschmelz und
Dentin in der Harte (Zahnschmelz: 3-5 GPa, Dentin: <1 GPa) und im Betrag der kri-
tischen Energiefreisetzung (,Zahigkeit) (25 bzw. 700 J/m?) aufgrund der
unterschiedlichen Mineralgehalte und des Kollagens im Dentin [34-37].

Die Grenze zwischen Zahnschmelz und Dentin erscheint als optisch schmale (im
Querschnitt girlandenformige) Grenzschicht (s. Abb. 2-2), mit ihren konvexen Bo-
gen zum Dentin gerichtet. Obwohl die DEJ als scharfe Grenzschicht im
Lichtmikroskop zu sehen ist, gibt es unterhalb der DEJ einen breiten Eigenschafts-
Ubergang. Verschiedene Autoren geben deshalb die Dicke der Grenzschicht
zwischen Zahnschmelz und Dentin in verschiedenen Grolenordnungen von weni-
gen Mikrometern [38], einigen 10 ym [34, 37, 39] oder sogar bis zu 200-300 ym
unterhalb der DEJ [35] an.

Unterhalb der optischen DEJ, nur wenige Mikrometer machtig, befindet sich das
Manteldentin (s. auch Abb. 2-3), welches weniger mineralisiert ist als das tiefe Den-
tin [4]. Einige Kollagenfasern im Manteldentin sind bis zu 200 nm dick und bilden
Faserblndel von 1 bis 5 ym Starke (von Korff'sche Fasern) [4, 40, 41]. Zum Tell
liegen diese Fasern senkrecht zur DEJ und sind bis in den Zahnschmelz verankert
[40, 42]. Es wird angenommen, dass diese Fasern die DEJ senkrecht zu deren Ver-
lauf verstarken (Querverstrebung) und so die Aufspaltung (Delaminierung) der DEJ
bei Rissausbreitung vom Zahnschmelz in Richtung Dentin verhindern [36, 40, 42].
Bis 200-300 um unterhalb der DEJ setzt sich der geringere Mineralisierungsgrad
wie im Manteldentin fort [35]. Allerdings sind die Faserbundel wie im weiteren Den-
tin schmaler als im Manteldentin, ca. 50 bis 100 nm dick [4, 5]. Hier, in der
sogenannten ,Softzone®, wird nicht nur die Rissausbreitung entlang der DEJ und
die Rissausbreitung durch das Dentin mittels Verzweigung und Bildung von Riss-
bricken (uncracked ligament bridging) verhindert [34, 36, 40], sondern auch durch
héhere Elastizitat der Ubergang der Dehnungsenergie vom Zahnschmelz in das
Dentin begunstigt [35, 43].

10
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A
Zahnschmelz‘ / DEJ

Manteldentin—
"softzone"— L—

Tubuli ———————

———|ntertubulardentin

Peritubulardentin —e Odontoblasten-

fortsatze

Pradentin
Pulpa XX Odontoblasten

Abb. 2-4: Schematische Darstellung eines Dentinausschnitts (langs) eines reifen Zahnes mit
Zahnschmelz (oben), der Pulpa (unten) und unterschiedlichen Dentinstrukturen; In dieser
Darstellung wurde der s-féormige Verlauf der Tubuli im Kronendentin vernachlassigt. Unter-
halb der DEJ (schwarz) befindet sich der schmale Bereich des Manteldentins (hellgelb) mit
den verastelten Tubuli (gelb). Dem schlieBt sich die sogenannte ,,Softzone“ an, die strukturell
dem Intertubulardentin zuzuordnen, aber weniger mineralisiert ist. Das intertubulare Dentin
nimmt die Hauptmasse des Dentins zwischen Zahnschmelz und Pulpa ein. Es wird von den
Tubuli (gelb) durchzogen, in denen sich noch die Odontoblastenfortsatze (braun) — vollstan-
dig oder mit zunehmendem Alter nur noch zu einem Teil — befinden. Um die Tubuli befindet
sich das Peritubuldrdentin (weiB). Vor der Pulpa (unten) befindet sich das unmineralisierte
Pradentin. Unten im Bild ist die Pulpa mit den Odontoblasten-Zellkdrpern (braun) dargestelit.

Im fortschreitenden Verlauf in Richtung Zahnmarkhéhle muss ein weiterer struktu-
reller Bestandteil, das peritubulare Dentin, in die Betrachtung einbezogen werden.
Peritubulares Dentin bildet sich im Laufe der Lebensdauer eines Zahnes besonders
im Kronendentin [4] und umschlief3t dort die Tubuli. Dabei nimmt der Anteil des Pe-
ritubulardentin von der DEJ zur Pulpa zu [7, 44, 45]. Es ist kollagenfrei [6, 23, 25,
46] und besteht aus ca. 13 Vol.-% nicht-kollagenen Proteinen und ca. 87 Vol.-%
Hydroxylapatit [46, 47]. Die Mineralkristalle im peritubularen Dentin sind ebenfalls
von plattchenformiger Gestalt, aber dicker als im intertubularen Dentin, in der Gro-
Renordnung von 36 x 25 x 10 nm und ohne bevorzugte Orientierung [48]. Die
Nachbarschaft von Intertubular- und Peritubulardentin ist ebenfalls durch Eigen-
schaftsgradienten gekennzeichnet. So nehmen neben dem Mineralgehalt auch die
Harte und der E-Modul vom Peritubulardentin (PTD) zum Intertubulardentin (ITD)

ab [49-51].
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Tubuli

Intertubulardentin

Peritubulardentin

Abb. 2-5: Riickstreuelektronenmikroskopische Aufnahme eines koronalen Dentin-
querschnitts; Der Riickstreumodus zeigt deutlich den hoheren Mineralgehalt im
Peritubulardentin durch Aufhellung dieser Bereiche. Skalenbalken: 2 ym

Nahe der Pulpa befindet sich das Pradentin, welches zuletzt gebildet wurde. Es ist
unmineralisiert und bildet den Eigenschaftslibergang zur Zahnmarkhdhle, einem
Weichgewebe, das die Dentin bildenden Zellen enthalt.

Zahne mussen Uber eine sehr lange Dauer hohen Anforderungen in Form von zyk-
lischen mechanischen, thermischen und chemischen Belastungen genugen. Hohe
zyklische mechanische Belastungen treten bei der wiederholten Kraftibertragung
zwischen Kiefer und Nahrung auf. Beim Kauen unterschiedlichster Nahrung wird
eine mechanische Belastung von bis zu 20 MPa [19] mit einer Frequenz von 1Hz
[51] in mehr als 2500 Zyklen pro Tag (entspricht etwa 10° Zyklen pro Jahr) auf ei-
nen Zahn ausgetbt (zusammengefasst in [5]).

AuRerlich vom harten, steifen und spréden Zahnschmelz als Schutz gegen Abrasi-
on umgeben, muss das Dentin als Kompositmaterial, bestehend aus zahen und
elastischen Kollagenfasern [2, 52, 53] sowie steifem und festem Mineral, die Ermu-
dungsbeanspruchung ertragen und zugleich den starken Eigenschaftsgradienten
sowohl zum Zahnschmelz als auch zur Zahnmarkhdhle ausgleichen. Obwohl die
mechanischen Eigenschaften des Dentins seit mehr als 50 Jahren untersucht wer-
den, herrscht — neben den Unsicherheiten Uber den strukturellen Aufbau — wenig
Klarheit darUber, inwieweit die Tubuli, das Peritubulardentin oder die Ausrichtung
des mineralisierten Kollagens entscheidend fur das mechanische Verhalten des
Dentins sind [20, 32, 51, 54-56].
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Neben den Anforderungen an das Material zur Vermeidung des Totalversagens
muss aber aufgrund der dauerhaften Beanspruchung davon ausgegangen werden,
dass Rissbildung nicht vollig vermieden werden kann. Untersuchungen haben ge-
zeigt, dass z. B. bei physiologischen Spannungen von 5 bis 20 MPa die kritische
RissgroRe 120 bis 250 ym betragt [57, 58]. Entsprechend des Aufbaus wird die Be-
lastung auf die hierarchischen Ebenen verteilt [59, 60]. Deshalb ist auch
anzunehmen, dass auf allen diesen Niveaus Defekte entstehen. Wie schon oben
erwahnt, verfigt Dentin nicht Gber die Mdoglichkeit, ,vor Ort* Materialfehler durch
Neubildung zu beheben. Es muss also eine Defekttoleranz auf den hierarchischen
Niveaus besitzen, die Risswachstum verhindert und eine langlebige Funktion er-
laubt. Die strukturelle Basis, die zu dieser Defekttoleranz fuhrt, ist bislang ungeklart.
Um zu verstehen, wie die Kompositbestandteile in das hierarchische System ein-
gehen, mussen die Strukturmerkmale der Bestandteile selbst geklart werden.
Wahrend fur das Kollagen diese Klarung vorangetrieben wurde [2], ist nur wenig
uber den Kalziumhydroxylapatit im Dentin bekannt. Die vorliegende Arbeit soll eini-
ge Wissenslicken bezuglich der Dicke der Mineralplattchen und der Ausrichtung im
Dentin schliel3en.

2.1.4 Karies

Karies ist die haufigste Erkrankung der Zahnhartgewebe. Die kariose Lasion breitet
sich unterhalb der DEJ entlang der Tubuli in Richtung Pulpa aus. Die wichtigsten
Struktur beeinflussenden Effekte sind die Demineralisierung des Gewebes sowie
die Zersetzung der kollagenen Matrix durch die Zerstdérung der Quervernetzung der
Kollagenmakromolekule [4, 10, 33, 61].

Die Struktur des karidsen Dentins wird in verschiedene Schichten und Zonen unter-
teilt. Die Literatur ist hier zwar nicht eindeutig [10, 33, 61, 62], jedoch werden Zonen
mit unterschiedlichen Demineralisierungsgraden beschrieben: Das aullerste und
mit Bakterien infizierte Gewebe ist hochgradig zerstort, jegliche Strukturmerkmale
sind vernichtet worden. Die Tubuli sind als solche nicht mehr vorhanden. Das Ge-
webe ist vollstandig demineralisiert. Weiter tiefer im Dentin sind die Bakterien selbst
noch nicht fortgeschritten. Allerdings wirken deren Stoffwechselprodukte — organi-
sche Sauren — auf das Dentin. Hier ist das Dentin nur noch hypomineralisiert,
Peritubulardentin besteht nicht mehr. In der mittleren Zone des karidosen Dentins,
dem transparenten Dentin, besteht das Peritubulardentin noch. Allerdings hat in
dieser Zone die Demineralisierung ebenfalls begonnen. Aulerdem werden in die-
sem Bereich mit Mineral gefullte Tubulilumen beobachtet [4, 10, 33]. Die
subtransparente Zone grenzt innen an das Normaldentin an. Hier sind die Lumen
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der Tubuli nicht mit Mineralien geflllt, wobei der Mineralgehalt des intertubularen
Dentins schon verandert sein kann.

In vergleichenden Untersuchungen am karidsen und normalen Dentin mittels
Transmissionselektronenmikroskop wurde beobachtet, dass die Mineralplattchen
im kariosen Dentin etwas dicker (2 bis 4 nm) als im Normaldentin (2 bis 3,5 nm)
und etwa 70 nm lang sein kdnnen [17].

2.2 Messmethoden und deren Anwendungen im Studium des Dentins

2.2.1 Rodntgenstreuung

Die Untersuchungen des Dentins durch Rdntgenstreuung sind Hauptbestandteil
dieser Arbeit. Deshalb ist es notwendig, diese Methoden ausfuhrlicher zu beschrei-
ben.

Rontgenstrahlen werden an periodischen Strukturen mit unterschiedlicher Elek-
tronendichte entsprechend des Bragg’'schen Gesetzes ( 2-1 ) elastisch gebeugt.

n-A = 2d-sin(0) (2-1)
n ganze Zahl (die Ordnung des Reflexes)
A Wellenlange
d Objektgrolle
0 halber Streuwinkel
Primarstrahl K

—_—

K

Probe k'

Abb. 2-6: Schematische Darstellung der Rontgenstreuung an einer Probe
k : Wellenvektor mit |k|=27/2

q : Streuvektor aus ¢ = k—k'
Die Differenz zwischen dem einfallenden Strahl & und dem ausfallenden Strahl &’
ist der Streuvektor g .

4z sin®
A

(2-2)
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2.2.1.1 Prinzipien der Klein- und Weitwinkelstreuung

Die Beugung an periodischen Strukturen kann als Beugung am Spaltgitter aufge-
fasst werden. Das Huygens’'sche Prinzip besagt, dass jede elektromagnetische
welle durch die Summe von spharischen Wellen ersetzt werden kann, deren Aus-
gangspunkte gleichmaRig auf der Wellenfront (d. h. Flache gleicher Phase) verteilt
sind. Hindert man einige dieser spharischen Wellen an der Ausbreitung (z. B. durch
Partikel oder andere Hindernisse) so fuhrt die Summe zu Interferenzerscheinungen
wie die Beugung am Gitter oder Spalt.

Trifft Réntgenstrahlung auf ein Kristallgitter, dann wird die Strahlung wie an einem
Mehrfachspalt gebeugt. Die Folge davon ist Interferenz. Konstruktive Interferenz
tritt auf, wenn das Bragg’'sche Gesetz ( 2-1 ) erflllt ist und der Gangunterschied der
Uberlagerten Wellen ein Vielfaches von A betragt. Dabei ist die Lage des Maxi-
mums von der Spaltweite d — im Falle eines Kristallgitters: vom Netzebenenabstand
dn — abhangig. Die Breite des Maximums ist hingegen von der Anzahl der Spalte
bzw. Netzebenen n abhangig (s. auch Abb. 2-7)

Gitter mit Netzebenenabstand d <<

\I < 211/d

4
q
<

- =1 @

nays q
q
| :

-211/d
n: Anzahl der Netzebenen >11/D <<

Abb. 2-7: Schematische Darstellung der Beugung am Kristallgitter (blau) mit dem Netzebe-
nenabstand d (Spaltbreite). Der rote Pfeil zeigt die Wellennormale des Primarstrahls, die
geneigten roten Linien zeigen schematisch die Wellennormalen der vom Spalt ausgehenden
Kugelwellen. Rechts im Bild ist das Intensitatsprofil des Interferenzmusters zu sehen. Die
Positionen der Maxima sind jeweils bei dem Vielfachen von 2r/d. Die Peakbreite betragt 2=/D.
Mit zunehmender Kristallinitat wird der Peak scharfer.

Die Bragg’sche Gleichung ( 2-1 ) besagt, dass die Gro3e eines streuenden Objek-
tes umgekehrt proportional zum Streuwinkel ist. Am Kristallgitter gestreute
Photonen ergeben entsprechend der vorhandenen Netzebenen in groRen Winkeln
zum Primarstrahl typische Debye-Scherrer-Ringe oder Ringbdgen bei Anisotropie

der kristallografischen Orientierung. So konnen mittels Weitwinkelstreuung (WAXS)
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Eigenschaften des atomaren und molekularen Kristallgitters unterhalb der Nanome-
ter-Dimension (z.B. Gitterkonstanten, Textur) sowie Phasen analysiert werden. Im
Dentin kdnnen sowohl das Kollagen als auch der Kalziumhydroxylapatit mit Weit-
winkelstreuung untersucht werden (s. 2.2.1.3).

Kleine Streuwinkel (® < 5°) entstehen durch diffus-elastische Streuung an me-
soskopischen Partikeln. Dies kann als Beugung am Einzelspalt beschrieben
werden (Abb. 2-8).

Kontinuierliche Elektronendichte

[\ _ ¥
| < 0
= I oot

Abb. 2-8: Schematische Darstellung der Beugung am Partikel (oder Hohiraum) der GrofRe D
mit kontinuierlicher Elektronendichte. Der griine Pfeil zeigt die Wellennormale des Primar-
strahls, die geneigten griinen Linien zeigen schematisch die Wellennormalen der vom Spalt
ausgehenden Kugelwellen, die den Priméarstrahls aufweiten. Das Streumuster weist ein In-
tensitatsprofil mit einem Maximum hinter dem Spalt auf (rechts).

Das Streumuster wird von den Lage- und Formeigenschaften der Partikel verur-
sacht. Diese Informationen sind durch Integration des zweidimensionalen
Streumusters jeweils nach q und y ermittelbar (s. Abb. 2-9).

Mittels Kleinwinkelstreuung (SAXS) sind Systeme detektierbar, in denen

a) Partikel in der GréRenordnung zwischen 1 und 100 nm vorliegen,

b) Partikel in einem Zwei-Phasensystem statistisch verteilt sind,

c) Phasen sich durch unterschiedliche Elektronendichte unterscheiden,

d) der Phasenubergang sprunghaft ist (scharfe Grenzschicht) sowie

e) innerhalb einer Phase eine gleichmallige Elektronenverteilung vorliegt [63-65].

Grundlegende Informationen Uber das zu untersuchende System mussen allerdings
bekannt sein, denn durch Kleinwinkelstreuung kann nicht unterschieden werden, ob
Poren oder Partikel in einer Matrix vorliegen, da lediglich die Differenz der Elektro-
nendichte zweier Phasen das Kleinwinkelsignal verursacht (Babinet-Prinzip).

Bisher wurde hier die Beugung nur ein- oder zweidimensional beschrieben. Nicht
unerwahnt sollte aber sein, dass die Beugung der Strahlung immer an dreidimensi-
onalen periodischen Strukturen stattfindet.
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Die Streumuster der Weit- als auch der Kleinwinkelstreuung auf einem Detektor,
welche proportional zu der Anzahl der jeweiligen gebeugten Rontgenphotonen sind,
sind ebene Schnitte des reziproken Raumes. Die Information Gber die dritte Dimen-
sion im Raum erhalt man jeweils durch Rotation der Probe [66], denn nur die
Streubilder der jeweils in der Ebene senkrecht zum Einfallsstrahl liegenden Objekte
(Gitterebenen bei WAXS und Partikel bei SAXS) kénnen mittels eines zweidimensi-
onalen Detektors aufgezeichnet werden.

Die Streuintensitat I ist von dem Streuvektor g abhangig und kann deshalb ent-

sprechend Abb. 2-9 als Funktion des Betrages von q, der Polarkoordinate y und
eines moglichen Rotationswinkels W der Probe beschrieben werden.

I=f(4)=f(q9.2¥) (2:3)

Primarstrahl

Abb. 2-9: Schematische Darstellung der Rontgenstreuung in einem Zweiphasensystem von
einem Partikel (grau) in einer Matrix (brauner Quader) und der Koordinaten des Streumusters
auf einem ortsauflosenden, zweidimensionalen Detektor. Das zweidimensionale Streumuster
ist ein Schnitt des tatsachlich dreidimensionalen. Das schematisch dargestellte Teilchen in
der Matrix ist kristallin und verursacht deshalb auch Streuung im Weitwinkelbereich (WAXS).

Erganzend zeigt Abb. 2-10 den reziproken Korper eines langlichen realen Streuob-
jektes. Bei Rotation des Streuobjektes um den Winkel ¥ koénnen jeweilige

Streuvektoren g bzw. der Streuwinkel 26 sowie der Azimuthalwinkel y vom zweidi-

mensionalen Detektor aufgezeichnet werden, die es erlauben, den reziproken
Korper zu konstruieren [66, 67].
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[p— - - 3

reziproker Korper [
T ™\ Detektor
Streuobjekt Schnitt durch den

reziproken Raum

Abb. 2-10: Schematische Darstellung des reziproken Korpers eines realen Streuobjektes mit

den Wellenvektoren lg und lg'sowie dem Streuvektor g ; Das Streumuster des Detektors ist
der Schnitt des reziproken Korpers.

2.2.1.2 Datenreduktion von 2D zu 1D

Zur Ermittlung der Koordinaten q und y ist es notwendig, das Messsystem zu kalib-
rieren. Die Kalibrierung wird Ublicherweise mit einem Standard mit bekannten
kristallografischen Daten, wie z.B. Silberbehenat- oder Kalziumhydroxylapatit-
Pulver vorgenommen. Durch die hier erzeugten Diffraktionsringe werden der Mittel-
punkt des Direktstrahls (Beamcenter), der Abstand zwischen Detektor und Probe
sowie ggf. die Neigung des Detektors ermittelt. Weiterhin muss das sogenannte
Unwarping durchgeflhrt werden, wenn Verzerrungen des Streumusters, die durch
den ebenen Detektor verursacht werden, auftreten. Dies gilt besonders fur kleinere
Laborgerate. Die Intensitat des Streumusters wird aullerdem um den Betrag der
Hintergrundintensitat (,background®) sowie der Intensitat der elektronischen Umge-
bung (,dark current’) korrigiert [65]. Die Hintergrundintensitat erhalt man durch
Messung der Transmission (z.B. durch Nutzung einer Diode). Das ,dark current®-
Streumuster erhalt man durch Messung des Detektors ohne einfallenden Strahl.
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2.2.1.2.1 Intensitatsintegral des Kleinwinkelstreusignals

Wie oben erwahnt, ist das eigentliche Streumuster dreidimensional. Dessen Integ-
ralintensitat kann wie in ( 2-4 ) beschrieben werden [68, 69]:

= [[[13)g = [gdg]sinvav [ 10g. 2.0 )i
0 0 0

(2-4)
=27°D(1- D) Ap)
q Streuvektor
q Betrag des Streuvektors
% Azimuthalwinkel der Ewald-Kugel und des Detektors
W Polarkoordinate der Ewald-Kugel
) Volumenanteil der streuenden Partikel (Mineralvolumenanteil)
1-®  Volumenanteil der Matrix (Volumenanteil der organischen Matrix)
Ap Elektronendichtedifferenz der zwei Phasen; dabei wird angenommen,

dass die Elektronendichte jeweils einheitlich ist

Das auf dem Detektor wiedergegebene Streumuster stellt dessen Schnitt in der
Ebene senkrecht zum Strahl dar. Die Intensitat kann mit ( 2-5 ) beschrieben wer-
den.

9" 1
1= [ [1(q.2)q" dq dy (2:5)

min
q " x

g™ und g™  maximaler und minimaler Betrag des Streuvektors (durch den De-
tektor und die Messtechnik definiert)
y1 und y2 azimuthaler Winkelbereich, mdglich von 0-360°

Sofern spharische Isotropie herrscht, stimmen beide Intensitaten ( 2-4 ) und
( 2-5) Uberein. Allerdings trifft dies bei Anisotropie nicht zu. In solch einem Fall rep-
rasentiert das Detektor-Streumuster lediglich den Schnitt des dreidimensionalen
Streumusters mit der Ewald-Kugel.

Die Intensitat des Streusignals spiegelt inhaltlich die Form- und die Orientierungs-
verteilung der streuenden Partikel (Mineralpartikel) wider [70]. Durch Integration der
Streuintensitat und bildgebende Darstellung kbnnen Variationen der Form oder der
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Orientierung des streuenden Partikels im Material ohne komplizierte Datenbearbei-
tung gezeigt werden [69, 70].

2.2.1.2.2 Radiale Intensitatsverteilung des Kleinwinkelstreusignals

Bei azimuthaler Mittelung der Streuintensitat (Abb. 2-11 links) erhalt man die Streu-
kurve 7 = f(q), die in vier typische Bereiche unterteilt werden kann (Abb. 2-11
rechts).

- Grenz-
bereich Guinier

Porod
oro Bragg|

S Ao Log(d)

Abb. 2-11: Links: Kleinwinkelstreubild mit Darstellung der Mittelung des Kleinwinkelstreu-
musters nach q (orange) innerhalb eines inneren und auBeren Radius (weiB) iliber den
Azimuthwinkel y (rot) (von 0 bis 360°); Rechts: Schematische Darstellung der eindimensiona-
len SAXS-Kurve I = f(q), doppelt logarithmisch aufgetragen, die aus der Integration (links)
erhalten wird. Grenzbereich: Streuung groRBerer Partikel nahe des Primérstrahl, oftmals in
gewohnlicher Kleinwinkelstreuung von der Streuung des Beamstops iliberlagert. Guinierbe-
reich: Aus diesem Bereich kann der Gyrationsradius abgeleitet werden. Porodbereich:
Bereich der Streukurve, in dem das Porod-Gesetz ( 2-6 ) gilt. Die Intensitét fallt mit einer Stei-
gung von -4 in doppelt logarithmischer Skala ab. Braggbereich: Streuung wird von den
kristallinen Merkmalen verursacht (Diffraktion) und wird auch als Weitwinkelstreuung be-
zeichnet.

Der Verlauf der Streukurve im Guinierbereich (Abb. 2-11) gibt im allgemeinen Auf-
schluss Uber die Korrelationen der Teilchen und deren Form. Es gehen auch die
Lagebeziehungen (und deren Interferenz) der streuenden Objekte untereinander
ein. In der vorliegenden Arbeit bleibt dieser Bereich unbewertet, wie im Kapitel
2.2.1.3 erlautert wird.

Das hingegen formunabhangige Verhaltnis der Teilchenoberflache zum Teilchenvo-
lumen kann im Porodbereich (Abb. 2-11) bestimmt werden, sofern eine scharfe
Grenzflache zwischen Teilchen und der Matrix besteht. Grundlage hierfur liefert das
Porod-Gesetz [71] ( 2-6 ).
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P
I(q)=—5+B (2:6)

P Porodkonstante
B linearer Untergrund

Bei Darstellung der Intensitat im sogenannten Porod-Plot als Produkt 7 *g* :f(q4)

kann fur grofe q der Untergrund B linear gefittet sowie die Porodkonstante als Ach-
senabschnitt dieser linearen Funktion ermittelt werden [65, 72].

q, p”

Abb. 2-12: Schematische Darstellung des Porod-Plots der Streuintensitit (blau) mit der linea-
ren Funktion f(q) = P + Bq4 (pink) fiir groBe q innerhalb des Porodbereiches
gp: ausreichend groRes q, ab dem | * q4 linear extrapoliert wird

Zusammen mit dem Intensitatsintegral kann der T-Parameter ( 2-7 ) ermittelt wer-
den.

4 ~
T="1 _
P (2-7)
7 2-8
T={q’I(q)dg (28]

Rechnerisch ist das Intensitatsintegral T ( 2-8 ) der Flacheninhalt unter der Intensi-
tatskurve (I -B)*q” = f(q) im sogenannten Kratky-Plot (Abb. 2-13) und wird in der

Praxis [72, 73] aus den gezeigten Teilflachen ( 2-9 ) errechnet.

szqzl(q)dq=7]+72+73 (2:9)

- 9 q

IIZJ.(Ii_B)*qqu:[ql *?1 (2-10)
0
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_ qp 9154i<qp I* 2_1 * 2
.= (1, -B)*q’dq = Z:(ﬁfQﬁ+(’qJ §m %”U*Aq (211)
a4 i

T T p” P
3:.[([,—3)*(]20@_ —*gidg=-— =— (2-12)

qp qp qp qP

(1-By ¢
P
P
0 q,

q

Abb. 2-13: Schematische Darstellung des Kratky-Plots der Streuintensitat (blau) mit den drei
in der Praxis genutzten Berechnungsintervallen fiir die Integralintensitit I ( 2-9 ). In der ersten
Teilberechnung I, wird ein vereinfachter Kurvenverlauf bis g, (erster q-Wert aus der realen
Messung) angenommen ( 2-10 ). Die zweite Teilberechnung I, ( 2-11 ) ist das Integral des
Streuverlaufes bis zu q, (s. Abb. 2-12). Vereinfacht wird der Fldcheninhalt als Summe kleiner
Intervalltrapezoide berechnet. Fiir ausreichend groBe q > q, in der dritten Teilrechnung i,

wird die analytische Extrapolation gegen unendlich aus dem Porod-Plot genutzt ( 2-12 ).

Aus obiger Gleichung ( 2-7 ) kann auch folgender Ausdruck fur T abgeleitet werden
[71-73]

T=40(1-d)/c (2-13)
) Mineralvolumenanteil
o spezifische Oberflache des Mineralvolumenanteils

Diese Gleichung stellt die inhaltliche Definition des T-Parameters als gemittelte
kleinste Dimension des streuenden Objektes dar.

2.2.1.2.3 Die azimuthale Intensitatsverteilung des Kleinwinkelstreusignals

Bei spharisch-radialer Integration des zweidimensionalen Streumusters nach q er-
halt man die Funktion 7= f(y), welche die Information Uber die raumliche Anordnung
der Streuobjekte und den Grad der Orientierung enthalt. Eine typische Kurve von
streuenden Partikeln mit einer bevorzugten Orientierung [72, 74] ist in Abb. 2-14
(rechts) dargestellt.
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I =) A, A

T 0 XT] 3%

Abb. 2-14: Links: Darstellung der Mittelung des Kleinwinkelstreumusters nach Azimuthwinkel
. (rot) (von 0 bis 360°) innerhalb eines inneren und auBeren Radius (weiB) iiber q (orange);
Rechts: Schematische Darstellung der eindimensionalen SAXS-Kurve 7 = f(y), die aus der In-
tegration (links) erhaltenen wird. Sie stellt die inverse Orientierungsverteilung aller
streuenden Teilchen dar. Oben rechts werden die fiir die Berechnung des Grades der Orien-
tierung bendétigten Flachen schematisch dargestellt. Die Teilflachen A; und A, unter der
Kurve entsprechen dem Anteil der ausgerichteten Teilchen. Die zuféllig angeordneten Teil-
chen werden durch die Flache B reprasentiert. Sofern Ausrichtung vorliegt (wie hier im
Beispiel) ist der Orientierungswinkel = der Winkel des Minimums (Winkel des Maximums -
90°).

Der Grad der Orientierung p ist das Verhaltnis der Menge der ausgerichteten Teil-
chen zu der Gesamtmenge der Teilchen und lasst sich aus den in Abb. 2-14
(rechts) gezeigten Teilflachen errechnen ( 2-14 ).

A +A,
P=—" " 5 -
A +A,+B (2-14)

Der Orientierungswinkel der bevorzugten Ausrichtung der Teilchen ist um 90° [70,
72] zu den Maxima versetzt. Dies entspricht den Winkeln der Minima der Streukur-

ve I = f(y), weil das Streumuster ein Schnitt des reziproken Raumes ist, in dem sich
die Orientierung und die Grélkenverhaltnisse reziprok zum realen Raum verhalten.

2.2.1.2.4 Die azimuthale Intensitatsverteilung des Weitwinkelstreusignals

Wahrend in der Kleinwinkelstreuung der Streuvektor der Normalen der Mineral-
plattchenoberflachen entspricht und somit bei Anisotropie das Maximum der
Streuintensitat in Richtung der kleinsten Dimension der Mineralplattchen liegt, ist
der Streuvektor in der Weitwinkelstreuung die Normale der Gitterebene. Somit zeigt
das Maximum der azimuthalen Verteilung der Weitwinkelstreuintensitat flr einen
beliebigen Bragg-Reflex direkt die Orientierung der entsprechenden Gitterebene
[75, 76].
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2.2.1.3 Anwendung von SAXS und WAXS an Dentin und den Materialien der Kno-

chenfamilie

Der Kalziumhydroxylapatit hat ein hexagonales Gitter, so dass durch Weitwinkel-
streuung Debye-Scherrer-Ringe (oder Kreisbdogen) auf dem Detektor erzeugt
werden. Im Dentin liegt der Apatit in unreiner Form vor, so dass Abweichungen der
Peaklage von standardisiertem und synthetischem Kalziumhydroxylapatit durch
Veranderung der Gitterkonstante zu bericksichtigen sind. Das hdochste Maximum
wird von der Gitterebene (002) erzeugt, welche senkrecht zur kristallografischen c-
Achse des hexagonalen Gitters liegt. Bei Textur der mineralischen Bestandteile in
Knochen zeigen die Streumuster der Klein- und Weitwinkelstreuung ein Intensi-
tatsmaximum um 90° zu einander versetzt, und die azimuthalen Verteilungskurven
verlaufen gegenlaufig [76].

Abb. 2-15 zeigt die drei moglichen Falle der Rontgenstreuung an der Kalzium-
hydroxylplattchen bezuglich der Kombination der Kleinwinkelstreuung und
Weitwinkelstreuung der Gitterebene (002).

In Abb. 2-15a, b und c ist jeweils ein Hydroxylapatitplattchen schematisch darge-
stellt. Die Langsachse des Plattchens ist entlang der kristallografischen c-Achse.
Anschaulich ist das hexagonale Gitter in dem Plattchen skizziert. Abb. 2-15a zeigt
das Plattchen in der Lage zum einfallenden Strahl, in der die formbedingte Klein-
und die kristallografisch bedingte Weitwinkelstreuung an der Gitterebene (002) zur
Analyse der Orientierung des Plattchen herangezogen werden kann. Dies ist wei-
terhin erflllt, wenn das Plattchen um die Achse r1 (oder einer dazu parallelen
Achse) rotieren. Dann andert sich der Orientierungswinkel, aber der Streuvektor q
liegt weiterhin in der Detektorebene. Rotiert allerdings das Plattchen um die Achse
r2 und die Normale der Plattchenoberflache bewegt sich aus der Detektorebene
heraus, kdnnen nur noch die Bragg-Reflexe der Gitterebene (002) detektiert wer-
den. Der Streuvektor der Plattchendicke - also der Normalen der
Plattchenoberflache — hingegen liegt nicht mehr in der Detektorebene und kann
keine Information uber die Orientierung der Plattchen liefern. In Abb. 2-15b wird ein
Fall des letztgenanntes Sachverhaltes gezeigt. Abb. 2-15c zeigt die dritte Mdglich-
keit der Streuung, wenn das Plattchen entlang der c-Achse geneigt ist, so dass der
Streuvektor der Gitterebene (002) auRerhalb des reziproken Raums liegt. Die Ori-
entierung der Plattchen kann also durch die Analyse der Weitwinkelreflexe der
Gitterebene (002) und der Analyse der Kleinwinkelstreuung der Mineralplattchen
exakt ermittelt werden. Im Dentin ist aulRerdem zu beachten, dass neben den im
Kollagen eingebetteten Mineralplattchen noch weitere Kalziumphosphatminerale im
Peritubulardentin vorhanden sind. Das Streumuster der Weitwinkelstreuung wird
von beiden Anteilen erzeugt.
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Detektor

Primarstrahl ~ "~

Abb. 2-15: Schematische Darstellung der Klein- und Weitwinkelstreuung am Hydroxyl-
apatitplattchen; Die Mineralpldttchen (blau) werden aufrecht (a und b) sowie geneigt (c)
entlang der kristallografischen c-Achse gezeigt. Senkrecht zur c-Achse liegt die Gitterebene
(002) des hexagonalen Gitters, wie anschaulich auf den Plattchen skizziert wurde (nicht maR-
stabsgerecht). Der Streuvektor der Gitterebene (002) liegt senkrecht zur Gitterebene, entlang
der c-Richtung. Der Streuvektor des Mineralplattchen liegt dagegen senkrecht zur Plattchen-
oberflache entlang der Flaichennormale n. Die beiden Streuvektoren q liegen senkrecht
zueinander. a: Bei Rotation um die Achse r1 werden sowohl Weitwinkel- als auch Kleinwin-
kelstreumuster auf dem Detektor erfasst, da beide Streuvektoren in der Detektorebene liegen.
Die Bestimmung der Orientierung der Mineralpldttchen ist eineindeutig. Bei Rotation um die
Achse r2 ist nur noch der (002)-Reflex auf dem Detektor sichtbar. Der Streuvektor der Mine-
raldicke schneidet die Detektorebene. c: Bei Rotation um die Achse r3 — wie hier gezeigt —
liegt der Streuvektor der Gitterebene auBerhalb der Detektorebene. Der Streuvektor der Platt-
chendicke liegt hingegen innerhalb der Ebene. So werden keine WAXS-Signale der (002)-
Gitterebene aber SAXS-Signale der Mineralplattchen detektiert.

Das Kollagen weist axiale und laterale Periodizitadten auf, an denen Rontgenstrah-
len gebeugt werden konnen. Aufgrund der versetzten Anordnung der

Kollagenfibrillen entsteht die Zwischenraum- und Uberlappungszone von ca. 67 nm,
die sich axial wiederholt. Wegen der Grolke dieser Periodizitat liegen die Intensi-
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tatsmaxima nahe des Primarstrahls in der GrolRenordnung  von
q =0 bis 1 nm™” [77]. Die Intensitat dieser Peaks hangt von dem Mineralisierungs-
grad des Kollagens sowie von der Ausrichtung des Kollagens ab [77]. Bei zufalliger
Verteilung sinkt die Intensitat und ein Maximum ist nicht mehr feststellbar. Des Wei-
teren besteht eine Periodizitat Uber den Querschnitt der Kollagenfibrille [11, 77].
Der Peak in der radialen Intensitatsverteilungskurve liegt um q = 5 nm™. Dessen
Lage ist aber stark vom Wassergehalt und vom Mineralisierungsgrad abhangig, die
die laterale Anordnung der Kollagenmolekule aufweiten oder verdichten [77, 78].
Kleinwinkelstreuung eignet sich als Untersuchungsmethode knochenahnlicher Ma-
terialien, wenn diese als Zweiphasensystem aus Kollagen und
Kalziumhydroxylapatit betrachtet werden [32, 72, 74, 79, 80]. Dabei werden der
Wasseranteil sowie der weitere Anteil der nicht-kollagenen Proteine an der organi-
schen Phase vernachlassigt. Prinzipiell sind in der Kleinwinkelstreuung beide
Hauptbestandteile des Dentins (Kollagen und anorganische Phase) zu berucksich-
tigen. Allerdings wird das schmale (Abmessungen relativ gro) und schwache
Kollagen-SAXS-Muster vom breiten und starken Mineralstreumuster tUberlagert.
Kinney und andere [21] fUhrten Kleinwinkelmessungen an Dentinquerschnitten
durch. Die Linienscans wurden in Abhangigkeit vom Abstand zur Zahnmarkhohle
durchgefuhrt. Die Autoren beschreiben eine Orientierung des Kollagens parallel zur
Ebene der Mineralisationsfront und senkrecht zur Tubuliachse im wurzelnahen
Dentin anhand der Vorkommen der von der axialen Periodizitat verursachten Inten-
sitatsmaxima.

Wie oben (s. Kap. 2.2.1.1) erlautert, mussen fur eine erfolgreiche Analyse des
Kleinwinkelsignals grundlegende Informationen Uber das zu untersuchende System
bekannt sein. Fur das System des mineralisierten Kollagens wurden schon vielfalti-
ge Untersuchungen zur Form der Hydroxylapatitpartikel durchgefuhrt. Es wurde
mehrfach nachgewiesen, dass sowohl im Knochen und mineralisierten Sehnen [18,
29] als auch speziell im Dentin das Mineral eine plattchenformige Gestalt aufweist
[17]. Eine Plattchenform des streuenden Objektes ergibt in der Kleinwinkelstreuung
bei doppeltlogarithmischer Auftragung einen Steigung der Streukurve (Abb. 2-11,
rechts) im Guinierbereich von -2 [65, 74, 79, 81]. Kinney ermittelte aus seinen Er-
gebnissen einen Anstieg im Guinierbereich von ca. -1 [21, 82] bzw. von -1 bis -2 im
Verlauf von der Pulpa nach auf3en in Richtung DEJ [21]. Er schloss daraus auf eine
nadeldhnliche Gestalt der Mineralpartikel bzw. auf einen Ubergang von nadel- zu
plattchenformiger Gestalt der Mineralpartikel von innen nach auf3en im Dentin. Eine
Abweichung des fur Plattchen typischen Anstiegs von -2 ist allerdings moglich,
wenn die raumliche Anordnung der Mineralplattchen zueinander variiert und eine
Interferenz wegen dieser Lagebeziehung verursacht wird, da in den Verlauf des
Guinierbereiches neben der Form der streuenden Partikel auch die Korrelation der
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streuenden Objekte untereinander eingeht [83]. Zusammen mit den Ergebnissen
aus transmissionselektronischen Untersuchungen gilt heute eine plattchenférmige
Gestalt der HAp-Partikel als gesichert [2]. Deshalb wurde in der vorliegenden Arbeit
auf die Analyse des Guinierbereiches verzichtet.

In den Arbeiten von Kinney [21, 82] wurde aulierdem die Dicke der Hydroxylapatit-
Partikel (nadelférmige Gestalt) von ca. 5 nm bestimmt. Uber die Orientierung der
Mineralpartikel wurde keine Aussage gemacht. Tesch und andere [32] hingegen
analysierten ausschlieRlich das Kleinwinkelsignal der mineralischen Komponente
an einem Dentinlangsschnitt. In dieser Arbeit wurden Veranderungen der Mineral-
eigenschaften unterhalb der DEJ bis zu einer Tiefe von 1,5 mm untersucht. Es
wurden Bereiche mit einem hdéheren Orientierungsgrad gefunden. AuRerdem wurde
ein Abfall der Plattchendicke von ca. 3,6 nm an der DEJ auf ca. 2,3 nm in Richtung
Pulpa festgestellt. Zusammen mit weiteren Messmethoden wurde ermittelt, dass die
Veranderung des T-Parameters der Mineralplattchen mit der Zunahme der Harte
des Dentins korreliert.

Die Verwendung des T-Parameters muss an dieser Stelle noch einmal genauer er-
l&utert werden: Laut Definition des T-Parameters ( 2-13 ) (T=4®(1—CD)/0) ist er

Ausdruck der kleinsten Dimension des streuenden Partikels. Fir plattchenférmige
Mineralpartikel mit den stereologischen Dimensionen a, b, ¢ und den Gleichungen (
2-15 ) und ( 2-16 ) kann Gl. ( 2-13 ) teilersetzt werden, so dass Gl. ( 2-17 ) als ma-
thematische Berechnungsgrundlage entsteht.

o=V *N/V (2-15)

Einheit gesamt

)] Mineralvolumenanteil
Venneit  Plattcheneinheitsvolumen = a*b*c
N Gesamtanzahl der Mineralplattchen

o= AEinheit * N/V ( 2-16)

gesamt

o spezifische Oberflache des Mineralvolumenanteils
Acinneit  Plattcheneinheitsoberflache = 2(a*b+a*c+b*c)

N Gesamtanzahl der Mineralplattchen

Vgesamt Gesamtvolumen

T=2(1-®)/(l/a+1/b+1/c) (2-17)
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Fir ein Plattchen mit der Dicke a << b, ¢ [72, 81, 84] werden 1/b sowie 1/c vernach-
lassigbar klein, so dass in der daraus entstandenen GI. ( 2-18 ) fUr mineralisiertes
Kollagen die Abhangigkeit des T-Parameters der Mineralplattchen von der Dicke
der Mineralplattchen und auch vom Mineralvolumenanteil deutlich wird.

T=2(1-®)*a (2-18)

Bei Annahme eines Mineralvolumenanteils von 0,5 entspricht T der Dicke der Mine-
ralplattchen. Allerdings ist es fraglich, ob dies flir Dentin so angenommen werden
kann. Wie in 2.1.2 beschrieben, weist Dentin unterschiedliche Mineralisierungszo-
nen auf. Insbesondere unterhalb der DEJ ist das Dentin weniger mineralisiert [35].
Um eine gesicherte Aussage uber die Dicke der Mineralplattchen machen zu kon-
nen, ist also die Kenntnis des Mineralvolumenanteils notwendig.

Die Bestimmung des Mineralvolumenanteils wurde in der Vergangenheit von Zizak
und andere [84] fur Knochen und Knorpel durchgefuhrt. Er verknlpfte die Ergebnis-
se der Kleinwinkelstreuung (T-Parameter) mit dem Mineralvolumenanteil, den er
aus dem quantitativen Elektronenrickstreu-Bildgebungsverfahren (gBEI: quantitati-
ve backscattered electron imaging) ermittelte. Durch den konkret bestimmten
Mineralvolumenanteil pro Untersuchungsregion konnte die gemittelte Dicke der Mi-
neralplattchen fiir jede untersuchte Position berechnet werden. Zizak definierte zur
besseren Unterscheidung einen W-Parameter als gemittelte Dicke der Mineralplatt-
chen

—a) (2-19)

— (
2(1-0)

Eine weitere Erwahnung muss hier bezuglich des Peritubulardentins vorgenommen
werden: Wie oben erwahnt, gehen diese Mineralanteile in das Streumuster im
Bragg-Bereich mit ein. Eine Unterscheidung vom Mineralanteil im intertubularen
Dentin scheint vorerst nicht klar moglich zu sein. Allerdings sind die Mineralpartikel
im Peritubulardentin groRer als die des Intertubulardentins. Das bedeutet, dass de-
ren Streumuster naher am Primarstrahl liegen und deren Streuvektor g kleiner ist.

2.2.2 Mikro-Computertomografie

Tomografie ist ein Schnittbildverfahren, bei dem die Probe von Roéntgenstrahlung
durchstrahlt wird und in diskreten Schritten um die Achse senkrecht zur Ausbrei-
tungsrichtung des einfallenden Strahls rotiert. FUr jede Winkelposition bis zu einem
Winkelbereich von mindestens 180° und bis zu 360° wird dabei jeweils ein Radio-
gramm der Probe mittels eines Flachendetektors aufgenommen. Die Aufldsung ist
von der Wellenlange der verwendeten Strahlung abhangig. Durch computergestutz-
te  Rekonstruktion der umfangreichen  Datenmenge  werden  diese
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zweidimensionalen Bilder in 3D umgewandelt. Damit sind beliebige virtuelle Schnit-
te durch das Material und eine Einsicht in die innere Struktur moglich.

2.2.3 Polarisationslichtmikroskopie (PLM)

In der Polarisationsmikroskopie wird polarisiertes Licht zur Abbildung anisotroper
Objekte genutzt. Dabei kann der doppelbrechende Charakter des Objektes auf-
grund des Kristallgitters als Eigendoppelbrechung, aufgrund der Gestalt des
Objektes als Formdoppelbrechung oder aufgrund von Spannungen als Spannungs-
doppelbrechung  vorliegen. Das  doppelbrechende  Material weist in
unterschiedlichen Richtungen unterschiedliche Brechzahlen auf. Dadurch wird ein-
fallendes Licht in zwei senkrecht zueinander stehende polarisierte Lichtblndel
aufgespaltet.

~.._Intensitatszunahme
o,

Intensitat

N

N\

% Intensitdtsabnahme
A

kY

¥

Polarisator

= = 0° 45° 90° 135° 180° 225° 270° 315° 360°
Analysator

Rotationswinkel in Bezug zum Polarisator

Abb. 2-16: Schematische Darstellung der Lichtintensitit in einem Polarisationsmikroskop mit
einer polarisierenden Probe im Strahlengang (links) und dem zugehoérigen Intensitatsdia-
gramm (rechts); Die Balken stellen die Polarisationsrichtung des von der Probe erzeugten
polarisierten Lichtes dar. Sofern es in der gleichen Richtung wie Polarisator oder Analysator
liegt, erfolgt Ausléschung. Die Helligkeit der Balken veranschaulicht die Intensitat. Der Inten-
sitatsunterschied ist kontinuierlich, hier sind Rotationsschritte von 15° dargestellt. Bei
bevorzugter Orientierung des doppelbrechenden Objektes entspricht die Intensitiatsianderung
in Abhédngigkeit vom Rotationswinkel einer Sinusfunktion (rechte Abb.).

Im Polarisationsmikroskop werden Analysator und Polarisator gekreuzt. Befindet
sich keine Probe im Strahlengang entsteht ein Dunkelbild, weil der Lichtdurchgang
verhindert wird. Wenn sich eine Probe im Strahlengang befindet, ist die Intensitat
des Polarisationsbildes von der Polarisationsrichtung der Probe abhangig. Sofern
die Probe eine Polarisation des Lichtes in genau die Polarisationsrichtungen des
Polarisator oder Analysators verursacht, entsteht durch Ausloschung ebenfalls ein
Bild mit geringster Lichtintensitat. Die grof3te Intensitat des PLM-Bildes wird er-

zeugt, wenn die Polarisationsrichtung um 45° zum Analysator und Polarisator
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versetzt ist. Des Weiteren wird die Intensitat ebenfalls vermindert, wenn die dop-
pelbrechende Probe nicht parallel sondern geneigt zur Betrachtungsebene liegt.
Wenn die doppelbrechende Probe senkrecht zur Betrachtsebene liegt, variiert die
Intensitat bei Drehung der Probe nicht. Optisch kann also zwischen zufalliger Orien-
tierung (keine bevorzugte Ausrichtung) und Orientierung senkrecht zur
Betrachtungsebene nicht unterschieden werden.

Das im Dentin vorliegende faserbildende Kollagen vom Typ I verfugt wegen seiner
kristallahnlichen Struktur Uber eine positive Eigendoppelbrechung mit der optischen
Achse parallel zur Fibrillenachse sowie wegen der parallelen Anordnung der Kolla-
genfibrillen zu Fasern Uber eine positive Formdoppelbrechung mit der optischen
Achse ebenfalls in Richtung parallel zur Fibrillenachse [85, 86]. Abb. 2-16 kann
ebenfalls als schematische Darstellung der PLM-Bilder von ausgerichteten Kolla-
genfasern (z.B. Rattenschwanzsehne) in Richtung der im Bild dargestellten Balken
interpretiert werden.

Der Kalziumhydroxylapatit hingegen verflgt tGber eine schwache negative Doppel-
brechung in Richtung seiner c-Achse. Deshalb dominiert in einem unbehandelten
Schliff die Doppelbrechung des Kollagens [85, 86].

2.2.4 Rasterelektronenmikroskopie

Bei der Rasterelektronenmikroskopie wird die Probe zeilenweise mit einem Elek-
tronenstrahl abgerastert. Je nach Art des gewahlten Detektors und des Modus kann
zwischen Hochvakuum-REM (HVSEM), Niedervakuum-REM (LVSEM) und dem
Umwelt-REM (ESEM) unterschieden werden. Im Hochvakuummodus treffen die
Primarelektronen auf die Probe, die Sekundarelektronen aus oberflachennahen
Schichten der leitfahig bedampften Probe herauslésen.

Im Niedervakuum- und Umweltmodus herrscht ein gesteuerter Wasserdampf-
Partialdruck. Der Primarstrahl wird dadurch aufgespreizt (skirt-Effekt). Beim Zu-
sammenstol’ der Sekundarelektronen mit den Gasmolekulen werden diese ionisiert
und weitere Elektronen werden frei. Es kommt zur Signal verstarkenden Elektro-
nenkaskade. Gleichzeitig stromt das ionisierte Gas zur Probe und sorgt fir einen
Ladungsausgleich. Das ermoglicht die direkte Untersuchung von nichtleitenden
Proben.

Die niederenergetischen Sekundarelektronen werden von einem seitlich ange-
brachten Elektronendetektor mittels eines positiv geladenen Kafigs aufgefangen.
Aufgrund der Lage der Oberflachentopografie zum Detektor entstehen helle Berei-
che sowie Schatteneffekte. Da die Sekundarelektronen aus oberflachennahen
Schichten austreten sowie aul’erdem mehr Elektronen aus Kanten als aus der
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ebenen Oberflache austreten kdnnen, sind mit diesem Modus besonders topografi-
sche Bilder maoglich.

Bei Wahl eines (ringférmigen) RUckstreuelektronendetektors (,Backscattering®)
werden die hochenergetischen rickgestrahlten Primarelektronen nahe des Primar-
strahls Uber der Probe erfasst. Sofern die Topografie der Proben vernachlassigbar
ist, ist dieses Signal vor allem von der Ordnungszahl abhangig, so dass das erhal-
tene Bild Informationen Uber qualitative Materialunterschiede liefert.

2.2.5 Raman-Spektroskopie

Werden Molekile mit monochromatischem Licht (z. B. einem Laser) bestrahlt, wird
das Licht gestreut. Neben den Spektrallinien der Lichtquelle treten Spektrallinien
auf, die gegenuber der Frequenz der Lichtquelle verschoben sind. Diese Linien sind
nach dem indischen Physiker Raman benannt. Ursache fur die Verschiebung der
Frequenz ist der so genannte Raman-Effekt, der als unelastischer Stol} zwischen
einem Photon und den Molekillen angesehen werden kann. Die Energie, die dabei
abgegeben oder aufgenommen wird, entspricht der Differenz zwischen zwei Ener-
gieniveaus einer Molekulschwingung.

Das Spektrum mit den Informationen Uber die Verschiebungsfrequenz und Intensi-
tat des Signals sowie Uber die Polarisation des gestreuten Lichtes erlaubt
Ruckschlisse auf Materialeigenschaften wie Zusammensetzung, Verspannung
oder Entspannung und Orientierung.

Mit der Raman-Spektroskopie lassen sich biologische Materialien wie die zur Kno-
chenfamilie gehdrenden Materialien untersuchen. Insbesondere kdnnen gleichzeitig
Informationen Uber den mineralischen Anteil (Phosphatverbindung) als auch Uber
den Kollagenanteil (Amid I) erhalten werden [87-92].

Durch Intensitatsmessung und Mittelung der Amid I-Intensitaten [93] bei Verande-
rung der Polarisationsrichtung des verwendeten Lasers kann der Raman-Tensor
berechnet werden, welcher entlang der Kollagenfaserachse orientiert ist, da die
Bindung des Amid I parallel der Langsachse schwingt. Die grofdte Intensitat wird
gemessen, wenn die Kollagenfasern parallel zur Polarisationsrichtung des einfal-
lenden Lasers liegen.

Fir Knochen wurde gezeigt, dass Raman-Spektroskopie eine geeignetes Werk-
zeug zur Bestimmung der Zusammensetzung als auch zur Bestimmung der
Orientierung der organischen und anorganischen Bestandteile ist [94].
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3 Experimentelles

3.1 Probenpraparation

Schwerpunkt dieser Arbeit waren Untersuchungen der Dentinstruktur mittels Ront-
genstreuung. Fur diese Methode waren dunne Dentinschnitte notwendig, die eine
ausreichende Transmission der Rontgenstrahlung zur Erzeugung analysierbarer
Streumuster gewahrleisteten. Die maximale Transmission und die dazugehoérige
Dicke ist mit dem Lambert-Beer'schen Gesetz ( 3-1 ) kalkulierbar. Allerdings muss
ein Kompromiss zwischen der idealen Dicke mit geringer Absorption und einer
praktikablen Dicke der Probe in der Probenpraparation gefunden werden.
t=e* (3-1)
t Transmission
7, linearer Absorptionskoeffizient der Probe, energieabhangig
d Dicke der Probe (Strahlweg)

3.1.1  Allgemeines

Fir die vorliegende Arbeit wurden anonym und extern gesammelte, humane Mahl-
zahne (Molare) verwendet, die aus kieferorthopadischen Grinden entfernt wurden.
Die Zahne waren augenscheinlich und klinisch gesund und wiesen keine sichtbare
oder klinische Karies auf. Sie wurden in mit 0,1 % Thymol versetztem Leitungswas-
ser bei 4°C gelagert. Mit dieser Desinfizierung sollte der Befall der Zahne mit
Bakterien und Pilzen vermieden werden.

Die Molare wurden mit einer Digitalkamera (Nikon Coolpix 4500, Nikon Corporation,
Tokio, Japan) fotografiert, um die Zuordnung der Dentinschnitte zur Lage und
Richtung im Mund nach dem Trennen zu gewahrleisten.

Um Kronendentin eindeutig charakterisieren zu konnen, ist es notwendig die DEJ
zu erhalten. Dies stellt aber gleichzeitig eine zusatzliche Erschwernis fir die Prapa-
ration dar, da der Zahnschmelz erheblich sproder als das Dentin ist. Beim Bruch
des Zahnschmelzes konnen folgende Effekte auftreten: zum einen kénnen durch
die erhebliche Belastung durch die Praparation auch Teile der DEJ abbrechen, zum
anderen ist es moglich, dass harte Zahnschmelzbruchstlcke die weichere Dentin-
oberflache beschadigen.

Auf Losungsmittel wahrend der Praparation wurde weitgehend verzichtet. Lediglich
fur die Entwasserung sowie fur die Einbettung wurden Losungsmittel genutzt.
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Ein Vorteil der Rontgenstreuung ist, dass es fur diese Methode nicht erforderlich ist,
die Proben aufwandig zu praparieren. Probenschnitte konnen weitestgehend in ih-
rer naturlichen Form beibehalten werden.

3.1.2 Schneiden, Schleifen, Polieren

Die Zahne wurden mit einer wassergekuhlten Niedriggeschwindigkeitsdiamantsage
(Isomet Buehler Ltd., Lake Bluff, lllinois, USA) getrennt. Die Schnitte wurden an-
schlieRend maschinell (Logitech PMS5, Logitech Ltd., Glasgow, UK) geschliffen und
poliert. Im Rahmen dieser Arbeit wurden zwei grundlegende Praparationsvarianten
entsprechend Abb. 3-1 durchgefihrt.

Abb. 3-1: Schematische Darstellung der Probenpraparation, nicht maBstabsgetreu
oben: Lingsschnitte in mesio-distal und bukkal-lingual Richtung, unten: Querschnitt, aus
dem kleine Dentinbalken in mesio-distaler Richtung gesédgt wurden. Diese Balken wurden
weiter zerteilt und jeweils in vertikaler und horizontaler Richtung in Dentinstreifen geschliffen
und poliert.

Klinisch gesunde Molare wurden entlang der bukkal-lingualen (palatinal) oder me-
sio-distalen Richtung der Zahne langs geschnitten (Abb. 3-1, oben). Um Brlche
wahrend des Schleifens zu vermeiden, wurden die Dentinlangsschnitte an den
Randern mit einem nicht infiltrierend wirkenden Zweikomponenten-Acrylat auf Basis
von kalt aushartendem Polymerisat (Bosworth Trim, Bosworth Company Skokie,

lllinois, USA) und MMA (Bosworth Company Skokie, lllinois, USA) Ubergossen. An-
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schlieRendes Schleifen entfernte diese Schicht nicht vollstandig, so dass die Ran-
der der Proben verstarkt wurden. Das zeigt schematisch Abb. 3-2.

Acryl Probe Acryl

Objekttrager

Abb. 3-2: Schematischer Liangsschnitt durch Probe und Objekttrager wahrend der Praparati-
on; Beim Polieren umfasst das Acrylat die Rander der Probe, die davon verstarkt werden, so
dass das Ausbrechen der Rander verringert wurde.

Nach der Bearbeitung lieR sich das verbliebene Acrylat manuell leicht entfernen.
Die damit erhaltenen Langschnitte wurden auf eine durchschnittliche Dicke von 130
bis 180 um und eine Endrauhigkeit von 1 ym geschliffen und poliert. Abb. 3-3 bis
Abb. 3-6 zeigen die so hergestellten Dentinschnitte und die Sicht der jeweiligen
Zahnkrone von oben (Okklusalsicht) mit den Richtungsbezeichnungen der Zahnsei-
ten. Die aus dem jeweiligen Zahn fir nachfolgend beschriebene Untersuchungen
verwendeten Zahnschnitte wurden hier zum Teil in ihrer vollen Lange abgebildet.

distal

bukkal ) oral

Pulpa

Abb. 3-3: Okklusalsicht auf den Molaren m1 mit den Richtungsbezeichnungen der Zahnseiten
und lichtmikroskopische Langssicht auf den daraus entstandenen Schnitt, Reflexionsmodus.
Der rote Pfeil markiert einen Einschnitt in den Zahnschmelz, der aber nicht bis an die DEJ
reicht. d: distal, m: mesial, Z: Zahnschmelz, D: Dentin
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mesial

Abb. 3-4: Okklusalsicht auf den Molaren m2 mit den Richtungsbezeichnungen der Zahnseiten
und lichtmikroskopische Langssicht auf die daraus entstandenen Schnitte, Reflexionsmo-
dus; Im Zahnschmelz sind teilweise durchgehende Risse zu sehen, dies ist ein Zeichen fir
die enorme mechanische Belastung wahrend der Praparation. Teilweise konnte Abbruch des
Zahnschmelz nicht verhindert werden (s. mesiale Seite). Der Bruch verlauft an der DEJ, aber
auf der Seite des Zahnschmelzes; o: oral, d: distal, m: mesial, b: bukkal

mesial

oral bukkal

Pulpa
distal

Abb. 3-5: Okklusalsicht auf den Molaren m3 mit den Richtungsbezeichnungen der Zahnseiten
und lichtmikroskopische Langssicht auf den daraus entstandenen bukkal-lingualen Schnitt,
Reflexionsmodus; o: oral, b: bukkal

mesial

bukkal

distal | 5mm, | 2mm

Abb. 3-6: Okklusalsicht auf den Molaren m4 mit den Richtungsbezeichnungen der Zahnseiten
und lichtmikroskopische Langssicht auf die daraus entstandenen Schnitte, Reflexionsmodus

Aulerdem wurde ein Zahn auf mittler Kronenhdhe quer geschnitten. Aus diesem
Querschnitt wurden kleine Balken in mesio-distaler Richtung geschnitten. Diese
Balken wurden mittig getrennt. Anschliefend wurden diese Proben mittels aufstei-
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gender Ethanolreihe (vergalltes Ethanol, Berkel AHK, Ludwigshafen, Deutschland)
entwassert und mit MMA (Merck, Darmstadt, Deutschland) infiltriert. Durch schritt-
weise Temperaturerhbhung auf 52°C wurde thermisch polymerisiert. Die
eingebetteten Proben wurden nun jeweils in Langs- oder Querrichtung — bezogen
zur Lage im Zahn (s. Abb. 3-1 und Abb. 3-7) — auf eine durchschnittliche Dicke von
170 bis 200 pym einer Endrauhigkeit von 1 ym geschliffen und poliert.

Zahnschmelz

Dentin /

500 ym
DS2_Q DS1_L

Abb. 3-7: Lichtmikroskopische Aufnahmen der vier streifenformigen Proben fiir die Messun-
gen am Laborgerat (einschlieBlich der verwendeten Bezeichnung) mit der schematischen
Darstellung der Langs- und Querschnitte im Vergleich; Es wurden zwei kleinen Bélkchen aus
einer Querschnittsscheibe heraus geschnitten, mittig getrennt und in jeweils eine Langs- und
eine Querprobe geschliffen. Die Lichtmikroskopiebilder zeigen schwach den Verlauf der Tu-
buli, als diinne Linien sichtbar, die auch durch die schematischen Bilder dargestellt werden.
Die Proben wurden als Dentinstreifen (DS), Langs- (L) oder Querschliff (Q) bezeichnet. Die
gleichen Ziffern geben einen Hinweis, dass diese Proben aus einem Dentinbélkchen gefertigt
wurden und sich im Zahn genau gegeniiber lagen. Der Zahnschmelz in den Proben wurde mit
Z gekennzeichnet.

3.2 Messtechnische Verfahren

3.2.1  Rontgenstreuverfahren

Rontgenstreuverfahren wurde eingesetzt, um wesentliche Mineralstruktureigen-
schaften zu bestimmen. Mittels Kleinwinkelstreuung war es moglich, die Grolde
sowie die Orientierung und den Grad der Ausrichtung der Mineralplattchen in Be-
zug zur Lage im Zahn zu bestimmen. Weitwinkelstreuung wurde genutzt, um die
Ausrichtung der (002)-Gitterebene des Hydroxylapatits zu bestimmen.
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Die Messverfahren wurden an zwei verschiedenen Instrumenten durchgefuhrt. Da-
bei war ein Messaufbau an der Strahlrohreinheit pSpot (ID 02) integriert (s. 3.2.1.1)
und der andere hingegen ein kompaktes Laborgerat (s. 3.2.1.2). Sie unterschieden
sich insbesondere im Aufldsungsvermdgen.

3.2.1.1 Messverfahren mit Synchrotronstrahlung

Die vollstandigen Dentin-Langsschnitte (im Gegensatz zu den Dentin-Streifen in
Abb. 3-1, unten) wurden am pSpot Strahlrohr der Berliner Elektronen-Speicherring
Gesellschaft fir Synchrotronstrahlung des Helmholtz-Zentrum Berlin flr Materialien
und Energie (BESSY II) [3] untersucht. Die Proben waren aufrecht in Luft montiert.
Sie wurden im Transmissionsmodus und durch reproduzierbare laterale Motorbe-
wegungen in x-y-Richtung in der Ebene senkrecht zum einfallenden Strahl in
diskreten Schritten analysiert. Dabei wurden hunderte Streubilder pro Dentinschnitt
mittels eines zweidimensionalen ortsauflosenden MCCD-Detektors (MarMosaic
225, Mar USA, Evanston, USA) aufgenommen (Abb. 3-8).

PhOtOC{iOde Detektor mit Streubild

s
/

Probe

Réntgenstrahlquelle I

Beamstop

Abb. 3-8: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus an der Strahlrohreinheit pSpot;
Die Rontgenstrahlungsquelle mit Monochromator und Pinholes ist hier nur als Block (links)
dargestellt. Sie trifft auf die in Luft stehend montierte Probe. Ortlich hinter der Probe kann
wahlweise eine Photodiode in den Strahl eingefiihrt werden. So wird die eindimensionale In-
tensitdtsmessung gewabhrleistet, die fur die Transmissionsberechnung und die Kalibrierung
des System benotigt wird (s. 3.2.1.3.1). AuBerdem ist hinter der Probe der Beamstop mon-
tiert, der die Beschadigung des Detektors durch den hochintensiven Primarstrahl verhindert.

Es wurden zwei verschiedene Messungen durchgefuhrt:
a) Zweidimensionale Flachenscans wurden durchgefuhrt, um Informationen tber
die Grofde und Ausrichtung, einschlie3lich der Orientierung der Mineralpartikel in

Bezug zur Lage im Zahn zu erhalten. Dabei wurden die Proben zeilenweise mit
einem Strahl von 50 ym Durchmesser in Abstanden von 100 ym x 100 um abge-
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rastert: Die Wellenlange betrug 0,827 A (E = 15 keV), die Integrationszeit war
pro Bild 3 s, der Abstand zwischen Proben und Detektor betrug 352,5 mm.

—> Richtung des Linienscans =
Verlaufsrichtung der Tubuli

Untersuchungspunkte mit einem
@ Durchmesser von ca. 30 pm

(=StrahlgréBe) und mit dem
Mittelpunkt, dessen Koordinaten
durch die Motorbewegung
angewahlt wurden

: ¢ Markiert die Flache, innerhalb der

i..... die Ergebnisse der Messpunkte
gemittelt wurden. Es wurden die
Ergebnisse zur Mittelwertbildung
herangezogen, deren Mittelpunkt
- also die Koordinate — in der
jeweiligen Flache lag.

Abb. 3-9: Schematische Darstellung, wie entlang der Verlaufsrichtung der Tubuli (gebroche-

ne Pfeile) untersucht wurde; Entlang dreier paralleler Geraden, die der jeweiligen ortlichen

Verlaufsrichtung der Tubuli entsprechen, wurde das Dentin untersucht. Dabei zeichnen sich

zwei dieser Analysen durch groBere Schrittweite aus. Bei kleiner Schrittweite von ca. 20 ym

(mittlere Linie) kam es aufgrund der StrahlgroBe von 30 um zu Uberlappungen. Die Ergebnis-

se der Untersuchungen wurden gemittelt. Dazu wurden jeweils die Ergebnisse von

mindestens sechs Messpunkten innerhalb einer Flache von ca. 200 um x 50 ym (gestrichelt)
zur Mittelwertbildung herangezogen.

b) Einzelne hochauflésende Linienscans in unterschiedlichen Regionen der Den-
tinschnitte, bei denen die Proben entlang der jeweiligen Tubulirichtung
untersucht wurden, wurden durchgefiihrt, um sowohl eine detaillierte Einsicht in
das Material bekommen zu kénnen als auch die erhaltenen Ergebnisse in Be-
zug auf die Verlaufsrichtung der Tubuli einordnen zu konnen. Insbesondere
letzteres ist interessant, da diese in der Literatur oft als Bezugsrichtung fur die
Orientierung der mineralisierten Kollagenfasern beschrieben wird. Die Proben
wurden gerade, entlang dieser Verlaufsrichtung mit einem Strahl von 30 um
Durchmesser in Abstanden von 20 ym sowie jeweils ortlich ober- und unterhalb
und parallel davon mit einer Schrittweite von 50 ym analysiert (s. Abb. 3-9). Zur
spateren Auswertung wurden jeweils die Ergebnisse von mindestens sechs
Messpunkten innerhalb einer Flache von ca. 200 ym x 50 ym (wie in Abb. 3-9
schematisch gezeigt) gemittelt, um Informationen Uber die Mineralstruktureigen-
schaften im Dentin in dieser Auflosung zu erhalten. Die Wellenlange betrug

0,688 A (E = 18 keV), die Integrationszeit war pro Bild 30 s, der Abstand zwi-
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schen Proben und Detektor betrug 288,5 mm. Dabei wurden die Messungen
unmittelbar unterhalb der DentinhOcker (okklusal) sowie im seitlichen zervikalen
Bereich des Dentins, ca. 1 mm oberhalb der Zahnschmelzkante durchgefihrt.
Die Lage und Richtung der Messung wurde anhand eines optischen Weit-
Abstands-Lichtmikroskops (Infinity Optical, Boulder, USA) bestimmt. Aus dem
Verlauf des Linienscans konnte so dessen Winkel zur DEJ und der Abstand des
jeweiligen Messpunktes zur DEJ ermittelt werden.
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m2_1 distal-mesial

m2_3 oral

m3 bukkal-oral m4_1 distal-mesial m4_2 bukkal

Abb. 3-10: Schematische Darstellung der Untersuchungspositionen in den jeweiligen Zah-
nen, die mit Synchrotron-Réntgenstrahlung untersucht wurden; Rote Umrandungen zeigen
die Lage der Flachenabrasterungen, blaue Linien zeigen die hochauflésenden Linienscans,
wobei eine Linie drei parallele Linienscans reprasentiert. Die Positionen im okklusalen (O)
und zervikalen (Z) Dentin werden mit Ziffern benannt, um sie im weiteren Verlauf dieser Ar-
beit unterscheiden zu kénnen. Die griine gestrichelte Linie am Molar m1 (links oben) zeigt die
zusatzliche Messung, die mit verandertem Strahleinfallswinkel am Laborgerat (s. 3.2.1.2)
durchgefiihrt wurde. Die Bezeichnungen der Zdahne bedeutet: m = Molar, Ziffer = laufende
Nummer der verwendeten Zéhne (nicht zu verwechseln mit der medizinischen Bezeichnung,
z. B. M1 = erster Molar), _Ziffer =laufende Nummer des Schnittes aus demselben Zahn.

Die Lage der Flachen- und Linienuntersuchungen im jeweiligen Dentinlangsschnitt
zeigt Abb. 3-10. Es ist zu sehen, dass einige Dentinschnitte sowohl flachenmalig
als auch hochauflésend entlang der Tubuli untersucht wurden.

Aufgrund des speziellen Aufbaus dieser Strahlrohreinheit [3] ist es moglich, simul-
tan die Klein- und Weitwinkelstreuung an der Position x, y der Probe
durchzufuhren. Ein typisches Streumuster zeigt Abb. 3-11.

Das System wurde fir jede Messung mit Hilfe der Rontgenstreuung eines Kalzium-
hydroxylapatit-Standards hinsichtlich der Lage des Strahlzentrums und des Proben-
Detektor-Abstandes kalibriert. Zur Ermittlung der Transmission wurden die Intensi-
taten des einfallenden (Ip) und ausfallenden Stahls (I) ins Verhaltnis gesetzt. Diese
Intensitaten wurden eindimensional mittels einer Photodiode (Keithley Instruments,
Inc., Cleveland, Ohio, U.S.A.) gemessen. Dabei wurde lediglich die Diode hinter der

Probe direkt in den Strahl gefahren, ohne dass die Probe in ihrer Montage veran-
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dert werden musste. Die Intensitat des einfallenden Strahls Iy entspricht der Intensi-
tat des Strahls ohne Probe Igg (,empty beam®).

Intensitat [counts]
R - SILERRES E "“"'{:‘

1E-Z LE2 0.1 1 ul 10

Abb. 3-11: Typisches Streubild von Dentin aus einer Messung an der uSpot-Strahlrohreinheit
(BESSY Il) mit den simultanen Klein- und Weitwinkelreflexen; AuBerdem wird die Integrati-
onsrichtung von y und die Lage von y =0 gezeigt.

3.2.1.2 Messverfahren mit dem SAXS-Laborgerét

Es wurden auch Untersuchungen mit dem Kleinwinkelstreugerat NANOSTAR (Bru-
ker AXS Ltd., Karlsruhe, Germany) durchgeflhrt. Dieses Laborgerat verfiigt tber
eine CuKa-Quelle (1 = 1,542 A) als rotierenden Anodengenerator (M18XHF-SRA)
und HiStar Vieldrahtproportionalzahler-Detektor (Bruker AXS, Karlsruhe, Deutsch-
land, Madison (Wisconsin), USA).

Die Proben wurden stehend auf einen drehbaren Probenhalter montiert und von
einem Rontgenstrahl mit einem Durchmesser von ca. 100 um durchstrahlt. Durch
Rotation der Proben in diskreten Schritten wurden an gleichen Positionen Streubil-
der bei verschiedenen Strahleinfallswinkeln aufgenommen, um durch Analyse der
gesamten Streumuster Einblick in die dritte Dimension der Eigenschaftsverteilun-
gen zu erlangen, da jeweils immer nur die Mineralpartikel, die in der Ebene
senkrecht zum einfallenden Strahl liegen, ein analysierbares Streumuster auf dem
Detektor bilden.

Eine radiografische Transmissionsmessung war auch hier ohne Probendemontage
uber die Einfuhr einer Photodiode in den Strahl moglich. Die Kalibrierung (s.
2.2.1.2) wurde mittels Rontgendiffraktion an Silberbehenat durchgeflhrt.
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Detektor

drehbarer Probenhalter
/ mit Probe

/9

Rdéntgenstrahlquelle

Abb. 3-12: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus am SAXS-Laborgerit, Ansicht
von oben; Der Probenhalter ist in der Ebene senkrecht zum Strahl in den Richtungen x und y
sowie rotierend in Richtung ¥ beweglich angeordnet. Die y-Richtung ist hier senkrecht zur
Zeichnungsebene.

Mittels des hier beschriebenen Versuchsaufbaus wurden die langs und quer ge-
schliffenen Dentinstreifen (s. Abb. 3-1, unten) sowie der Langsschnitt des Molaren
m1 (s. Abb. 3-3) horizontal untersucht.

D)

0000000000000

0000000000

§
§
8

500um  DS1_Q DS 1L DS2_Q e

Abb. 3-13: Lichtmikroskopische Aufnahmen der vier streifenformigen Proben fiir die Mes-
sungen am Laborgerat. Die weiBen Kreise markieren die Messpunkte von einem
Durchmesser von ca. 200 ym ldngs der Probe mit zunehmendem Abstand zur DEJ.
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Da hier keine zylindrischen Proben rotierend untersucht wurden, erhoht sich der
Weg des Strahls durch die Probe mit steigendem Winkel. Dies wird anschaulich in
Abb. 3-14 dargestellt. Die schematische Darstellung zeigt, dass bei Drehung der
Proben die Untersuchungsvolumina verandert werden.

Die Veranderungen der Dicke sowie aquivalent dazu auch die Breite konnen mit Gl.
( 3-2 ) berechnet werden.

d
d'= :
cos'¥ (3-2)
d Dicke der Probe = Strahlweg bei ¥ = 0°
d Strahlweg bei einem beliebigen Rotationswinkel ¥ (Abb. 3-12)
b Breite des Strahls = durchstrahlte Breite
[] J ] d
[ ]
I 1 Dicke der Probe d =
I 1 Weglange des Strahls in der Probe
1 1
Probe ! !
1 1
i
[ il
L 1 L
P = Primarstrahl :- 1 Primrstrahl
IEI Probe ==

Abb. 3-14: Schematische Darstellung der Verdnderung der Strahlweges in der Probe bei Ro-
tation einer nicht-zylindrischen Probe; a) Wenn die Probe senkrecht zum Strahl liegt. In
diesem Fall entspricht die Probendicke d auch dem Strahlweg und die Breite des Strahls ent-
spricht der Breite der Probe b, die durchstrahlt wird. b) Wird aber die Probe aus der
senkrechten Ebene zum Strahl herausgedreht, vergroBert sich die Wegldange des Strahls in
der Probe in Abhédngigkeit vom Drehwinkel ¥ zu d’. Ebenso verbreitert sich die Region, die
vom Strahl durchstrahl wird. Bei Rotation einer nicht-zylindrischen Probe sind also die ver-
schiedenen Untersuchungsvolumina zu beachten.

3.2.1.3 Numerische Auswertungsverfahren

Die nachfolgend beschriebenen numerischen Auswertungsverfahren wurden so-
wohl fur die Untersuchungen mit Synchrotronstrahlung als auch fur die
Untersuchungen mit dem Laborgerat angewendet. Sofern einige Details instrumen-
tenbedingt verschieden waren, wird darauf hingewiesen.

3.2.1.3.1 Kalibrierung und Hintergrundkorrektur

Die Uberfihrung der Streuintensitat aus den zweidimensionalen Streumustern in
die eindimensionale Mittelung erfolgte mit dem Programm ,Fit2D2 [95]. Zuvor wur-
de — wie in 2.2.1.2 beschrieben — der korrekte Proben-Detektor-Abstand unter
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Verwendung des bekannten (002)-Kalziumhydroxylapatit-Reflexes ermittelt. Daflr

wurde das Kalkulationsprogramm Origin (Origin 8G SR4, OriginLab Corporation,
Northampton, MA, USA) verwendet (s. Abb. 3-15).

m  Peak (002)

Fit
30 Modell PsdVoigtl 1
. y=y0+ AC(mut (2PN " (wi (4" (xxc)'2 + wh2)
] 1+ (1 - mu) ® (sqri{4*In(2)) 1 (sqriiP1) * w)) * exp(-(
1 ] A"IN{2)MW2)* (x-C)"2) )
m = leich
25 u ] Gleichung
.l n
[— n
n
2 » ]
g : L Chi-Quadr 006195
o 204 -. Reduziert
RER - Kor. R-Guadrat 099853
o ] Wert Standardfehler
= ¥0 7.89986 0.04245
2 15 Xc 3 1828067 4,54023E-4
1] Q-Space A 840368 0.08
c w 0.26366 0.00146
mu 075894 0.01756
10
5 T

—T 1 T~ T - T 1 1T 1T T 1
174 176 178 180 182 184 186 188 190 192

q [1/nm]

Abb. 3-15: Beispiel einer radialen Verteilungskurve des (002)-Peaks zur Kalibrierung
Die schwarzen Quadrate zeigen die Messwerte. Der automatische Fit wird durch die rote Linie
reprasentiert. Das Maximum der Verteilungslinie entspricht 18,281 nm™ (roter Pfeil), welcher
mit der Peakposition der (002)-Ebene iibereinstimmt.

Bei azimuthaler Mittelung wurde der Beamstop im Streubild maskiert, um fehlerhaf-
te Intensitaten zu vermeiden. Allerdings wurde darauf bei der radialen Mittelung
verzichtet, da in der weiteren Analyse die entsprechenden Winkelbereiche von der
Auswertung ausgeschlossen wurden.

Bei der weiteren Analyse wurden die Kalkulations- und Analyseprogramme Sig-
maplot (v11.0.0.75, Systat Software Inc., San Jose, California, USA), Origin (Origin
8G SR4, OriginLab Corporation, Northampton, MA, USA) und Excel (Microsoft Cor-
poration, USA) verwendet.

Die Korrektur der eindimensionalen Intensitaten /(q) und /(y) wurde wie in Kap.
2.2.1.2 beschrieben vorgenommen. Die Synchrotronstrahlung hat zwar den Vorteil,
dass die Wellenlange variiert und damit die Messauflosung und die Messgeschwin-
digkeit den Untersuchungsobjekten angepasst werden kdnnen, die es ermdglichen,
millimetergrof3e Bereiche innerhalb von 1-2 Tagen zu analysieren. Nachteilig ist je-
doch, dass die Energie des einfallenden Strahls nicht konstant ist, sondern im
Laufe einer Elektronenspeicherschicht exponentiell abnimmt.

Um dennoch zu gewahrleisten, dass wahrend der langwierigen Messungen flr je-
den Messpunkt x, y eine Transmission unabhangig von der verbliebenen Energie
der Speicherringelektronen berucksichtigt wird, wurde angenommen, dass die In-
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tensitat des einfallenden Strahls /=g = f(Energie der Speicherringelektronen). So
konnte anhand des Verlaufs der Elektronenenergie im Speicherring und mit einzel-
nen gemessenen /g (aulRerhalb der Probe) fur jeden Messpunkt die theoretische
Intensitat /ey extrapoliert werden (Abb. 3-16) und eine vom Zeitverlauf der Elekt-
ronenspeicherringlaufdauer unabhangige Transmission fur jeden Punkt der Probe
errechnet werden ( 3-3 ).

tzi: Loy
10 IEB(ﬁt) ( 3-3 )
t Transmission
Iy y Intensitat des ausfallenden Strahls, konkret an der Position x, y mittels

Photondiode gemessen

40000
—— Messwerte, Zahnlangsschnitt
i — Fit der Intensitat des einfallenden Strahls
35000 4 [ TTT e (lo = Igs)
i s
T e

— 30000 A i
= i =
= ——
<] i
=
& 25000 -
‘@
=
3
S 20000 - 4” ! flﬂf"

15000

1DUDﬂ T T T T T

0 500 1000 1500 2000 2500 3000

Zeiteinheit = Messschritt

Abb. 3-16: Typischer Verlauf einer Intensitatsmesskurve mittels Photodiode an der pSpot-
Strahleinheit (BESSY Il); Die hochsten Intensititen werden gemessen, wenn die Probe au-
Rerhalb des Stahls ist. Diese Intensitit entspricht Igg, die nicht konstant wahrend einer lang
andauernden Messung ist. Die mittleren und niedrigen Intensitiaten entsprechen der Durch-
strahlung des Dentins bzw. Zahnschmelzes. Der Fit I (rot) entspricht der Intensitét, welche
zur jeweiligen Zeiteinheit auBerhalb der Probe gemessen worden ware. Dabei wurde die Mo-
torriicklaufzeit zum Anfangspunkt der jeweiligen Messreihe vernachlassigt.

Um die umfangreichen Datenmengen von mehr als 2000 Streubildern pro Zahn-
schnitt auswerten zu kénnen, wurden automatisierte Analyseverfahren mittels

Makros im Kalkulationsprogramm ,Excel“ entwickelt. Diese sind fur die T- und Rho-
Parameterberechnung im Anhang beigelegt.
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3.2.1.3.2 Berechnung des Mineralvolumenanteils

Aufgrund des veranderlichen Mineralgehaltes, wie er im Dentin vorzufinden ist (s.
2.1.3) kann dieser zur Berechnung der Mineralplattchendicke Gl.( 2-18 ) nicht ver-
nachlassigt werden. Um eine fundierte Aussage uber die Dicke der Hydroxylapatit-
Plattchen machen zu kdnnen, wurde der 6rtliche Mineralvolumenanteil Uber die Ab-
sorption wahrend der Untersuchung bestimmt.

Wie oben beschrieben, wurde fur jede Messposition die Transmission ermittelt. So
konnte fur jede gemessene Intensitat Iy, y an der Position x, y nach dem Lambert-
Beer'schen Gesetz ( 3-4 ) und mit Kenntnis der ortlichen Dicke der Probe (s.
3.2.2.1) der ortliche mittlere lineare Absorptionskoeffizient ermittelt werden( 3-5 ).

_ ]x,y _ —u(x,z)*d(x,z)
t=-,""e (3-4)

u(x ,y) Ortlicher mittlerer linearer Absorptionskoeffizient der Probe an der Position

X, Y
d(x, y) ortliche Dicke der Probe an der Position x, y (Strahlweg an Position X, y)

I I,
ulx, y)= *—In| — .
( ) d(x,y) (Ioj (3-5)

Der lineare Absorptionskoeffizient ist energieabhangig und fallt mit steigender Ener-
gie der Strahlung exponentiell ab [96]. Es wurden fur die zwei verschiedenen
Messungen mit Synchrotronstrahlung (E = 15 und 18 keV) zwei Verteilungskurven

der linearen Absorptionskonstante ermittelt..

Fur Dentin werden — wie fur die knochenahnlichen Materialien — der Wasseranteil
sowie die nicht-kollagenen Proteine vernachlassigt (s. auch Kap. 2.2.1.3), so dass
das trockene Dentin als Zweistoffsystem aus Kollagen und mineralischer Phase
vereinfacht wird. So setzt sich im trockenen Dentin der Absorptionskoeffizient u(x,y)
aus dem Anteil der organischen Matrix uoy, dem Kollagen, sowie dem minerali-
schen Anteil Umineras zZusammen( 3-6 ).

Iu(x’ y): (1 - CDx,y ):uorg + cDx,ylumimzral ( 3-6 )

Dy, y ortlicher Mineralvolumenanteil der Probe an der Position x, y

1- @, , Ortlicher Volumenanteil der organischen Komponente

Mit Kenntnis der linearen Absorptionskoeffizienten der organischen und der minera-
lischen Phase wird der Mineralvolumenanteil errechenbar ( 3-7 ).

lu(x’ y) - luorg

o = T R
" lumineral - luorg ( 37 )

Der lineare Absorptionskoeffizient des Kollagens wurde als der eines allgemeinen
Proteins angenommen. Es wurden Werte aus der Literatur [97] flr beide Energien
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von 15keV (uprotein = 1.521 cm™) und 18keV (uprotein = 0.850 cm™) genutzt. Unter zu
Hilfenahme der Messungen am Zahnschmelz der Probe, fur welches mit einem mi-
neralischem Volumenanteil von 96% [4] ebenfalls Gleichung ( 3-6 ) gilt, wurde nun

angenommen, dass das Produkt (I—CDW)/J vernachlassigbar klein ist. Somit ent-

org
spricht der Oortliche mittlere lineare Absorptionskoeffizient des Zahnschmelzes
annahernd dem linearen Absorptionskoeffizienten der mineralischen Komponente,
des Kalziumhydroxylapatits, Gleichung ( 3-7 ) wird nun vereinfacht zu

@x’y — /u(x’ y) B luProtein ( 3-8 )

lu Zahnschmelz — lu Pr otein

3.2.1.3.3 Berechnung des T-Parameters

Eine wichtige Strukturcharakteristik des mineralisierten Kollagens ist die Grof3e der
Mineralpartikel. DarUber gibt der formunabhangige T-Parameter Auskunft, der mit
der kleinsten Dimension des streuenden Objektes korreliert.

Die Berechnung des T-Parameters erfolgt durch Teilberechnung der Porod-
Konstante und der Integralintensitat ( 2-7 ).

FuUr jede Messung wurde gp entsprechend Abb. 2-12 bestimmt sowie der Bereich q
> Qgp, in dem das Porod’sche Gesetz ( 2-6 ) gilt. Eine exemplarische Darstellung ei-
ner radialen Intensitatsverteilung eines Dentinkleinwinkelstreusignals zeigt Abb.
3-17.

 D:\Anke\BESSY_250708\Bessy_Daten\MarCCD _files\;ili08\m1_3_p1_01074.mccd:

1,00E+05

1,00E+04 1

1,00E+03 4 \
1 y
1,00E+02 -

1,00E+01 |

Intensitét [counts]

1,00E+00 1

1,00E-01 |

1,00E-02 1 — -
1,00E-01 1,00E+00 1,00E+01

g (nm™)
Abb. 3-17: Radiale Verteilungsfunktion eines Kleinwinkelstreubildes von Dentin mit Guinier-

Porod- und Bragg-Bereich; Im Porod-Bereich gilt das Porod-Gesetz ( 2-6 ) und ist mit dem
Anstieg -4 (rot) gekennzeichnet
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Die Porod-Konstante wird mittels linearer Extrapolation fur grof3e q im Porod-Plot
(beispielhaft in Abb. 3-18 dargestellt) ermittelt.

Porod_Plot

‘ + D:\Anke\BESSY_250708\Bessy_Daten\MarCCD _files\;jili08\m1_3_p1_01074.mccd: —Fit
2000,00 ceve?
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<, P =975,87
2 1000,00 B =869
r?=0,9975
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0,00 w \ w T ‘ . :

0,00 20,00 40,00 60,00 80,00 100,00 120,00 140,00

q* (nm*)

Abb. 3-18: Porod-Plot einer radialen Intensititsverteilung von Dentin mit gefittetem Porod-

Bereich; Inliegend sind fiir dieses spezielle Beispiel errechnete Porod-Konstante, Anstieg
des Fits und BestimmtheitsmaB r?> angegeben.

Die Integralintensitat wurde, wie in ( 2-9 ) bis ( 2-12 ) beschrieben, als Flache unter
der Kratky-Kurve berechnet. Ein Beispiel dafur zeigt Abb. 3-19.

Kratky_Plot
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Abb. 3-19: Kratky-Plot einer radialen Intensitatsverteilung von Dentin (blau) mit der Extrapo-
lation fiir groBe q aus dem Porod-Plot (pink) Diese analytische Funktion wurde ab gp (griin)

fiir die Berechnung von I, genutzt. Inliegend sind die ermittelten Werte (fiir dieses Beispiel)
angegeben.
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3.2.1.3.4 Berechnung des W-Parameters

Nach der Bestimmung des T-Parameters und dem Mineralvolumenanteil fir den
Molaren m1 konnte nun eine bessere Einschatzung der Dicke der Mineralplattchen
nach der Gl. ( 2-19 ) in Kap. 2.2.1.3 vorgenommen werden. Fur jede Flacheneinheit
der entsprechenden Untersuchung wurde die Dicke der Mineralplattchen konkret
nun nach Gl.( 3-9 ) bestimmt.

Xy

W, =—
Y2(1-0, ) (39)

3.2.1.3.5 Berechnung des p-Parameters

Der p-Parameter ist der Ausrichtungsgrad der Mineralplatichen. Dieser wird Uber
die azimuthale Verteilungsfunktion I(y) ermittelt. Durch eine ungenaue Bestimmung
des Primarstrahimittelpunktes wird der Verlauf dieser Verteilungskurve stark gestort
und fuhrt zu falschen Berechnungen der Orientierung und des Ausrichtungsgrades
der Mineralplattchen.

Leider war die Bestimmung der Strahimittelpunktkoordinaten oftmals nicht reprodu-
Zierbar, so dass in der Wiederholung der Bestimmung nur ahnliche Koordinaten
ermittelt werden konnten. Deshalb wurde im Rahmen dieser Arbeit ein Automatisie-
rungsverfahren einschliel3lich entsprechender Kontrollkriterien entwickelt, in dem
die exakte Bestimmung des Strahlzentrums und damit eine korrekte Bestimmung
dieser Verteilungskurve durchgefuhrt wurde. Dazu wurde das zweidimensionale
Streubild eines Messpunktes neunmal mit neun verschiedenen Strahimittelpunkt-
koordinaten (Abb. 3-20) spharisch-radial nach dem Azimuthalwinkel y gemittelt.

T
Intensitat [counts]
Abb. 3-20: Schematische Darstellung der neun verschiedenen Strahimittelpunktpixel anhand
der starken VergroRerung von Abb. 3-11, nicht maBstabsgetreu
Die Ergebnisse fur jeden Messpunkt waren eindimensionale Verteilungskurven die

nach folgenden Kriterien Uberprift wurden:
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Dabei sollten
o die Differenz der Intensitat der Minima = 0 (oder sofern diese
im Beamstop-Bereich lagen: Differenz der Intensitat der Maxi-
ma = 0),
¢ die Differenz der Peakbreiten = 0 sowie
¢ die Differenz der Winkel der Minima = 180° sein.
Dabei muss erwahnt werden, dass hier keine Peakhalbwertsbreiten verglichen wur-
den, da diese Bestimmung aufgrund des Beamstop-Bereichs nicht gewahrleistet

werden konnte. Es wurden jeweils die Differenzen der Peakbreiten bei 1/3 zwi-
schen der Maximum- und Minimumintensitat bestimmt (s. Abb. 3-21).

‘ ¢ G:\Anke\BESSY_250708\MARccd_azimuthal_radial\m1_3\m1_3_p1_01074.mccd: ‘
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Abb. 3-21: Azimuthale Verteilungskurve eines Streumusters (dunkelblau) mit schematischer
Markierung des nicht beriicksichtigten Bereiches des Beamstops (schraffiert); Die Differenz
zwischen den Intensitaten des Minima (tiirkis) sowie die Differenz der Peakbreiten (griin) soll-
ten = 0 sowie der Winkelunterschied zwischen den Minima sollte = 180° betragen.

Aus den so ermittelten korrekten Verteilungskurven wurden der Orientierungsgrad
der Mineralpartikel (s. Abb. 2-14, Gleichung ( 2-14 )) sowie der Ausrichtungswinkel

bestimmt.

3.2.1.3.6 Konstruktion des reziproken Korpers fiir dreidimensional ermittelte Klein-

winkelstreumuster

Wie oben beschrieben (Kap. 2.2.1.1) sind die Kleinwinkelstreumuster Schnitte des
reziproken Korpers der streuenden Objekte. Zur dreidimensionalen Bewertung der
Orientierung der realen Streuobjekte, im Dentin die Kalziumhydroxylapatit-
Plattchen, ist die Konstruktion des reziproken Streukorpers hilfreich.
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Dazu wurden die Intensitaten der Kleinwinkelstreumuster, die bei schrittweiser Dre-
hung der Probe aufgezeichnet wurden, zweidimensional Uber den Azimuthalwinkel
x und den Streuvektor g summiert. Dies wurde mit Hilfe des Bearbeitungspro-
gramms Fit2D [95] durchgefuhrt. In der vorliegenden Arbeit wurden Rotationswinkel
von 0° bis 45° in Schrittweiten von 5° gewahlt. Fur eine dreidimensionale Darstel-
lung wurden deshalb fehlende Messwerte in Schritten von einem Grad linear
interpoliert. Anschlieliend wurden diese Intensitaten virtuell einer Volumeneinheit
(Voxel) zugeordnet, so dass ein Teilkdrper aus Isointensitatslinien entstand. Die Vi-
sualisierung wurde mit dem ,3D-Volume-Viewer des Programms ,ImageJ”
realisiert.

3.2.1.3.7 Bestimmung der Orientierung sowie des Ausrichtungsgrades des gesam-

ten Mineralanteils im Dentin

Bei Messung mittels Synchrotronstrahlung mit dem speziellen hier angewandten
Messaufbau [3] konnte simultan die Weitwinkelstreuung fur jede Messkoordinate
aufgenommen werden. Die Gitterebene (002) des Kalziumhydroxylapatits (s.
2.2.1.2.4) im Dentin ergibt einen deutlichen Reflex bei g = 18,281 nm™ (s. Abb.
3-11). Dieser wurde fur die weitere Analyse verwendet. Die Datenbearbeitung ah-
nelt 3.2.1.3.4. Durch radiale Integration in den Grenzen von Qmin = 17,0 nm™ und
Omax = 19,0 nm™ wurde die azimuthale Verteilungskurve der Intensitat berechnet.
Der Grad der Orientierung wurde mittels ( 2-14 ) bestimmt. Zu beachten war, dass
hier der azimuthale Winkel y dem Winkel der Maxima der Verteilungskurve der
Orientierung der Gitterebene (002) entspricht.

Diese Auswertung wurde vergleichend zum p-Parameter der Kleinwinkelstreuung
an der Probe m1 durchgefuhrt.

3.2.2 Andere Messverfahren

3.2.2.1 Mikro-Computertomografie

Mikro-Computertomografie wurde in der vorliegenden Arbeit zur exakten Bestim-
mung der Dicke d(x, y) der Zahnlangsschnitte verwendet, um den linearen
Absorptionskoeffizienten fur jeden Messpunkt ( 3-5 ) zu bestimmen. Die Proben
wurden im Mikrotomograph (SkyScan 1072, NRecon v.1.51, Skyscan, Kontich, Bel-
gien) durchstrahlt. Es wurde ein Rontgenstrahl der Energie 100 keV, 98 pA genutzt.
Damit wurde eine Pixelauflésung von 11 um erzielt. Die mit einer Belichtungszeit
von 4 s aufgenommenen Bilder wurden mittels Standard gefilterter Rickprojektion
rekonstruiert. Entlang der virtuellen Schnitte der 3D-Rekonstruktion wurde die Dicke
der Probe bestimmt. Da diese Messungen nicht mit einer Genauigkeit von 100 pym
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— entsprechend der Auflosung der Rontgenstreuuntersuchung — durchgefuhrt wer-
den konnte, wurden fehlende Dicke fur jeden Messpunkt der Kleinwinkelmessung
linear interpoliert.

3.2.2.2 Polarisationsmikroskopie (PLM)

Die Polarisationsmikroskopie wurde verwendet, um zusatzliche Informationen zur
Orientierung des mineralisierten Kollagens zu erhalten.

Dazu wurde ein weiterer Molar in entlang der mesio-distal Richtung getrennt und
uneingebettet auf eine Dicke von ca. 70 ym mit einer Endrauigkeit von 1 pm ge-
schliffen und poliert (s. Abb. 3-22). Dazu wurde eine Schleif- und Poliermaschine
kleiner Probenmalfie (MInimet 1000, Buehler Ltd., Lake Bluff, Illinois, USA) verwen-
det.

Die lichtmikroskopischen Untersuchungen wurden am Mikroskop Leica DM RXA2
(Leica microsystems, Cambridge, UK) durchgefuhrt, das durch Einschub eines
Analysators und Polarisators auch im PLM-Modus genutzt werden kann. Nach Dre-
hung des Analysators in die Dunkelstellung wurde die Probe kontinuierlich drehbar
zwischen Analysator und Polarisator montiert. Die Aufnahmen wurden mit einer an-
geschlossenen Digital-Kamera (Leica DFC 490 R2, Cambridge, UK) durchgefuhrt.

3 )

-
Zahnschmelz ‘%; \

Abb. 3-22: Links: Ausgangsschnitt, aus der die Untersuchungsprobe prapariert wurde; Der
Umriss zeigt die Lage der Probe im Zahnlangsschnitt; Das Bild rechts zeigt die praparierte
Schliffprobe, mit restlichem Zahnschmelz an der DEJ. Die untersuchten Regionen (regions of
interest: ROl)wurden mit den Ziffern 1 bis 9 markiert. Beide Skalenbalken entsprechen 500
um.

Neben Untersuchungen an der unbehandelten Probe wurde der Dentinlangsschnitt
aulBerdem stufenweise demineralisiert und ebenfalls polarisationsmikroskopisch
untersucht. Die Demineralisierung wurde mit einer 10% EDTA-L6sung durchge-
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fuhrt. Dazu wurde aus fest vorliegender EDTA (Sigma-Aldrich, Steinheim, Deutsch-
land) die Losung hergestellt. Um die Ldslichkeit bei einem neutralem ph-Wert zu
gewabhrleisten, wurde zusatzlich, bezogen auf die gesamte Losung, 3,6 % festes
Natriumhydroxid (Fluka) zugegeben.

Die Kollagenstabilisierung wahrend der Demineralisierung wurde mittels einer 4 %
igen Glutaraldehyd-Losung gewahrleistet.

Beide Losungen wurden gleichzeitig im Verhaltnis 1:1 eingesetzt. Zur Verbesse-
rung der Austauschbedingungen wurde die Demineralisierung leicht schwingend
(Kombischuttler KI2, Edmund Buhler GmbH, Hechingen, Deutschland) mit einer
Frequenz von ca. 30 Schwingungen pro Minute durchgefuhrt.

Um eine Verschiebung wahrend der Demineralisierung, die stufenweise in EDTA-
Ldésung aulderhalb des Mikroskops durchgefuhrt wurde, zu vermeiden und so die
Vergleichbarkeit der Aufnahmen zu gewahrleisten, wurde der Dentinschnitt auf dem
Glasobjekttrager an den Randern mit Bifix QM (Voco, Cuxhaven, Deutschland) an-
geatzt und fixiert.

3.2.2.3 Rasterelektronenmikroskopie

Fur elektronenmikroskopische = Aufnahmen wurde ein  Feldemissions-
Umweltrasterelektronenmikroskop (FE-ESEM) (FEI Quanta 600 FEG, FEI Compa-
ny, Hillsboro, Oregon, USA), bei Spannungen zwischen 10 und 20 keV, im Hoch-
bzw. Niedervakuum (p < 6*10™* Pa bzw. p =10 Pa) verwendet.

Die lufttrockenen Proben wurden im Exsikkator einige Tage gelagert, bevor sie mit
Kohlenstoff bedampft wurden. Auf die Kritisch-Punkt-Trocknung wurde verzichtet,
da vor allem im Niedervakuum-Modus gearbeitet wurde, die Proben sehr klein wa-
ren und lediglich morphologische Untersuchungen durchgefuhrt wurden.

Die elektronenmikroskopischen Aufnahmen wurden anschliel3end hinsichtlich der
Radien der Tubuli und des Peritubulardentins vermessen (s. 3.3.2).

3.2.2.4 Raman-Spektroskopie

In der vorliegenden Arbeit wurde die Methode der polarisierten Raman-
Spektroskopie am konfokalen Raman-Mikroskop (AlphaSNOM/CRM200, WiTec,
Ulm, Deutschland) unter Nutzung eines Ti-Saphir-Laser des Wellenlangenberei-
ches von 720 bis 860 nm verwendet, um die Orientierung des Kollagens im Dentin
zu untersuchen.

Ausgewanhlte Bereiche der Dentinstreifen (s. 3.1.2, Abb. 3-23) mit einer Gro3e von
40 pm x 40 ym wurden zeilenweise in Schritten von 2 ym abgerastert.
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Integrationszeit betrug 2 s. Jede untersuchte Region wurde wiederholend mit einem
Laser, dessen Polarisationswinkel in 15°-Schritten von -90° bis auf 90° variiert wur-
den, untersucht. Dabei wurden die Intensitaten der Raman-Spektroskopie bei
verandertem Polarisationswinkel gemessen. Die hochste Intensitat kann gemessen
werden, wenn die Amid I-Bindung parallel der Polarisation des einfallenden Lichtes
ist. Da diese Amid I-Bindung parallel der Langsachse der Kollagenfasern schwingt,
bedeutet ein Maximum der Intensitat. dass in dieser Richtung die meisten Amid I-
Bindungen und somit die Kollagenfasern parallel entlang dieser Richtung ausge-
richtet sind.

500 pm

DS1_Q DS1 L

Abb. 3-23: Messpositionen (markiert mit kleinen Quadraten) der Proben DS1-Querschnitt und
-Langsschnitt, die mit Raman-Spektroskopie untersucht wurden; Die Messflachen waren 40
Um x 40 pm groB. Die Markierungen sind nicht maRstabsgerecht.

Die Proben lagen im Strahlengang mit ihrer Langsachse senkrecht zur Nullstellung
der Polarisation, wie in Abb. 3-24 schematisch gezeigt wird. So konnte fur jede ma-
ximale Intensitat der Raman-Spektroskopie der entsprechende Orientierungswinkel
der Kollagenfasern in der Probengeometrie zugeordnet werden.

Abb. 3-25 zeigt ein typisches Raman-Spektrum des Dentins und ist mit dem des
Knochens vergleichbar [94]. Die Amid I-Verschiebungen (Abb. 3-25) wurden gemit-
telt sowie zur Raman-Verschiebung der C-H-Bindung normiert, weil das C-H-Band
sich als durch Polarisation nicht veranderlich erwies. Weiterhin wurden diese Inten-
sitaten Uber die gesamte Messflache gemittelt, da die mittlere Orientierung Uber
diese Flache von Interesse ist.
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+90 °

Lage der Probe im
Strahlengang

Variierte Polarisations-
winkel des Lasers

Abb. 3-24: Schematische Darstellung der Lage der Probe im Strahlengang des Raman-
Mikroskops; Die schraffierte Probe liegt senkrecht zur Polarisations-Nullstellung. Die Polari-
sation wurde von -90° bis 90° in Schrittweiten von 15°wéhrend der Untersuchung variiert.

140 ~ l

120 -
100 ~
80 - CO,4 C-H-Bindung

60 ~
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PO, Amid TII
40 j & /

20

C-H-Dehnung

J
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RAMAN Verschiebung [cm™]

Abb. 3-25: Typisches Raman-Spektrum des Dentins; Wichtige Banden in diesem Spektrum
wurden benannt. Fiir diese Untersuchung war vor allem das Amid I-Band von Interesse, da
es dem Kollagen zugehorig ist. Die Intesitat der C-H-Bindungwurde zur Normierung genutzt,
da diese Intensitat nicht vom Polarisationswinkel des einfallenden Lichts abhangig ist.

Amid I
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3.3 Synthetische grafische Darstellung und Bildbearbeitung

3.3.1  Grafische Darstellung der Ergebnisse der Rontgenstreu- und Transmissi-

onsdaten

Wenn zu jeweils zwei Koordinaten ein ermittelter Eigenschaftswert vorlag, wurden
die Ergebnisse als farbige Konturgrafiken dargestellt. Dies ftrifft fur alle Flachens-
cans zu. Zur Datenverarbeitung wurde das Programm Sigmaplot (s. 3.2.1.3.1)
verwendet. Allerdings unterliegt die Bearbeitung einigen programmspezifischen Be-
schrankungen, auf die hier nicht naher eingegangen werden soll. Erwahnt werden
muss allerdings, dass in deren Konsequenz zur Verbesserung der Darstellung wie
z. B. der Verstarkung einfacher farblicher Kontraste diese Grafiken nachbearbeitet
werden mussten. Dafur wurden ein Open-Source-Vektorgrafik-Editor namens Inks-
cape (http://www.inkscape.org) sowie das Open-Source-
Bildverarbeitungsprogramm Imaged (http://rsbweb.nih.gov/ij/) verwendet. Bei der
Nachbearbeitung wurden auch die jeweiligen Zahnschmelzbereiche geweildt, um
Irritationen mit den hier diskutierten Dentinergebnissen zu vermeiden.

3.3.2 Normierung von Polarisationsmikroskopie- und Vermessung der raster-

elektronenmikroskopischen Aufnahmen

Um Intensitaten der polarisatiosmikroskopischen Aufnahmen bewerten zu kénnen,
mussen diese Werte einheitlich normiert werden. Dazu wurde das Dunkelfeld, wel-
ches aulderhalb der Probe bei gekreuzten Polarisator und Analysator erzeugt wird,
genutzt. Das Dunkelfeld der verschiedenen Aufnahmen wurde normiert und die In-
tensitaten der Aufnahmen dazu ins Verhaltnis gesetzt.

Diese Prozedur wurde mit dem Open-Source-Bildverarbeitungsprogramm ImageJ
(http://rsbweb.nih.govV/ij/) durchgefihrt. Die Vermessung der Radien der Tubuli so-
wie des Peritubulardentins wurden ebenfalls mit diesem Programm duchgefuhrt.
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4 Ergebnisse und Diskussion

Die Untersuchungen der Mikrostruktur des Dentins mit den vorgenannten Analy-
senmethoden wurden in Bezug zur Lage im Zahn durchgeflihrt. Schwerpunkt der
vorliegenden Arbeit war die Untersuchung des mineralischen Bestandteiles des
Dentins, der Hydroxylapatitpartikel. Es wurden die Verteilungen des Mineralgehal-
tes, der Grolle sowie der Ausrichtung und Orientierung der Mineralplattchen und
Kristalle im Dentin bestimmt.

Erganzt werden diese Ergebnisse durch Untersuchungen der Kollagenorientierung
und elektronenmikroskopischer Analysen des peritubularen Dentins.

4.1 Die Verteilung des Mineralgehaltes @ im Dentin

Der Mineralgehalt ® im Dentin wurde aus folgenden Untersuchungen bestimmt:

e Flachenabrasterung mit Rontgenstrahlung der Proben m1 und m2_3 mit einer
Strahlungsenergie von E = 15 keV sowie

e Linienabrasterung der Probe m1 in Bereichen des zervikalen Dentin mit einer
Strahlungsenergie von E = 18 keV

Abb. 4-1: Dentinschnitte m1 (links) und m2_3, deren Rontgenstrahlanalyse fiir die Bestim-
mung des Mineralvolumenanteils und der linearen Absorptionskoeffizienten genutzt wurde.
Die roten Linien umranden die Flachen, die mit Rontgenstrahlung mit E = 15 keV abgerastert
wurden. Die blauen Geraden markieren jeweils drei linienformige Scans im zervikalen Dentin,
die mit Rontgenstrahlung mit E = 18 keV durchgefiihrt wurden.

Die Bestimmung erfolgte nach Gl. ( 3-7 ) mit Hilfe der oOrtlichen linearen Absorpti-
onskoeffizienten des Dentins u(x,y), die unter Anwendung des Lambert-Beer'schen
Gesetzes ( 3-4 ) (s. Kapitel 3.2.1.3.2) ermittelt wurden. AulRerdem mussten die line-
aren Absorptionskoeffizienten des Zahnschmelzes pzapnschmerz fur die zwei
verschiedenen Energien (s. Kapitel 3.2.1.3.2) als Naherung fur die linearen Absorp-
tionskoeffizienten p der anorganischen Phase bestimmt werden. Dazu wurden

Rontgenstrahlanalysen des Zahnschmelzes, der bei den Dentinuntersuchungen bei
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jeder Analyse auch abgerastert wurde, verwendet. Der weiterhin bendtigte lineare
Absorptionskoeffizient pprowin der organischen Phase wurde — wie oben (s. Kap.
3.2.1.3.2) beschrieben — einer Datenbank [97] entnommen.

Die Berechnungsgrundlage (Gl. ( 3-8 )) wird hier zum besseren Verstandnis noch-
mals genannt.

@ — /u(x’ y) B luPratein

x,y

lu Zahnschmelz — :u Protein

4.1.1 Linearer Absorptionskoeffizient u des Dentins

Um die lokalen linearen Absorptionskoeffizienten u(x,y)nach dem Lambert-
Beerschen Gesetz ( 3-4 ) berechnen zu kdnnen, musste zunachst die ortliche Dicke
der Proben bestimmt werden (s. Gl. ( 3-5 ) und Kapitel 3.2.1.3.2).

Abb. 4-2: Rekonstruktionsbilder des Liangsschnittes m1; Das Dentin ist grau und deutlich
vom helleren Zahnschmelz zu unterscheiden. Teilweise ist der Zahnschmelz (oben links) ab-
gebrochen. Die Quer- und Langsstreifung sowie das mittig liegende Muster sind Artefakte
der Rekonstruktion. Rechts oben: Gedrehte Rekonstruktion der selben Probe. Unten links:
Bild der virtuellen teilgedrehten Probe; Unten rechts: Ein Beispiel eines virtuellen Schnittbil-
des des Querschnitts der Probe, anhand derer die Dicke vermessen wurde.

Zur Bestimmung der lokalen Dicken der Probe wurde Mikro-Computertomografie
genutzt. Einige Rekonstruktionsbilder der dafir vorgenommenen Mikro-
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Computertomografie des Dentinschnittes m1 zeigt Abb. 4-2. Die Dicke wurde durch
Vermessung virtueller Querschnitte dieser Rekonstruktion mittels eines Bildverar-
beitungsprogramms (ImageJ) bestimmt und mathematisch linear interpoliert.

[cm™]

n
A ) I I T

13 14 15 16 17 18 19 20 21 22 23 24

Abb. 4-3: Ortliche lineare Absorptionskoeffizienten p (bei E = 15 keV) in Bezug zur Lage im
Dentin; Zum Vergleich wurden die lichtmikroskopischen Aufnahmen des jeweiligen Den-
tinschnittes (oben), in denen der Untersuchungsbereich rot umrandet wurde, iliber den
Ergebnisgrafiken (unten) beigefiigt. Die duBeren Grenzen der Ergebnisgrafiken entsprechen
jeweils der DEJ. Der Skalenbalken im unteren Teil des Bildes ist den Ergebnisplots zuzuord-
nen. Die Messauflosung betragt entsprechend dem Messraster 100 um x 100 ym. a: Lineare
Absorptionskoeffizienten im Dentinschnitt m1; der rote Stern (*) markiert eine Region im
okklusalen Dentin mit deutlich geringeren Absorptionskoeffizienten. Im inneren pulpanahen
Dentin sind ebenfalls geringere Werte von p festzustellen (schwarzer Pfeil). b: Die linearen
Absorptionskoeffizienten des Dentinschnittes m2_3 weisen keine Auffélligkeiten auf.
Z: Zahnschmelz, D: Dentin

Die linearen Absorptionskoeffizienten pu bei einer Strahlungsenergie E = 15 keV
werden in Abb. 4-3 als farbige Konturgrafiken gezeigt. Sie betragen in beiden Den-
tinproben und in groRen Bereichen des Dentins zwischen 20 cm™ und 22 cm™. Im
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Dentinschnitt m1 (Abb. 4-3a) sind allerdings auch zwei Regionen mit geringeren
Absorptionskoeffizienten zu beobachten. Ein Bereich liegt okklusal unmittelbar un-
terhalb der DEJ und wurde mit einem roten Stern (*) markiert, wahrend der andere
in Pulpanahe schwarz mit einem Pfeil markiert ist. Die okklusal gelegenen geringen
Werte des linearen Absorptionskoeffizienten haben ihr Minimum an der DEJ. Fur
die auffallige Region (*) im Molaren m1 wird betont, dass damit nicht generell die
okklusalen Bereiche des Dentins, sondern eben diese spezielle gemeint ist.

Neben den Ergebnissen aus den Flachenscans bei E = 15 keV liegen Ergebnisse
der ortlichen linearen Absorptionskoeffizienten des Dentinschnitts m1 bei einer
Durchstrahlung mit Rontgenstrahlung mit einer Energie E = 18 keV entlang von Li-
nien im zervikalen Dentin vor.

1,4
—%—— 15keV: m1

—%—— 15 keV: m1, okklusal
1,2 4 —%—— 18keV:m1
— & — 15keV:m2_3

Haufigkeit, normiert

8 10 12 14 16 18 20 22 24 26

Linearer Absorptionskoeffizient p [cm]

Abb. 4-4: Linearer Absorptionskoeffizient des Dentins; Verteilungskurven der mit verschie-
denen Energien (E = 15 keV und E = 18 keV, s. 3.2.1.1) ermittelten (klassifizierten) linearen
Absorptionskoeffizienten p des Dentin der Molaren m1 und m2_3. Zur besseren Anschauung
werden die einzelnen Haufigkeiten mit Linien verbunden. Die zugrundeliegende Anzahl der
Werte wurde auf die jeweils hochste normiert, um Vergleichbarkeit zu gewéhrleisten. Die li-
nearen Absorptionskoeffizienten fir E = 18 keV (griine Kurve, Anzahl n = 298) wurden
ausschlieBlich fiir zervikales Dentin bestimmt, wohingegen die blaue Verteilungskurve mit
Kreuzen (n = 1923) auf linearen Absorptionskoeffizienten des Dentins aus unterschiedlichen
Bereichen beruht, auBer dem speziellen okklusalen Bereich des m1. Dieser Bereich zeichnet
sich durch einen veridnderten linearen Absorptionskoeffizienten (pinkfarben, n = 119) aus,
deren Verteilung auBerst breit ist. Die Verteilungskurven der linearen Absorptionskoeffizien-
ten der verschiedenen Dentinschnitte m1 und m2_3 (beide blau, letztgenannte mit n = 1227)
liegen nicht genau iibereinander. Die Maxima sind leicht gegeneinander verschoben.

Die Ergebnisse der Untersuchung bei E = 15 keV fur beide Proben und bei E = 18
keV sind in Abb. 4-4, klassifiziert in Schritten von 0,5 cm™, zusammengefasst. Es

sind die Verteilungsfunktionen der linearen Absorptionskoeffizienten fur Dentin bei
unterschiedlichen Strahlungsenergien, fur die verschiedenen Dentinschnitte sowie
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fur die auffallige Region (*) getrennt aufgetragen. Die letztgenannte Verteilungskur-
ve fur die besondere okklusale Region (*) im Molaren m1 ist aul3erst breit und kann
in verschiedene Sektionen unterteilt werden. Die anderen Verteilungskurven fir
beide Energien und beide Dentinschnitte sind deutlich schmaler. Bei hdherer Strah-
lungsenergie E = 18 keV ist der lineare Absorptionskoeffizient wesentlich geringer
als bei E = 15 keV, was aufgrund der umgekehrten Proportionalitat zur dritten Po-
tenz der Energie zu erwarten ist. Die Verteilungskurven der unterschiedlichen
Dentinproben zeigen kleine individuelle Unterschiede in der Hohe der linearen Ab-
sorptionskoeffizienten, wobei die Verteilungen dicht beieinander liegen.

Die mittleren Werte der linearen Absorptionskoeffizienten fur die zwei verschiede-

nen Proben und die verschiedenen Energien werden in Tabelle 4.1 zum Vergleich
gegenubergestellt. Eine Mittelwertbildung flir die breite Verteilungskurve der linea-
ren Absorptionskoeffizienten der auffalligen okklusalen Region ist nicht sinnvoll, da
der Dentinbereich nicht homogen ist. Fur die zwei verschiedenen Dentinschnitte
kann festgestellt werden, dass sich die mittleren linearen Absorptionskoeffizienten
bei gleicher Energie leicht unterscheiden. Die Werte der linearen Absorptionskoeffi-
zienten u des auffalligen okklusalen Bereichs wurden nicht in die Mittelwertbildung
fur die Probe m1 bei E = 15 keV einbezogen. Der Mittelwert der linearen Absorpti-
onskoeffizienten bei E = 18 keV fur die Probe m1 wurde aus Werten der

Linienscans des zervikalen Dentins bestimmt.

. . Standard- n
Energie Probe Mittelwert p abweichung (Anzahl)
m1,
15 keV ohne auffillige 20,9 cm™ +0,8 1923
okklusale Region
15 keV m2_3 21,5cm’ +1,1 1227
18 keV mi, 12,7 cm’ +0,9 298

nur zervikales Dentin

Tabelle 4.1: Mittelwerte und Standardabweichungen der linearen Absorptionskoeffizienten
von Dentin, die bei verschiedenen Energien ermittelt wurden sowie die zugrunde liegende
Anzahl der Werte n
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4.1.2 Linearer Absorptionskoeffizient u des Zahnschmelzes als Naherung fur die

mineralische Phase

Wie in Kapitel 3.2.1.3.2 erlautert, wird der lineare Absorptionskoeffizient des Zahn-
schmelzes als Naherung fur Hydroxylapatit angenommen.

Unter Verwendung der Transmissionswerte der gerasterten Zahnschmelzkoordina-
ten im Molaren m1 wurde y des Zahnschmelzes bei E = 18 keV sowie bei E = 15
keV bestimmt.

Die Verteilungskurven der ortlichen linearen Absorptionskoeffizienten des Zahn-
schmelzes fur zwei verschiedene Energien sind in Abb. 4-5 abgebildet.

1,2
1,0 1 —%— 15 keV
—%— 18 keV

0,8

0,6

Haufigkeit, normiert

0,4

0,2

0,0 -
20,0 225 250 275 300 325 350 375 400 425 450

W fem™

Abb. 4-5: Verteilungskurven der mit verschiedenen Energien (E = 15 keV und E = 18 keV, s.
3.2.1.1) ermittelten linearen Absorptionskoeffizienten p des Zahnschmelzes des Molaren m1;
Um beide Verteilungen miteinander vergleichen zu kénnen, wurden die zugrundeliegende
Anzahl der Werte (fiir 15 keV: Anzahl n = 584, fiir 18 keV: n = 14) auf die jeweils héchste nor-
miert. Die linearen Absorptionskoeffizienten fir E = 18 keV (griine Kurve) wurden
ausschlieBBlich aus zervikalen Bereichen des Zahnschmelzes bestimmt, wohingegen die
blaue Verteilungskurve auf linearen Absorptionskoeffizienten des Zahnschmelzes aus unter-
schiedlichen Bereichen beruht.

Zur weiteren Verwendung dieser Daten fur die Berechnung des Mineralvolumenan-
teils wurden Mittelwerte gebildet, die in Tabelle 4.2 fur beide Energien
zusammengefasst werden.
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Energie Mittelwert p Standardabweichung | n (Anzahl)
15 keV 39,3 cm’’ +0.,8 584
18 keV 25,1 cm’™” +0,9 14

Tabelle 4.2: Mittelwerte und Standardabweichungen der linearen Absorptionskoeffizienten
vom Zahnschmelz, die bei verschiedenen Energien ermittelt wurden sowie die zugrunde lie-
gende Anzahl der Werte n

4.1.3 Vergleich der ermittelten linearen Absorptionskoeffizienten

Die ermittelten linearen Absorptionskoeffizienten werden in Abb. 4-6 mit publizier-
ten Angaben [98, 99] Uber die linearen Absorptionskoeffizienten des Dentins und
Zahnschmelzes verglichen.

1000 ¢
O Dentin I Eigene Ergebnisse
V Zahnschmelz ~ HEEE Stock
Kinney
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=
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Abb. 4-6: Vergleich der ermittelten mittleren linearen Absorptionskoeffizienten p fiir Dentin
und Zahnschmelz mit dokumentierten Ergebnissen der Autoren J. H. Kinney u. a. sowie S. R.
Stock u. a. [98, 99]; Die doppelt logarithmisch aufgetragenen Werte zeigen im Vergleich der
eigenen Ergebnisse mit den dokumentierten einen Anstieg von -3. Es gilt p ~ 1/E3,

Dabei sind die linearen Absorptionskoeffizienten unterschiedlicher Messungen von
der Strahlungsenergie als p = f(E®) abhangig. Diese Abhangigkeit ist materialbe-
dingt und zeigt, dass unterschiedliches Dentin menschlicher Zédhne einem Material
zuzuordnen ist, das Uber eine ahnliche Dichte verfugt. Dies gilt ebenso flr Zahn-
schmelz.

414 Mineralvolumenanteil ®

Mit Kenntnis des ortlichen linearen Absorptionskoeffizienten u(x, y) fur jede unter-
suchte Flacheneinheit (100 um x 100 um) des Dentins kann nun nach Gleichung
( 3-8 ) der jeweilige Mineralvolumenanteil errechnet werden.
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Die drtlichen Mineralvolumenanteile, die aus den Flachenuntersuchungen der Pro-
ben m1 und m2_3 ermittelt wurden, zeigt Abb. 4-7. Exemplarisch wird aul3erdem
ein Profil der Werte von ca. 2,5 mm unterhalb der Hocker quer zur Langsrichtung
des Zahnes gezeigt. Ungeachtet der exponierten Region (*) im okklusalen Dentin
der Probe m1 ist der Mineralgehalt in beiden Proben unterhalb der DEJ mit Werten
von ca. 0,46 geringer als im tiefen Dentin mit Werten von ca. 0,5. In der Probe
m2_3 (Abb. 4-7b) ist der Bereich unter der DEJ mit geringerem Mineralgehalt deut-
lich ausgepragter und breiter. In den Profilplots ist der geringere Mineralgehalt
unterhalb der DEJ fur beide Proben gut zu erkennen. In groRen Bereichen des
Dentins beider Dentinschnitte liegt der Mineralvolumenanteil des trockenen Dentins
um 0,5.

m1 m2_3

__ Profil

Profil

DB st e T B

0,45 4=ernns B B SO (117 S—_—
(bl

El

(3}

1,0 mm [ § § oy N § § JESE ey

0,250 0,275 0,300 0,325 0,350 0,375 0,400 0,425 0,450 0,475 0,500 0,525 0,550

Abb. 4-7: Farbiger Konturplot der 6rtlichen Mineralvolumenanteile ®(x, y) von zwei Dentin-
Langsschnitten zweier Zdhne; Die ortliche Auflosung betréagt gemaR dem Untersuchungsras-
ter 100 ym x 100 ym. Die duBere Linie entspricht jeweils der DEJ. Unterhalb jedes Plots sind
auBerdem die Werte aus einem Profil quer zur Ladngsachse aufgetragen. Die Lagen des jewei-
ligen Profils markieren die schwarzen Linien und befinden sich jeweils ca. 2,5 mm unterhalb
der Dentinhécker. Die schon zuvor beschriebene okklusale Region ist hier wieder mit * mar-
kiert. Eine weitere Region mit geringeren Werten des Mineralvolumenanteils ist mit der roten
Pfeilspitze markiert.

In der Region im okklusalen Dentin, die mit (*) markiert wurde, wurden wesentlich
geringere Werte des Mineralvolumengehaltes bestimmt. Hier kbnnen Werte von bis
zu 0,2 verzeichnet werden. Das entspricht einer mittleren Absenkung des Mineral-

volumenanteils von 40 % bezogen auf den Mineralgehalt im unauffalligen Dentin
von 0,5. Dabei ist der Mineralvolumengehalt in dieser Region (*) nicht konstant. Die
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geringsten Werte sind unmittelbar unter der DEJ vorzufinden. In Richtung der tiefe-
ren Bereiche des Dentins erhdht sich ® der auffalligen Region (*) allmahlich auf
etwa 0,5.

Ohne der Diskussion vorgreifen zu wollen, muss hier auf diese Region (*) einge-
gangen werden: Ein erheblicher Mineralverlust, wie hier zu beobachten, ist ein
typisches Merkmal von Karies und Zahnverfall. Der gradierte Mineralgehalt in der
Region (*) entspricht dem fur Karies beschriebenen Demineralisierungsprozess (s.
auch 2.1.4) [4]. Im weiteren Verlauf dieser Arbeit wird die Region (*) als kariose
Region bezeichnet.

Aulerdem ist eine weitere Region mit geringen Werten des Mineralvolumenanteils
im tiefen Dentin zu erkennen (markiert mit einer roten Pfeilspitze). Diese Region ist
sehr pulpanah und charakteristisch fur den Mineralgehaltsgradienten zum Praden-
tin. Wie in 2.1.3 (s. auch Abb. 2-4) erlautert, ist das im reifen Zahn um die Pulpa
liegende Pradentin nicht oder geringer mineralisiert als das ubrige intertubulare
Dentin. Der Dentinschnitt m2_3 trifft diese pulpanahe Region nicht.

Die Verteilungen des Mineralvolumenanteils im Dentin sowie in der beschriebenen
okklusalen Region (*) sind in Abb. 4-8 zu sehen. Zusatzlich sind die Ergebnisse aus
der Untersuchung des Molars m1 mit héherer Auflésung (mit E = 18 keV) entlang
der Tubulirichtung zum Vergleich aufgetragen. Daruber hinaus werden die Ergeb-
nisse fur die kariose Region separat gezeigt.

1,4
—%— m1, ohne Region (*)
1,2 1 —%— m1, exponierte Region (*)
—— m2 3
1,0 1 —%— m1, zervikal

0,8

0,6

Haufigkeit, normiert

0,4 1

0,2 1

0,0 - VT e
0,05 0,0 0,15 0,20 0,25 0,30 0,35 040 045 0,50 0,55 0,60 0,65

Mineralvolumenanteil ® im Dentin

Abb. 4-8: Verteilung des Mineralvolumenanteils ® im Dentin im Molaren m1; Die blauen Kur-
ven zeigen die Verteilung im Molaren m1 (gekreuzt, Anzahl n = 1923) im unauffilligen Dentin,
ohne Region (*) und des Molaren m2_3 (gefiilite Kreise, n = 1227) fiir die Flachenuntersu-
chungen bei E = 15 keV. Die pinkfarbene Verteilungskurve (n = 119) zeigt die Verteilung des
Mineralvolumenanteils in der auffalligen okklusalen Region (*) des Molaren m1 dieser Unter-
suchung. Die griine Kurve zeigt die Ergebnisse der Probe m1 fiir die Untersuchungen entlang
von Linien im zervikalen Dentin bei E = 18 keV (n = 298).
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Im unauffalligen Dentin reicht der Mineralvolumenanteil von ca. 0,46 bis ca. 0,53,
aber in dem auffalligen okklusalen Bereich von <0,2 bis ca. 0,46.

Abb. 4-8 zeigt auRerdem, dass die Verteilungskurven sowohl der beiden Proben
m1 und m2_3 im unauffalligen Dentin als auch der verschiedenen Untersuchungen
fur den Molar m1 nah beieinander liegen. lhre Unterschiede sind aullerst gering
und liegen innerhalb der Standardabweichungen.

Die Mittelwerte der Mineralvolumenanteile im Dentin fir die Proben m1 und m2_3
fur die Flachen- und Linienuntersuchungen (m1) einschlieBlich der Standardabwei-
chungen sind in Tabelle 4.3 zusammen gefasst. Sie verdeutlichen, dass in weiten
Teilen des Dentins ein Mineralgehalt von ca. 50 % angenommen werden kann.

Probe Mittelwert ® | Standardabweichung n (Anzahl)
m1, ohne Region (*) 0,492 1 0,021 1923
m1, zervikal 0,502 + 0,012 298
m2_3 0,503 + 0,031 1227

Tabelle 4.3: Mittelwerte und Standardabweichungen der ortlichen Mineralvolumenanteile im
Dentin der verschiedenen Proben, sowie die zugrunde liegende Anzahl der Werte n; Die bei-
den Unterscheidungen der Probe m1 werden aufgrund unterschiedlicher Messungen
vorgenommen.

Die Ergebnisse der Untersuchungen entlang der Tubulirichtung im zervikalen Den-
tin zeigt Abb. 4-9. Aufgrund der hoheren ortlichen Auflésung werden detaillierte
Einblicke in das Dentin unterhalb der DEJ gewonnen. Abb. 4-9 zeigt diese Ergeb-
nisse mit der Differenzierung der gegenuberliegenden Seiten des Zahnes. Der
Mineralvolumenanteil im Dentin ist auf beiden Seiten des Zahnes (mesial und
distal) ahnlich. Direkt unterhalb der DEJ ist ein Abfall des Mineralgehaltes zu beo-
bachten. Das Minimum von ca. 0,47 wird bei ca. 150 ym unterhalb der DEJ
erreicht. Im weiteren Verlauf in Richtung Pulpa, etwa 250 ym unterhalb der DEJ
steigt der Mineralvolumenanteil auf ca. 0,5 an. Mit weiterem Abstand von der DEJ
treten geringe Variationen des Mineralvolumenanteils auf, die um den Wert von 0,5
schwanken. Die Untersuchungslinie der mesialen Seite reicht bis an das Pradentin
heran, so dass bei gro3er Entfernung zur DEJ erneut der Mineralgehalt sinkt.
Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass der Mineralgehalt im trockenen
Dentin ca. 50 % betragt. Zwei untersuchte Dentinproben aus verschiedenen Zah-
nen zeigen ahnliche und vergleichbare Verteilungen des Mineralvolumenanteils.
Hochaufldsende Untersuchungen zeigen, dass unterhalb der DEJ bis zu einem Ab-
stand von ca. 250 pym der Mineralgehalt geringer als im tiefen Dentin ist,
ausgenommen nahe der Pulpa, wo das unmineralisierte Pradentin vorliegt. AulRer-
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dem konnte in einer Dentinprobe eine kariose, demineralisierte Lasion beobachtet
werden.
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Abb. 4-9: Ortliche Mineralvolumenanteile ® der Probe m1 fiir zervikales Dentin mit der Unter-
scheidung zwischen distaler (blau, gefiillt) und mesialer Seite (grau, leer) des Dentins in
Abhéngigkeit vom Abstand zur DEJ. Mittelwerte wurden — wie in Abb. 4-14 — aus mindestens
sechs Messungen innerhalb einer Flache von 200 x 50 pym? (s. Abb. 3-9) mit einem Abstand
von der DEJ wie angegeben * 25 ym pro Zahn ermittelt. Die Fehlerbalken stellen die Stan-
dardabweichungen der Messwerte dar. Rechts ist die lichtmikroskopische Aufnahme des
Dentinschnittes zur Anschauung beigefiigt. Die Linien Z1 (distal) und Z2 (mesial) reprasentie-
ren jeweils drei Linienscans, so dass die Mittelwertbildung gewahrleistet werden konnte. Die
Fehlerbalken stellen die jeweilige Standardabweichung dar.

4.1.5 Verteilung der Tubuli und des Peritubulardentins im zirkumpulparen Dentin

Zur Bewertung der mineralischen Phase im Dentin muss auch die Verteilung der
Tubuli (als Hohlraume) sowie des Peritubulardentins (als hoch mineralisierte Pha-
se) in die Charakterisierung einbezogen werden, um die die Mineralteilchen
betreffenden Ergebnisse fir das Intertubulardentin bewerten zu kénnen. Sie wurde
anhand elektronenmikroskopischer Aufnahmen vorgenommen.

Abb. 4-10 zeigt elektronenmikroskopische Aufnahmen mit dem Ruckstreuelektro-
nendetektor eines Dentinquerschnitts in unterschiedlichen Entfernungen zur DEJ.
Unterhalb der DEJ (Abb. 4-10a) werden die Tubuli in einem Dentinquerschnitt langs
geschnitten. Es ist zu erkennen, dass kein peritubulares Dentin die Tubuli umhuillt.
Bei einer Entfernung von 500 ym von der DEJ werden die Tubuli in diesem Den-
tinschliff schrag geschnitten. Eine feine Peritubulardentin-Schicht umhillt nun die
Tubuli. Mit weiterer Entfernung von der DEJ nimmt der Gehalt an peritubularen
Dentin um die Tubuli zu und hat bei ca. 1500 ym Entfernung seine maximale Dicke.
Bei einem Abstand von ca. 2000 ym ist diese Schicht wieder dinner. Anhand die-
ser und weiterer Aufnahmen wurden Messungen der Tubulidicke und der Dicke der
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Peritubulardentin-Schicht vorgenommen, die fur die Berechnungen des Verhaltnis-
ses der Volumina des Peritubulardentins und des Intertubulardentins verwendet
wurden.

[a] 50um  [o] 500 ym

1000 ym  [d] 1500 pm

® Q O T O

[e] 2000 pm DS1_Q

Abb. 4-10: Riickstreuelektronenmikroskopische Aufnahmen von Dentin der Probe DS1_Q;
Die Aufnahmen a) bis e) wurden in unterschiedlichen Entfernungen von der DEJ (50 pm, 500
pm, 1000 pm, 1500 pm und 2000 ym Abstand zur DEJ) aufgenommen. Der Skalenbalken in
diesen Aufnahmen entspricht 2 ym. Die Abb. f) zeigt die Lage der Dentinaufnahmen a) bis e)
schematisch als Uberlagerung in der lichtmikroskopischen Aufnahme der Probe.

Tabelle 4.4 zeigt die mittleren Werte der gemessenen Radien des Peritubularden-
tins und der Tubuli. Aus diesen Werten konnte das Verhaltnis der Volumina des
Peritubular- und des Intertubulardentins berechnet werden. Wie schon die Aufnah-
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men verdeutlichten, nehmen die Radien des Peritubulardentin bis zu einer Entfer-
nung von ca. 2 mm von der DEJ zu. Bei weiterer Entfernung wird der Anteil des
Peritubulardentins in dieser Probe wieder geringer, wie auch die Verhaltnisse der
Volumina des Peritubulardentins zum Intertubulardentin (Vprpo/ Vitp) zeigen.

Mittlerer Mittlerer . Anzahl N Anzahl N
Abstand Radius der Peri- Radius der Gesamtflache der der Verhaltnis
von der tubuldrdentin- | Tubuli (Lu- | d8rAumahme |- | Tubuliper | VerolV
DEJ [um] " [Um?] ) PTDTYITD
hiille [um] men) [um] absolut um?

50 0,0 0,27170 705,5632 5 0,00709 0,00000
250 0,97435 0,54519 705,5632 5 0,00709 0,01483
500 1,15110 0,71438 705,5632 9 0,01276 0,03448
750 1,11959 0,64389 705,5632 11 0,01559 0,04378
1000 1,06120 0,71590 705,5632 12 0,01701 0,03489
1250 1,05565 0,67225 705,5632 13 0,01842 0,04099
1500 1,25791 0,68900 705,5632 14 0,01984 0,07660
2000 1,10820 0,71250 705,5632 15 0,02126 0,05242
2250 1,08439 0,68479 705,5632 15 0,02126 0,05124

Tabelle 4.4: Mittlere Radien

des Peritubuldrdentins und Tubuli in einem Kronendentin-
querschnitt und das daraus berechnete Volumenverhiltnis zwischen Peritubular- und
Intertubuldrdentin. Der hochste Anteil des Peritubulardentins wird bei einer Entfernung von
1500 pm von der DEJ festgestellt. Vprp: Volumen des Peritubuldrdentins, Vimp: Volumen des
Intertubulardentins

Abb. 4-11: Elektronenmikroskopische Aufnahmen der Tubuli an der Pulpa (auBer a); Die Re-
gionen, die hier gezeigt werden, sind in den Abb. a) und b) markiert. Es ist kein

Peritubuldrdentin erkennbar.
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In den wahrend dieser Arbeit untersuchten Dentinschnitten konnte kein Peritubular-
dentin unmittelbar an der Pulpa festgestellt werden. Exemplarisch wird dies in Abb.
4-11 fur den Dentinlangsschnitt m1 gezeigt.

416 Bewertende Diskussion

Im Unterschied zu anderen knochenahnlichen Materialien liegt im Dentin die anor-
ganische Phase, das Mineral Kalziumhydroxylapatit, als das Kollagen
mineralisierender (innerhalb oder zwischen den Kollagenfibrillen) und als die Tubuli
umhullender Bestandteil vor.

Es wurde gezeigt, dass die mineralische Phase im Dentin weitestgehend isotrop
verteilt ist, mit Ausnahme von einer ca. 250 um dicken aul3eren Schicht unterhalb
der DEJ. Im trockenen Dentin betragt der Volumenanteil des Minerals in grof3en
Regionen ca. 50 %. Unterhalb der DEJ ist der Mineralgehalt geringer und betragt
nur noch 47 %. Verschiedene Dentinschnitte zeigen diesbezuglich dhnliche Eigen-
schaften und nur individuelle Unterschiede hinsichtlich der Breite dieser geringer
mineralisierten Randschicht. Der geringere Mineralgehalt unterhalb der DEJ erhoht
die Elastizitat des Dentins in dieser dueren Schicht und begiinstigt den Ubergang
der Dehnungsenergie vom Zahnschmelz in das Dentin [35, 43].

Ein weiterer Gradient des Mineralgehaltes in Richtung des tiefer liegenden Dentins
konnte nicht festgestellt werden, obwohl rasterelektronenmikroskopische Beobach-
tungen zeigen, dass der Anteil des PTD unterhalb der DEJ mit der Entfernung zu
ihr zunimmt. In der Literatur wird das Peritubulardentin als eine sich kontinuierlich
verbreiternde Schicht um die Tubuli in ihrem Verlauf in Richtung Pulpa beschrie-
ben, deren Struktur bis an die Pulpa heran reicht [4, 44, 45]. Zu erwarten ware bei
einem Anstieg des Anteils an Peritubulardentin, welches héher mineralisiert ist als
das Intertubulardentin, dass der Gesamtgehalt des Minerals in Richtung Pulpa
steigt. Dieser Gradient spiegelt sich nicht in der Verteilung der linearen Absorpti-
onskoeffizienten des Dentins oder ursachlich in der Verteilung des Mineralgehaltes
wider. Das bedeutet, dass mit gleichem Male, wie der Gehalt des Peritubularden-
tins zunimmt, der Mineralgehalt des Intertubulardentins sinken muss. Dies war aber
mit den angewandten Methoden nicht Uberprufbar.

Dartber hinaus konnte eine maximale Dicke der peritubularen Ummantelung der
Tubuli in einer Entfernung von der DEJ von ca. 1500 um festgestellt werden. In den
untersuchten Dentinschnitten ist kein Peritubulardentin in einem Bereich ab ca. 100
um vor der Pulpa vorhanden. Zusammenfassend wird festgestellt, dass die im Rah-
men der vorliegenden Arbeit durchgefihrten Untersuchungen die Angaben der
Literatur nur teilweise bestatigen. Die in der Literatur angegebenen Werte bezuglich
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der Dicke der PTD waren Schatzungen auf der Basis der Durchmesser der Tubuli
[44]. AuBerdem unterschieden sich die verwendeten Zahne [45] von den in dieser
Arbeit untersuchten (Molare), wobei die Tubuli und das Peritubulardentin in beiden
Arbeiten mittels elektronenmikroskopischer Aufnahmen vermessen wurden. Zwei-
fellos muissen die Untersuchungen des Peritubulardentins an verschiedenen
Zahntypen fortgesetzt werden.

Der Vergleich der ermittelten linearen Absorptionskoeffizienten mit dokumentierten
Werten [98, 99] zeigt, dass der Mineralvolumengehalt von ca. 50 % nicht nur fur die
untersuchten Proben sondern allgemein fur gesundes Dentin zutrifft. So zeigen die
linearen Absorptionskoeffizienten, die fur Dentin mit verschiedenen Energien von
unterschiedlichen Autoren ermittelt wurden, eine Abhangigkeit von der Strahlungs-
energie in Form von p = f(E'3), die materialspezifisch ist.

Die Untersuchungen des Mineralvolumenanteils zeigen eindrucksvoll, dass karidose
Prozesse, noch bevor sie klinisch oder visuell identifiziert werden kdnnen, den Mi-
neralgehalt des Dentins dramatisch absenken. Die karidse Lasion ist in Zonen
unterschiedlicher Demineralisierung unterscheidbar, wie sie in der Literatur be-
schrieben werden [10, 33, 61, 62].

Weiterhin demonstrieren die Mineralvolumengehalte, die fur dieselben Dentinregio-
nen aus Untersuchungen mit unterschiedlicher Strahlungsenergie ermittelt wurden,
dass die durchgefuhrten Analysen, einschlieRlich der Datenbearbeitung, reprodu-
zierbare Ergebnisse liefern.
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4.2 Die GroRenverteilung der Mineralpartikel im Dentin

421 T-Parameter

Die Kleinwinkelstreumuster wurden, wie in 3.2.1.3 beschrieben, bearbeitet und der
T-Parameter ( 2-7 ) aus der Porod-Konstante ( 2-6 ) und Integralintensitat ( 2-9 )
berechnet. Obwohl formunabhangig korreliert er mit der kleinsten Dimension der
streuenden Partikel. In 2.2.1.3 wurde erlautert, dass die streuenden Mineralpartikel
plattchenformig sind. Deshalb korreliert der T-Parameter mit der Dicke der Mineral-
plattchen (s. Gl. (2-18)).

Die fUr die zweidimensionalen Scans Uber die Dentinschnitte unterschiedlicher Zah-
ne (entsprechend Abb. 3-10) ermittelten T-Parameter sind in den Abb. 4-12a bis e
aufgetragen. Unterhalb jedes Flachenscans sind jeweils exemplarisch Profile der
Werte quer zur Langsrichtung des Zahnes gezeigt.

In allen Dentin-Langsschnitten ist ein Abfall der T-Parameter von auf’en an der
Dentin-Zahnschmelz-Grenzschicht zu geringeren Werten im tiefen Dentin nahe der
Pulpa festzustellen. Die Werte liegen an der DEJ meist zwischen 3,5 nm und 3,0
nm und fallen bis auf ca. 2,0 nm in Richtung der Zahnmarkhdhle ab. Au3erdem fallt
auf, dass dieser Gradient nicht gleichmaRig ist. Besonders bis 300 um unterhalb
der Dentin-Zahnschmelz-Grenzschicht fallt der T-Parameter starker ab als im weite-
ren Verlauf in Richtung Pulpa. Die Ergebnisse fir die unterschiedlichen
Dentinschnitte sind in weiten Teilen des Dentins duf3erst ahnlich. Kleine individuelle
Variationen sind bezuglich der Ausgangswerte an der Dentin-Zahnschmelz-
Grenzschicht sowie der Endwerte nahe der Pulpa festzustellen. In der karidsen Re-
gion des Molaren m1, die mit (*) markiert ist, sind Werte des T-Parameters von
uber 4,0 nm festzustellen.
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Abb. 4-12: Farbige Konturdarstellungen der T-Parameter [nm] von vier Zdhnen in fiinf Langs-
schnitten (die Langsschnitte in den Abb. d und e wurden einem Molaren (m4) entnommen),
die aus Flachenscans mit einer Auflésung von 100 pm x 100 ym ermittelt wurden. Die auBere
Linie der Abbildungen entspricht jeweils der DEJ. Unterhalb jedes Plots sind auBRerdem T-
Werte aus einem Profil quer zur Langsachse aufgetragen. Die Lage des jeweiligen Profils
markieren die schwarzen Linien. Sie befinden sich jeweils ca. 2,5 mm (auBer fiir m3 (Abb. c):
ca. 1,5 mm) unterhalb der Dentinhdcker. Die Markierung (*) kennzeichnet im Molaren m1 die
kariose Region mit sehr hohen T-Parametern.

In Abb. 4-13 werden Ergebnisse hochauflésender Untersuchungen entlang der Tu-
bulirichtung an verschiedenen Zahne m1, m2 und m3 gezeigt.
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Abb. 4-13: T-Parameter der Molaren m1, m2 und m3, die hochauflésend, in Schrittweiten von
20 ym in unterschiedlichen Lagen des Dentins linienformig in Richtung der Tubuli analysiert
wurden. Es wird zwischen okklusalem (gefiillte Symbole) und zervikalem Dentin (ungefiillte
Symbole) unterschieden (s. auch Abb. 3-10), wobei die Ziffern gleiche Seiten am jeweiligen
Zahn beschreiben. Neben den jeweiligen Ergebnissen wurden die entsprechenden Den-
tinschnitte mit der schematischen Abbildung der Lage der Scans beigefiigt.

Die Ergebnisse der hochauflésenden Linienscans an Dentinlangsschnitten der Mo-
laren m1, m2 und m3 sind in Abhangigkeit vom Abstand zur DEJ aufgetragen. Auch

hier wird deutlich, dass der T-Parameter von tUber 3,0 nm an der DEJ auf Werte
zwischen 2,5 und 2,0 nm ca. 2 mm von der DEJ entfernt abnimmt. Der aul3erge-
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wohnliche Verlauf der T-Parameter-Werte O1 in Abb. 4-13a, die okklusal im Mola-
ren 1 analysiert wurden, korreliert mit der Region (*) im okklusalen Dentin, die auch
in Abb. 4-12a durch hohe T-Parameter auffallt. Darauf wird weiter unten noch ein-
gegangen und bleibt zunachst in der Beschreibung unbericksichtigt.

Aufgrund der hoheren ortlichen Auflésung der Untersuchung kdnnen hier noch wei-
tere Details festgestellt werden. Abb. 4-13a und b zeigen Dentinschnitte in mesio-
distaler Richtung. Hier sind Unterschiede zwischen den T-Werten des okklusalen
und des zervikalen Dentins hinsichtlich der Werte an der DEJ sichtbar. Die T-
Parameter in beiden Dentinschnitten nahe der DEJ sind im zervikalen Dentin leicht
(ca. 3,2 bis 3,5 nm) hoher als okklusal (ca. 3,0 bis 3,2 nm). In dem Dentinschnitt in
bukkal-oraler Richtung des Molaren m3 in Abb. 4-13c ist dieser geringe Unter-
schied hingegen nicht vorhanden. Die Abb. 4-12 und Abb. 4-13 zeigen auch, dass
die hochsten und niedrigsten Werte des T-Parameters innerhalb eines Zahnes in
verschiedenen Positionen und auch in unterschiedlichen Zahnen ahnlich sind und
jeweils 3,0 bis 3,5 nm bzw. 2,2 bis 2,0 nm betragen. In dieser Darstellung (Abb.
4-14) ist besonders deutlich der starke Abfall des T-Parameters unterhalb der DEJ
zu erkennen, der sich im weiteren Verlauf mit zunehmendem Abstand zur DEJ et-
was abschwacht. Abb. 4-14 zeigt deutlich die Vergleichbarkeit der T-Parameter
dreier verschiedener Zahne.
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Abb. 4-14: Vergleich der T-Mittelwerte des hochauflésend analysierten zervikalen Dentins
dreier verschiedener Zéhne m1, m2 und m3 in Abhangigkeit vom Abstand der DEJ. Mittelwer-
te wurden aus mindestens 2 x sechs Messungen innerhalb einer Flache von 200 x 50 ym? (s.
Abb. 3-9) mit einem Abstand von der DEJ wie angegeben * 25 ym pro Zahn ermittelt. Die Feh-
lerbalken stellen die Standardabweichungen der Messwerte dar.

Zum Vergleich der Molaren m1, m2 und m3 sind die Mittelwerte der T-Parameter
des zervikalen Dentins (Abb. 4-14) gebildet worden und in Tabelle 4.5 zusammen-
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gefasst. Daflr wurden die Ergebnisse von jeweils drei Linienscans fur jeweils zwei
Zahnseiten pro Zahn (s. 3.2.1.1 und Abb. 3-9) herangezogen.

Mittelwert T [nm] in Abhangigkeit vom Abstand zur DEJ [um]

25 75 125 175 225 275 325 525 1025 1525
molar1 3,48+0,12 | 3,24+0,19 | 3,13+0,11 | 2,97+0,11 | 2,96+0,10 | 2,89+0,05 | 2,85+0,03 | 2,67+0,02 | 2,51+0,07 | 2,13+0,02
molar2 | 3,34+0,16 | 3,09+0,09 | 2,97+0,06 | 2,87+0,10 | 2,86+0,08 | 2,79+0,08 | 2,75+0,04 | 2,64+0,03 | 2,42+0,08 | 2,33+0,09
molar3 | 3,07+0,06 | 2,99+0,06 | 3,01+0,04 | 2,95+0,06 | 2,91+0,07 | 2,82+0,07 | 2,76+0,10 | 2,69+0,08 | 2,45+0,06 | 2,28+0,03

Mittelwert | 3,30£0,20 | 3,11+0,16 | 3,0310,11 | 2,92+0,10 | 2,91+0,09 | 2,83+0,09 | 2,82+0,07 | 2,66+0,05 | 2,46+0,08 | 2,27+0,10

Tabelle 4.5: Gemittelte Werte der T-Parameter von jeweils mindestens 12 Messpunkten inner-
halb einer Flache von 200 x 50 um? mit einem Abstand von der DEJ wie angegeben % 25 pm,
die pro Zahn (m1 bis m3) in jeweils Linienscans pro Zahnseite im zervikalen Dentin ermittelt
wurden.

Zusatzlich zu den Flachenscans und den hoch aufgeldsten Messungen entlang den
Tubuli wurden noch an streifenformigen Dentinproben (s. 3.2.1.2 und Abb. 3-13)
unter Berucksichtung des Abstandes zur DEJ Kleinwinkelstreumessungen durchge-
fuhrt. Dabei wurden die Untersuchungen mit veranderten Einstrahlwinkeln des
Primarstrahls wiederholt. Diese Messungen (3D-Messungen) wurden an Langs-
und Querschliffen (Abb. 3-13) ohne Beachtung der Tubuliverlaufsrichtung vorge-
nommen. Die mittleren Ergebnisse der 3D-Messungen sind in Abb. 4-15 und
Tabelle 4.6 zusammengefasst.

Dabei ist zu beachten, dass die Messaufldsung wesentlich geringer als die fur die
bereits besprochenen Analysen war und jeweils nur die Ergebnisse von je zwei
Langs- und Querschliffen, die von entgegen gesetzten Seiten (mesial und distal)
entnommen worden waren, gemittelt wurden. Bei allen Einfallswinkeln sinkt der T-
Parameter mit zunehmendem Abstand zur DEJ. Zwischen den Langs- und Quer-
schnitten sind keine Unterschiede im Verlauf des T-Parameters in Abhangigkeit
vom Abstand zur DEJ erkennbar. Es ist zu sehen, dass die T-Werte bei gleichem
Abstand von der DEJ mit verandertem Einfallswinkel leicht variieren. Diese Variati-
onen werden in Tabelle 4.6 deutlich.
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Abb. 4-15: Mittlere T-Parameter von jeweils zwei Dentinlangs- (oben) und -querschnitten (un-
ten), unterschieden nach den verschiedenen Strahleinfallswinkeln ¥ von 0°, 15°, 30° und 45°
(Legende oben rechts) in Abhangigkeit vom Abstand zur DEJ; Standardabweichungen wer-
den durch die Fehlerbalken dargestelit.

750 1000 1250 1500 1750

Abstand von der DEJ [um]

2000

Mittelwert T [nm] in Abhangigkeit vom Abstand zur DEJ [um]

b 4 100 300 500 700 900 1100 1500 1900
0° 3,06+£0,03 | 2,86+0,03 | 2,76x0,02 | 2,67+0,01 2,61+0,01 2,568+0,05 | 2,56+0,06 | 2,53+0,13
) 15° | 3,00£0,04 | 2,77+0,11 2,67+0,08 | 2,63+0,05 | 2,57+0,07 | 2,52+0,08 2,5+0,12 2,51+0,26
& 30° | 2,99+0,08 | 2,75+0,03 | 2,66+0,07 | 2,58+0,04 2,5+0,05 2,47+0,05 2,5+0,09 2,51+0,22
45° | 2,92+0,01 2,72+0,05 | 2,63+0,02 2,5+0,04 2,47+0,05 | 2,47+0,02 | 2,43+0,08 | 2,43+0,15
0° 3,17+0,01 2,93+0,12 | 2,77+0,14 | 2,66+0,14 | 2,54+0,12 | 2,52+0,12 | 2,44+0,10 | 2,37+0,08
5 15° | 2,94+0,02 | 2,75+0,03 | 2,64+0,06 | 2,56%0,11 2,47+0,13 | 2,42+0,14 | 2,37+0,11 2,32+0,15
z 30° | 2,87+0,10 | 2,78+0,04 | 2,59+0,06 | 2,48+0,08 | 2,46%0,11 2,38+0,15 | 2,35+0,13 | 2,32+0,10
45° | 2,88+0,09 | 2,73+0,03 | 2,62+0,06 | 2,55+0,11 2,562+0,18 | 2,45+0,16 | 2,40+0,19 | 2,37+0,16
MW ges 2,98%0,10 | 2,78+0,09 | 2,67+0,08 | 2,58%0,09 | 2,52+0,09 | 2,48+0,10 | 2,44%0,11 2,3710,11
MW 0° 3,1240,02 | 2,90+0,08 | 2,77+0,10 | 2,66%0,11 2,58%0,09 | 2,55+0,11 2,50%£0,09 | 2,45+0,12

Tabelle 4.6: Mittelwerte der T-Parameter von je zwei Liangs- und Querschnitten fiir unter-
schiedliche Strahleinfallswinkel in Abhangigkeit vom Abstand zur DEJ wie angegeben * 100
pm fiir eine ortliche Auflésung von ca. 200 x 200 ym wahrend der Messung selbst (s. 3.2.1.2);
MW ges: Mittelwert der gesamten Ergebnisse iiber alle Winkel und ohne Unterscheidung hin-
sichtlich der Probenart, aber getrennt nach den Abstianden zur DEJ; MW 0°: Mittelwerte der
Ergebnisse der Léngs- und Querschnitte mit dem Einfallswinkel des Primérstrahls von 0°

Die Werte mit gleichem Abstand von der DEJ nehmen mit steigender Rotation
leicht ab. Neben individuellen Abweichungen, die zwischen den jeweiligen Langs-
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und Querschnittsproben zu beobachten sind, sind diese Ergebnisse mit den Ergeb-
nissen der Flachen- und Linienuntersuchung vergleichbar. Dies verdeutlicht Tabelle
4.7, in der die T-Parameter der 3D-Messung bei einem Rotationswinkel von 0° di-
rekt den Mittelwerten aus dem zervikalen Dentin der Molaren m1, m2 und m3
gegenuber gestellt sind.

Mittelwert T [nm] in Abhangigkeit vomAbstand zur DEJ [pm]

25 75 125 175 225 275 325 525 1025 1525
TMEt?:Wiﬂs 3,30£0,20 | 3,11+0,16 | 3,03£0,11 | 2,92+0,10 | 2,91+0,09 | 2,8320,09 | 2,82+0,07 | 2,66+0,05 | 2,4620,08 | 2,27+0,10
apelle 4.

Mittelwert 3,1240,02 2,90+0,08 2,77£0,10 | 2,5520,11 | 2,50+0,09
Tabelle 4.6

Tabelle 4.7: Vergleich der Mittelwerte der T-Parameter aus den verschiedenen Zahnen, die mit
verschiedenen Messauflésungen (Synchrotron und Laborgerat) analysiert wurden. Die obe-
ren Werte sind die mittleren T-Parameter der Molaren m1 bis m3 und wurden Tabelle 4.5
entnommen. Die unteren Werte sind die Mittelwerte der T-Parameter der Langs- und Quer-
schnittsproben aus den 3D-Messung bei einem Einfallswinkel ¥ = 0°, mit vergleichbarem
Abstand zur DEJ gemessen.

Abgesehen von der karidsen Region (*) im Molar m1 betragt die Abnahme des T-
Parameters in verschiedenen Zahnen und in verschieden Zahnlagen von aulen an
der Dentin-Zahnschmelz-Grenzschicht nach innen bis nahe der Pulpa mehr als 30
%. Der Abfall innerhalb von 300 ym unterhalb der DEJ betragt dabei allerdings
schon 8 bis 16 %.

Zur weiteren Bewertung der hohen T-Parameter in der karidsen, okklusalen Region
(*) unterhalb der Dentin-Zahnschmelz-Grenzschicht im Molaren m1 (s. Abb. 4-12a
und Abb. 4-13a) ist es notwendig, die in Gleichung ( 2-18 ) gezeigt Beziehung zwi-
schen T und dem Mineralvolumenanteil ® zu berucksichtigen, indem der W-

Parameter berechnet wird.

4.2.2 W-Parameter (Dicke der Mineralplattchen)

Mit Hilfe des T-Parameters (4.2.1) und des Mineralvolumenanteils (4.1.4) kann nun
die Dicke der Mineralplattchen nach Gl. ( 2-19 ) als W-Parameter berechnet wer-
den. Die Ergebnisse fur die Dentinschnitte m1 und m2_3 sind als Flachenkonturplot
in Abb. 4-16 aufgetragen. Es ist zu sehen, dass die Dicke der Mineralplattchen zwi-
schen etwas mehr als 3 nm an der DEJ und ca. 2 nm im tiefen Dentin in Richtung
Pulpa betragt. Dabei zeigen beide Dentinschnitte miteinander vergleichbare Werte,
wenn auch geringe individuelle Unterschiede zu sehen sind. Der Vergleich mit den
Flachenplots des jeweiligen T-Parameters in Abb. 4-12a und b zeigt, dass die Wer-
te des W-Parameters ahnlich den jeweiligen des T-Parameters sind.

Dies trifft aber nicht fir Regionen mit niedrigerem Mineralgehalt zu: In der karidésen
Region (*) mit erhdhten T-Parameter von Uber 4 nm im Molar m1 (Abb. 4-12a und
Abb. 4-16a) ist mit Berucksichtigung des Mineralvolumenanteils und Anwendung
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von Gl. ( 2-19 ) eine Absenkung der Werte auf ca. 3 nm in dieser Dentinregion fest-
zustellen. Aullerdem ist nahe der Pulpa, im Pradentin, der Mineralgehalt niedriger
als 0,5, so dass die W-Parameter in dieser Region (W = 1,8 nm) niedriger als die T-
Parameter (T = 2,0 nm) sind.

m2_3

___Prohi

Prahi

I T
25 WM

b

W [nm]

1.0 mm, | N ] O
I‘—l 1,8 20 22 2426 2,830 32 3436 3840 4244 >44

Abb. 4-16: Farbige Konturdarstellung der W-Parameter fiir die Dentinschnitte m1 und m2_3,
die aus der Flachenabrasterung mit einer Auflésung von 100 yum x 100 ym ermittelt wurden.
Die duBere Linie entspricht jeweils der DEJ. Oberhalb jeder Grafik sind die Konturgrafiken
der T-Werte abgebildet. Unterhalb jedes Plots sind auBRerdem exemplarisch W-Werte aus ei-
nem Profil quer zur Langsachse aufgetragen. Die Lage des jeweiligen Profils markieren die
schwarzen Linien, die sich jeweils ca. 2,5 mm unterhalb der Dentinhdcker befinden. Die Re-
gion (*) kennzeichnet im Molaren m1 die kariése Region mit sehr hohen T-Parametern.

Der W-Parameter wurde aufderdem aus den Daten der Untersuchungen mit hoher
Auflosung am zervikalen Dentin im Molar m1 berechnet. Diese Ergebnisse sind in
Abb. 4-17 grafisch aufgetragen. Sie zeigen ebenfalls einen Abfall der Dicke der Mi-
neralplattchen von mehr als 3 nm an der DEJ auf ca. 2 nm nahe der Pulpa. Dabei
unterscheiden sich die verschiedenen Seiten des Zahnes nicht wesentlich. Der Ver-
gleich mit den Mittelwerten des T-Parameters der Molaren m1 bis m3 , aus Tabelle
4.5, zeigt, dass die W-Parameter, in denen die ortlichen Mineralvolumenanteile be-
rucksichtigt werden, fur diesen Bereich des Dentins nicht signifikant von den T-
Parametern abweichen.
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Abb. 4-17: Die Dicke der Mineralpldttchen in der Probe m1 fiir zervikales Dentin mit der Un-
terscheidung zwischen distaler (blau, gefiillt) und mesialer Seite (grau, leer) des Dentins in
Abhangigkeit vom Abstand zur DEJ. Mittelwerte wurden — wie in Abb. 4-14 — aus mindestens
sechs Messungen innerhalb einer Flache von 200 x 50 pm? (s. Abb. 3-9) mit einem Abstand
von der DEJ wie angegeben * 25 ym pro Zahn ermittelt. Die Fehlerbalken stellen die Stan-
dardabweichungen der Messwerte dar. Zum Vergleich sind zu den W-Parametern die
mittleren T-Parameter der Molaren m1, m2 und m3 aus Tabelle 4.5 (rote Linie) eingetragen.

Abb. 4-17 zeigt, dass der T-Parameter im gesunden Dentin innerhalb der Schwan-

kungsbreite des mit dem Mineralgehalt korrigierten W-Parameters liegt.

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass eine gradierte Grollenverteilung der
Mineralpartikel im Dentin vorliegt. Fur verschiedene Proben aus funf Zahnen konnte
gezeigt werden, dass die Dicke der Mineralplattchen an der DEJ zur Pulpa hin von
mehr als 3 nm auf ca. 2 nm abnimmt. Die Dickenabnahme ist direkt unterhalb der
DEJ am starksten ausgepragt. Die Abnahme der Mineralteilchendicke ist damit vom
Abstand zur DEJ abhangig. Die Verlaufsrichtung der Tubuli beeinflusst diesen Di-
ckengradienten nicht.

Der T-Parameter ist eine gute Naherung fur die Dicke der Mineralplattchen in gro-
Ren Regionen des Dentins, da hier ein gleichmafiger Mineralvolumenanteil von ca.
50 % vorliegt. Starkere Abweichungen des Mineralgehaltes, wie z. B. in karidsen
Lasionen, erfordern eine Korrektur des T-Parameters durch den Mineralvolumenan-
teil. Zur Bewertung der Dicke der Mineralplattchen ist die Berechnung des W-
Parameters fur diese Dentinregionen notwendig.

4.2.3 Bewertende Diskussion

Die GrofRe einer Komponente in einem Komposit ist eine wichtige Struktureigen-
schaft, die das mechanische Verhalten des Werkstoffs und damit des Bauteils
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beeinflusst. Fur das Dentin ist derzeit nur wenig Uber die Grolie der Mineralpartikel
bekannt, was Ausgangspunkt fur die vorliegende Arbeit war.

Es ist weiterhin notwendig zu bewerten, welchen Anteil an den Ergebnissen jeweils
die Mineralpartikel des Intertubular- und des Peritubulardentins haben. Wahrend
jegliches Mineral die Absorption der Rontgenstrahlung im Transmissionsmodus be-
einflusst, bewirken nur solche Mineralpartikel eine Kleinwinkelstreuung, die
einerseits klein genug sind und andererseits senkrecht in der Ebene liegen, die
senkrecht zum Strahl liegt. Die Kleinwinkelstreuintensitat ist proportional zu
V*®(1-d) [68], wobei V das Gesamtvolumens des Gewebes ist (s. Gl. ( 2-4 ) in
Kap. 2.2.1.2.1). Es wurde in Kap. 4.1 gezeigt, dass das Peritubulardentin unterhalb
der DEJ und nahe der Pulpa nicht vorliegt, sein Anteil mit der Entfernung von der
DEJ zunimmt und bei ca. 1,5 mm Entfernung von der DEJ sein Maximum erreicht.
Peritubulardentin besteht aus ca. 13 Vol.-% nicht-kollagenen Proteinen und ca. 87
Vol.-% Hydroxylapatit [46, 47]. Bei Nutzung dieser publizierten Angaben [46, 47],
der in dieser Arbeit ermittelten Tubulidichte, Anzahl der Tubuli und Schichtdicke des
Peritubulardentins, sowie der hier ermittelten Volumenanteile der Bestandteile im
Intertubulardentin ist der Anteil an dem SAXS-Signal nach Gl. ( 4-1 ) berechenbar.
VPTD * CDPTD (1 _(DPTD) VPTD * 087*0,13

SAXS — Anteil ., =

Vieo ™ @i (1 - cD]TD) Viro 05*0,5 (4-1)
Op1p Mineralvolumenanteil des Peritubulardentins = 0,87 [46, 47]
1-®prp Volumenanteil der organischen Phase im Peritubulardentin = 0,13 [46,
47]
(O Mineralvolumenanteil des Intertubulardentins = 0,5
1-®1p Volumenanteil der organischen Phase im Intertubulardentin = 0,5
Vo aus experimentellen Daten bestimmtes Verhaltnis des Volumen des Pe-
Vi ritubulardentins (Vprp) zum Volumen des Intertubulardentins (Vimp), s.
Tabelle 4.4
Abstand von der DEJ [um] Verhaltnis Veto/ViTp Einfluss auf das SAXS-Signal [%]
50 0,00000 0,0
250 0,01483 0,7
500 0,03448 1,6
750 0,04378 2,0
1000 0,03489 1,6
1250 0,04099 1,6
1500 0,07660 3,5
2000 0,05242 2,4
2250 0,05124 2,3

Tabelle 4.8: Anteil des Peritubuldrdentins am Kleinwinkelstreusignal fiir den Molar m1 in ver-
schiedenen Entfernungen von der DEJ
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In Tabelle 4.8 werden die Anteile des Minerals des Peritubulardentins am SAXS-
Signal entsprechend der elektronenmikroskopischen Untersuchungen in Kap. 4.1.5
aufgelistet. In den Bereichen mit maximalem Gehalt (1500 um von der DEJ ent-
fernt) betragt sein Anteil am SAXS-Signal weniger als 4 %. Bei Nutzung
dokumentierter Daten fur die Tubulidichte usw. [7, 44] erhdht sich der theoretische
Anteil des Peritubulardentins am SAXS-Signal auf weniger als 15 %. Des Weiteren
wird die Dicke der Mineralplattchen des Peritubulardentins mit ca. 10 nm in der Lite-
ratur angegeben [48]. Diese grofRen Partikel streuen die Réntgenstrahlung in einem
sehr kleinen Winkel um den Primarstrahl, die in der fur diese Arbeit verwendeten
Methode durch die Wahl der Integrationsgrenzen der zweidimensionalen Kleinwin-
kelstreumuster von der Analyse ausgeschlossen wurden (s. Abb. 2-11). Diese
Berechnungen und Erlauterungen begrinden, dass die vorliegenden Ergebnisse
aus der Kleinwinkelstreuung als Charakteristika des intertubularen Dentins interpre-
tiert werden konnen.

Es wurden der formunabhangige T-Parameter (Gl. ( 2-7 )) sowie — unter Beruck-
sichtigung der Plattchenform der Mineralpartikel — der den Mineralvolumenanteil
beinhaltende Wert der Dicke als W-Parameter (Gl. ( 2-19 )) berechnet.

Die Dicken der Mineralplatichen betragen von ca. 3,5 nm bis ca. 2,0 nm im Dentin.
Diese Werte stimmen mit den Angaben einiger Autoren in der Literatur Uberein,
welche durch transmissionselektronenmikroskopische [17] bzw. ebenfalls mittels
SAXS-Untersuchungen [32] bestimmt wurden. Es konnte gezeigt werden, dass die
Dicke der Mineralplattchen unterhalb der DEJ am gréfdten ist. Sie betragt dort ca. 3
bis 3,5 nm. Die Grole der Mineralpartikel nimmt mit der Entfernung von der DEJ
ab. Sie betragt an der Pulpa im Inneren des Dentins ca. 2 bis 2,5 nm. Dieser Gra-
dient ist allerdings nicht gleichmaRig, sondern innerhalb eines Bereiches von ca.
250 ym unterhalb der DEJ — insbesondere in zervikalen Regionen — steiler. Den-
tinschnitte unterschiedlicher Zahne zeigen dabei sehr ahnliche Dickenverteilungen
der Mineralplattchen, deren Gradienten vom Verlauf der Tubuli unabhangig sind.
Letzteres wird insbesondere bei Untersuchungen horizontal zur Langsachse des
Zahnes deutlich.

Es wurde auRerdem gezeigt, dass der Dickengradient von auf3en nach innen im
dreidimensionalen Dentinkorper vorliegt. Allerdings sind die zum Quer- und Langs-
schnitt geneigt liegenden Mineralplatichen etwas schmaler als die parallel zum
Quer- und Langsschnitt liegenden. Dies kann durch die Verschiebung des durch-
strahlten Volumens bei der Rotation der Probe begriindet sein.

Unter Berucksichtigung der Ergebnisse Uber die Mineralgehaltsverteilung im Dentin
kann zusammengefasst werden, dass die auRere Zone des Dentins sich nicht nur
durch einen geringeren Mineralgehalt, sondern auch durch dickere Mineralpartikel
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auszeichnet. In einem Kompositmaterial werden die mechanischen Eigenschaften
nicht nur vom Gehalt der Kompositbestandteile, sondern auch von deren GroRe
bestimmt. Das elastische Verhalten der ,Softzone® [35, 43], der ca. 250 ym dicken
Randschicht, wird also nicht nur von dem geringeren Mineralgehalt, sondern auch
von den dickeren Mineralpartikeln verursacht. Tesch und andere zeigte den Zu-
sammenhang zwischen gro3en T-Parametern und geringem E-Modul im Dentin
[32].

Kleine Bestandteile, die in einer Matrix eingebettet sind, erhéhen hingegen den
Elastizitatsmodul des Materials, so dass im tiefen Dentin nahe der Pulpa, wo die
Tubulidichte hoher, also das Material poroser ist, die Festigkeit und Steifigkeit des
Dentins erhoht wird.

Weiterhin zeigen die Untersuchungen, dass in einer karidsen Lasion die T-
Parameter aufgrund des niedrigen Mineralgehaltes sehr hohe Werte, bis zu tber 4
nm betragen. Fir diese Dentinregionen ist eine Berucksichtigung des Mineralvolu-
menanteils unbedingt erforderlich. Dies trifft ebenso fir die Regionen nahe der
Pulpa, in der Pradentin vorliegt, zu. Fur die gesunden Regionen des Dentins ist der
T-Parameter hingegen eine gute Beschreibung der Dicke der Mineralplattchen.
Aulerdem kann bestatigt werden, dass die mittlere Dicke der Mineralplattchen —
unter Berlcksichtigung des Mineralvolumenanteils — in der karidsen Lasion grol3er
ist als im gesunden Dentin [10]. Die Ursachen hierflr kdnnen in der Auflésung der
kleineren Partikel liegen, was den mittleren Wert der TeilchengrofRe erhoht, sowie in
der Remineralisierung der geschadigten Dentinregionen [10, 33] zu finden sein. Die
karidsen Prozesse wie die Stoffwechselprodukte der Bakterien — die organische
Sauren — bewirken offenbar zuerst die Auflésung der kleineren Mineralpartikel
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4.3 Die Ausrichtungsverteilungen und Orientierungen des mineralisierten

Kollagens im Dentin

4.3.1 Die zweidimensionale Verteilung des Ausrichtungsgrades p und die Orien-

tierungsverteilung der Mineralplattchen

Mittels Kleinwinkelstreuuntersuchungen wurde die Ausrichtung der Mineralplatt-
chen, die im Dentin inter- und intrafibrilldr, also zwischen und um die
Kollagenfasern vorliegen, analysiert.

Aus der azimuthalen Verteilungsfunktion I(y) des Kleinwinkelstreumusters wurde
der Grad der Ausrichtung der Mineralplatichen ermittelt. Der Grad der Ausrichtung
wird in Werten zwischen 0 und 1 angegeben. Dabei bedeutet p = 0 vollstandig zu-
fallige Anordnung der streuenden Objekte, also der Mineralplattchen. Ein
Ausrichtungsgrad p = 1 bedeutet hingegen, dass 100 % der Mineralplattchen zu-
einander ausgerichtet sind. Weiterhin wurden auf dieser Grundlage die
Ausrichtungswinkel bestimmt. Die Orientierungswinkel beschreiben die Lage der
Mineralplattchen senkrecht zur Plattchenflache (Sicht auf die Schmalseite (Dicke)
des Plattchens).

Die ortsaufgelosten Ausrichtungsgrade der Mineralplattchen in den finf Den-
tinschnitten sind als farbige Konturgrafiken in Abb. 4-18 dargestellt. Die Ausrichtung
der Mineralplattchen reicht in den verschiedenen Regionen der Zahne von p = 0,15
bis maximal p = 0,45. In weiten Teilen des Dentins ist die Ausrichtung p < 0,25. Das
heil3t, dass weniger als 25 % aller Mineralpartikel ausgerichtet sind. Im Umkehr-
schluss bedeutet dies, dass mehr als 75 % der Mineralplattchen zufallig zueinander
angeordnet sind. AuRerdem kdnnen Regionen bestimmt werden, in denen der Aus-
richtungsgrad der Mineralplattchen hoher ist. In den Regionen, die unterhalb der
Hocker in einem diagonal zur Zahnlangsrichtung verlaufende Bereich liegen, sowie
unterhalb der DEJ im zervikalen Dentin, also seitlich an den Dentinrandern, sind bis
zu 45 % der Mineralien zueinander ausgerichtet. Dies ist in allen untersuchten Zah-
nen zu beobachten, insbesondere in den Dentin-Schnitten mesio-distaler Richtung,
aber auch in bukkal-oraler Richtung sind diese Ausrichtungen unterschiedlich stark
ausgepragt vorhanden.
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[e]
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Abb. 4-18: Grad der Ausrichtung p der Mineralplattchen und deren Orientierung in den Den-
tinschnitten m1 (a), m2_3 (b), m3 (c), m4_1 (d) und m4_2 (e), die mit einer Auflésung von 100
pm x 100 pm untersucht wurden; Die auBeren Begrenzungen entsprechen jeweils der DEJ
bzw. fir m2_3 und m4_2 den inneren Schnitt- oder Bruchkanten (s. Abb. 3-10). Der Ausrich-
tungsgrad wird anhand der Farbskala dargestellt. AuBerdem entsprechen die Lange der
kleinen schwarzen Linien dem jeweiligen Ausrichtungsgrad p und deren Richtung der Orien-
tierung der Mineralplattchen im Zahn. Die weiRen Linien in Abb. 4-18a sollen ,,gedachte“
Linien zwischen DEJ und Pulpa veranschaulichen. Innerhalb der Legende entspricht der
kleine schwarze Balken einem Wert des Ausrichtungsgrades von p = 1.

Neben der farblichen Kennzeichnung zeigen auch die Langen der kleinen schwar-
zen Linien in den Grafiken den Grad der Ausrichtung. Die Richtung der Linien ist
gleichbedeutend mit der Orientierung der Mineralplattchen. Sofern die Ausrichtung
der Mineralplattchen schwach, also eher zufallig ist, werden die schwarzen Linien
zu Punkten. In den Regionen mit starkerer Ausrichtung der Mineralplattchen zuein-
ander sind unterschiedliche Orientierungswinkel in den unterschiedlichen Lagen im
Zahn zu beobachten. Wahrend unterhalb der Hocker die Mineralplattchen entlang
einer gedachten Linie (in Abb. 4-18a weil} dargestellt) zwischen Hocker und Pulpa
orientiert sind, zeigen die Mineralplattchen im seitlichen Dentin eine Orientierung,
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die senkrecht zur gedachten Linie (wei®) in Richtung Pulpa verlauft. Dies ist insbe-
sondere in den Dentinschnitten m1 und m4_1 (Abb. 4-18a und d), die Schnitte
entlang der mesio-distalen Richtung des Zahnes sind, zu beobachten. Die Den-
tinschnitte m2_3 und m3 zeichnen sich durch auffallige Zonen im seitlichen,
zervikalen Dentin aus, in denen der Ausrichtungsgrad ca. 0,45 betragt.

Die Untersuchungen mit hoher Auflésung wurden in Verlaufsrichtung der Tubuli
vorgenommen, um einen eventuellen Zusammenhang der Mineralorientierung mit
der Richtung der Tubuli zu UGberprifen. Die Verlaufsrichtung der Tubuli wird in Abb.
4-19 im Dentinschnitt m1 flr die Messpositionen gezeigt.

50 um

L
500 ym

Abb. 4-19: Lichtmikroskopische Aufnahmen im Transmissionsmodus des Dentinschnittes
m1; Das mittlere Bild (im Auflichtmodus) zeigt die Lage der Aufnahmen. Die feinen Linien
sind die Tubuli, die weien Linien stellen die Verlaufsrichtung dar, entlang derer die Untersu-
chungen durchgefiihrt wurden. Von den Hoéckern (Bilder oben) verlaufen die Tubuli diagonal
in Richtung Pulpa. Die mittlere Verlaufsrichtung (markiert mit der weiBen Linie) entspricht
dem ortlichen Verlauf. Am seitlichen, zervikalen Dentin (Bilder unten, jeweils links bzw.
rechts) treffen die Tubuli senkrecht die DEJ, in Richtung Pulpa fallen sie nach unten ab. Hier
gibt es Bereiche, in denen der ortliche Tubuliverlauf nicht genau dem mittleren Verlauf (weiRe
Linie) entspricht.
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Zahnschmelz

Zahnschmelz
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Abb. 4-20: Ausrichtungsgrad und Orientierungswinkel der Mineralpldttchen im m1, die durch
hochauflosende Untersuchungen ermittelt wurden. Die schwarzen Balken stellen den Grad
der Ausrichtung p anhand ihrer jeweiligen Lange und die Orientierung der Mineralplattchen
mittels ihrer Richtungswinkel dar. Der Skalenbalken unten links entspricht einem Ausrich-
tungsgrad von 0,5. Die lichtmikroskopischen Bilder in der Mitte erklaren nochmals die Lage
der Scans. Die Ergebnisse fiir die Linienscans O1 und O2 (oben links und rechts) werden nur
fur jeden zweiten Messpunkt gezeigt, da die Orientierungswinkel sehr steil sind und eine Un-
terscheidung der Balken ansonsten nicht moglich ware. Deutlich ist die verschiedene
Orientierung entlang der Tubuli in den verschiedenen Regionen des Dentins zu erkennen.
Unterhalb der Hocker (oben links und rechts) sind die Mineralplattchen fast parallel der Tubu-
lirichtung, in den librigen untersuchten Bereichen hingegen senkrecht dazu ausgerichtet.

Ein typisches Beispiel fur die Ergebnisse der hoch aufgeldsten Untersuchungen
sind die Orientierung und der Ausrichtungsgrad p der Mineralplattchen im Den-
tinschnitt des Molaren m1, die in Abb. 4-20 dargestellt sind. Es sind deutlich die
Unterschiede zwischen der Orientierung der Mineralplattchen in den okklusalen,
diagonal unter den Hockern befindlichen Regionen und im seitlichen, zervikalen un-
tersuchten Dentin erkennbar: Wahrend diagonal unterhalb der HOoOcker die
Mineralteilchen beinahe parallel zur Tubuliverlaufsrichtung orientiert sind, sind sie
im seitlichen, zervikalen Dentin senkrecht zur Tubuliverlaufsrichtung orientiert. Ahn-
lich verhalten sich die Mineralpartikel im okklusalen aber nicht unter den Hockern
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gelegenen Dentin (Linienscan O3 in Abb. 4-20). Hier sind die Mineralplattchen
senkrecht zur Tubulirichtung orientiert.
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Abb. 4-21: Grad der Ausrichtung p der Mineralteilchen im Dentin des Molaren m1, die hoch-
auflésend, in Schrittweiten von 20 um in unterschiedlichen Lagen des Dentins linienférmig in
Richtung der Tubuli gemessen wurden. Es wird zwischen okklusalem (gefiilite Symbole) und
zervikalem Dentin (ungefiillte Symbole) unterschieden, wobei die Ziffern gleiche Seiten am
jeweiligen Zahn beschreiben.

Der Ausrichtungsgrad p ist in Abb. 4-20 nicht gut erkennbar, so dass dieser fur je-
den Scan in Abb. 4-21 gezeigt wird. Insbesondere unterscheiden sich die
Ausrichtungsgrade im okklusalen Dentin unterhalb der Hécker (O1 und O2) von
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denen im zervikalen Dentin (Z1 und Z2). Die Ausrichtung der Mineralpartikel in der
Region O3 ahnelt mehr denjenigen im zervikalen Dentin.

Zusammen mit den Ergebnissen der zweidimensionalen Untersuchungen (Fla-
chenscans) kann festgestellt werden, dass die Ausrichtung der Mineralpartikel
unterhalb der Hocker (diagonal in Langsrichtung) nach ca. 100 ym unter der DEJ
auf einen Wert um 0,35 ansteigt. Im weiteren Verlauf entlang der Tubuli und mit zu-
nehmendem Abstand von der DEJ bleibt das (relativ zum Ubrigen Dentin) hohe
Niveau des Ausrichtungsgrades erhalten. Der Verlauf des Ausrichtungsgrades der
Hydroxylapatitpartikel im seitlichen und zervikalen Dentin weicht davon allerdings
ab. Hier ist zu beobachten, dass p unterhalb der DEJ ansteigt, ein Maximum von
p = 0,35 bei ca. 200 ym unterhalb der DEJ hat und im weiteren Verlauf wieder auf
einen geringeren Wert p < 0,2 absinkt. Dies ist auch prinzipiell in Abb. 4-20 unten
links und rechts anhand der Verlangerung der p-darstellenden Balken zu sehen.
Bemerkenswert ist auch hier, dass der Verlauf der lokalen Ausrichtungsgrade in der
weiteren untersuchten Region im okklusalen Dentin (O3) eher den Ausrichtungs-
graden im zervikalen Dentin als den Ausrichtungsgraden unterhalb der Hocker
ahnelt. Das Maximum unterhalb der DEJ fallt hier nicht so stark aus (p = 0,2). Nach
einem Abfall auf ca. 0,1 steigt die Ausrichtung der Mineralpartikel in Richtung Pulpa
wieder auf uber 0,2 an. Die letztgenannten Details sind im Flachenplot aufgrund der
niedrigeren Messauflésung und den Grenzen des Datenbearbeitungsprogramms
nicht sichtbar.

Zum Vergleich der hoch auflésend gemessenen Dentinschnitte aus drei Zahnen
werden die Mittelwerte in Abb. 4-22 gezeigt. Es wird zwischen dem okklusalen Den-
tin unter den Hockern (also ohne Messung O3 aus m1) und dem seitlichen,

zervikalen Dentin in den verschiedenen Zahnen unterschieden.
(0° bzw. 180°) orientiert sind.

Die Grafiken in Abb. 4-22 zeigen, dass die Mineralteilchen unterhalb der Hocker in
einem diagonal zur Zahnlangsrichtung verlaufenden Bereich anders ausgerichtet
sind als im seitlichen zervikalen Dentin. Fur das zervikale Dentin kann unabhangig
von geringen individuellen Unterschieden in verschiedenen Zahnen festgestellt wer-
den, dass unterhalb der DEJ bis ca. 250 um von der DEJ entfernt etwa 30 % der
Mineralteilchen ausgerichtet sind. Mit weiterem Abstand von der DEJ wird die Aus-
richtung ungeordneter. Im okklusalen Dentin unterhalb der Hocker befinden sich
Regionen mit mehr als 30 % bis 45 % ausgerichteten Mineralpartikeln. Hier sind die
Schwankungen zwischen den verschiedenen Zahnen grofer. Allerdings muss be-
achtet werden, dass die Proben m1 und m2 in mesio-distaler Richtung geschnitten
wurden, hingegen die Probe m3 in bukkal-oraler Richtung. Abb. 4-22 unten links
zeigt die Orientierung der Mineralplattchen diagonal unter den Dentinhdckern. In
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den Proben m1 und m2 sind die Plattchen beinahe parallel oder leicht geneigt zu
der Tubuliverlaufsrichtung, wobei die Neigung weniger als 45° betragt. Die Orientie-
rung der Plattchen ist im Dentin m3 starker geneigt. Allerdings unterscheiden sich
die Orientierungen im okklusalen Dentin deutlich von der jeweiligen im zervikalen
Dentin. Hier sind die Mineralplattchen unter der DEJ senkrecht zu den Tubuli orien-
tiert. Mit weiterer Entfernung von der DEJ wird diese Orientierung nicht unbedingt
beibehalten.

® m1
okklusal ® m2

zervikal

o % o*%ecotecere,,

0,3
°

°
® g0e°%0
0,2 1

eno®

Sonm
©00,00004000,0000%,,05," o6

0,11

Ausrichtungsgrad p

0,0

200 ~

0

250

500 750 1000 1250 1500 1750 2000
Abstand von der DEJ [um]

0

250 500 750 1000 1250 1500 1750 2000
Abstand von der DEJ [um]

okklusal ]

m1
m2

zervikal

m3

150 A

100 L

.-:Il.. "

LT Iy P T T e
B E mm

50 4 | B -.l-l..__......

[ LLL] EEpEEE LT puuEm
0 - .lIl::::::Il:lll:::=..=I=.....=I=..l

T T T T T T T T
250 500 750 1000 1250 1500 1750 2000
Abstand von der DEJ [um]

T T T T T T T T T T
0 250 500 750 1000 1250 1500 1750 2000 O
Abstand von der DEJ [um]

Orientierungswinkel der Mineralpartikel [°]
bezogen auf die Verlaufsrichtung der Tubuli

Abb. 4-22: Vergleich der Mittelwerte des Ausrichtungsgrade p und der Orientie-
rungswinkel der Mineralpartikel des hochauflosend gemessenen zervikalen Dentins
dreier verschiedener Zahne m1, m2 und m3 in Abhangigkeit vom Abstand zur DEJ.
Mittelwerte wurden aus mindestens 2 x 6 Messungen innerhalb einer Flache von
200 x 50 pm? (s. Abb. 3-9) mit einem Abstand von der DEJ wie angegeben £ 25 ym
pro Zahn ermittelt. Die beiden oberen Grafiken zeigen den Ausrichtungsgrad p im
okklusalen (Abb. links) bzw. zervikalen (Abb. rechts) Dentin. Analog dazu zeigen
die unteren Abbildungen, wie die Mineralteilchen in Bezug zur DEJ

Wie in Abb. 4-20 und in Abb. 4-21 exemplarisch sowie in Abb. 4-22 im Vergleich
dreier Molare gezeigt wurde, sind die Orientierungswinkel der Mineralteilchen im
Dentin unter den Hockern und im zervikalen Dentin verschieden. Insbesondere ist

90



Ergebnisse und Diskussion — Ausrichtungsverteilungen und Orientierungen

die Orientierung im Bezug zum Verlauf der Tubuli beinahe entgegengesetzt: Wah-
rend unterhalb der Hocker in den Bereichen diagonal zur Zahnlangsrichtung
verlaufend die Mineralplattchen annahernd parallel der Tubuliverlaufsrichtung an-
geordnet sind, ist ihre Ausrichtung im zervikalen Dentin eher senkrecht zu den
Tubuli. In groRen Bereichen des Dentins sind die Mineralteilchen aber nur gering
ausgerichtet.

4.3.2 Die zweidimensionale Verteilung des Ausrichtungsgrades p und die Orien-

tierungsverteilung der Mineralien entlang der kristallografischen c-Achse

Die bisher gezeigten Ergebnisse geben Informationen Uber die Plattchenorientie-
rung, wenn diese senkrecht in der Ebene liegen (Sicht auf die Schmalseite (Dicke)
des Plattchens), die senkrecht zum einfallenden Strahl liegt (s. Abb. 2-15). Um die
Lage der Plattchen im dreidimensionalen Raum zu bestimmen, wurden diese Er-
gebnisse aus der Analyse der Kleinwinkelstreumuster mit der Analyse des
Weitwinkelreflexes  der  (002)-Ebene  des  Kalziumhydroxylapatits  bei
q = 18,281 nm™ (Abb. 4-23) am Dentinschnitt m1 ergénzt. Die (002)-Gitterebene
liegt senkrecht zur c-Achse der Mineralplatichen, die auch der Langsachse der Mi-
neralplattchen entspricht.
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Abb. 4-23: Radiale Verteilung der Intensitat I(q) der Weitwinkelstreuung mit einigen Hydroxyl-
apatit-Reflexen (markiert mit HAp), darunter dem Peak der (002)-Gitterebene
Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind in Abb. 4-24 gezeigt. Der Grad der
Ausrichtung bezieht sich nun auf die Gesamtheit der Mineralien im Dentin, d. h.
auch Mineralien, die nicht mittels Kleinwinkelstreuung detektiert werden konnen,
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weil sie zu grol} sind oder deren SAXS-Streuvektoren nicht senkrecht zum einfal-
lenden Strahl liegen (s. Abb. 2-15). Die Grafik wird mit der gleichen Farbskala wie
Abb. 4-18 dargestellt. Die Abb. zeigt deutlich, dass die Ausrichtungsgrade sich un-
terscheiden. Der Grad der Ausrichtung der Mineralien insgesamt ist wesentlich
geringer und liegt in gro3en Teilen des Dentins unter 0,15. Der maximale Wert be-
tragt ca. 0,25, d. h. dass in diesen Regionen des Dentins maximal 25 % der
Mineralien, die detektiert werden kdonnen (s. Abb. 2-15), zueinander ausgerichtet
sind. Diese Bereiche liegen unterhalb der Dentinhdcker, wo auch schon die héher
orientierten Bereiche fur die Mineralplattchen beobachtet wurden.
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Abb. 4-24: Farbige Konturgrafik des Grades der Ausrichtung p und der Orientierungswinkel
der Mineralien langs der kristallografischen c-Achse im Dentinschnitt m1 (Auflésung von 100
um x 100 pm); Die duBere Begrenzung entspricht jeweils der DEJ. Die Grafik wird mit gleicher
Farbskala wie Abb. 4-18 (p-Parameter der Mineralplattchen fiir den Dentinschnitt m1)gezeigt.
Zum Vergleich wird sie hier nochmals gezeigt (rechts unten, kleine Darstellung). Der Ausrich-
tungsgrad wird anhand der Farbskala dargestellt. AuBerdem entsprechen die Lange der

kleinen weiBen Linien dem jeweiligen Ausrichtungsgrad p und deren Richtung entspricht der
Orientierung der Mineralien im Zahn langs ihrer kristallografischen c-Achse.

Die Unterschiede zwischen der Ausrichtung der Mineralplatichen und den Ausrich-
tung der c-Achse der Hydroxylapatitkristalle geben Informationen Uber die
dreidimensionale Ausrichtung der mineralischen Phase im Dentin.
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Das resultierende Streumuster einer Flache von 100 ym x 100 uym ist eine Mittelung
der Streuung von Mineralplattchen mit verschiedenster Lage. Wie in Kap. 2.2.1.3
und Abb. 2-15 beschrieben wurde, kann mit der Quantifizierung der Ausrichtungen
der Plattchendicke und der Ausrichtung entlang der c-Achse gemeinsam die Aus-
richtung der Mineralanteile im Dentin bestimmt werden. Dabei sind folgende
Uberlegungen notwendig:

a)

b)

Wenn der Ausrichtungsgrad, der mit der Kleinwinkelstreuung ermittelt wird
(psaxs), groder als der Ausrichtungsgrad ist, der mit der Analyse des (002)-
Peaks ermittelt wird (poo2), dann sind die Mineralplattchen stark in der Streu-
ebene geneigt, so dass einige Mineralplattchen kein Streusignal der (002)-
Gitterebene liefern (Abb. 2-15c). Zusatzlich ist in diesem Fall a) mdglich, dass
weitere Anteile der mineralischen Phase, die nicht zum Kleinwinkelstreusignal
beitragen (z. B. sehr groRe Partikel oder Plattchen parallel zu c-Achse ge-
dreht, s. Abb. 2-15b) zufallig verteilt im Dentin vorliegen und so den Anteil der
ausgerichteten Mineralien entlang der c-Achse prozentual senken.

Bei psaxs = pooz liegen die Mineralplattchen so in der Streuebene, wie in Abb.
2-15a gezeigt, und die Anteile, die entweder nur Weit- oder Kleinwinkelstreu-
ung hervorrufen, sind gleich groR.

Wenn psaxs < pooz ist, dann sind die Mineralplattchen parallel ihrer c-Achse
derart gedreht, dass sie keine Streumuster im Kleinwinkelbereich verursachen
(Abb. 2-15b).
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Abb. 4-25: Farbiger Konturplot der lokalen Differenzen zwischen den Ausrichtungsgraden der
Mineralien ldngs der c-Achse und der Mineralplattchen; Ap < 0. wenn po) < psaxs (Fall a)); Ap
=0 (Fa" b)), wenn ppo2) = Psaxs; Ap >0 wenn P(002) > Psaxs (Fa" C))
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Die Differenz der Ausrichtungsgrade zeigt Abb. 4-25. In weiten Teilen des Den-
tinschnitts ist das Verhaltnis po2) zwischen entlang der c-Achsen ausgerichteten
Kalziumhydroxylapatitkristallen und dem Gesamtmineralgehalt kleiner als das Ver-
haltnis pisaxs) der ausgerichteten Mineralplattchen zur Gesamtmenge der
Mineralplattchen (Fall a). Wie oben beschrieben, kdnnen die Ursachen hierfur ent-
weder in der Drehung der Mineralien senkrecht zur c-Achse oder im hoheren Anteil
von zufallig angeordneten Mineralpartikeln, die kein Kleinwinkelstreusignal verursa-
chen, am Gesamtmineralgehalt liegen.

In einigen aulleren Dentinregionen sowie im tiefen Dentin nahe der Pulpa gibt es
Regionen, in denen die Ausrichtung der Mineralpartikel entlang der c-Achse p(oo2)
entweder genauso grol3 oder sogar grofRer ist als Ausrichtung der Mineralpartikel
PsAXs.

Die Orientierungswinkel der Mineralplattchen bzw. der c-Achse der Mineralien wa-
ren in den bisher gezeigten Grafiken als schwarze Balken gezeigt. Um die
Orientierungswinkel der Plattchen und langs der c-Achse unterscheiden zu kdnnen,
werden die Orientierungswinkel aus Abb. 4-18a und Abb. 4-24 zum besseren Ver-
gleich in Abb. 4-26 als farbige Konturplots prasentiert.
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Abb. 4-26: Vergleich der Orientierungswinkel der Mineralplattchen (a), die aus den SAXS-
Streumuster analysiert wurden, und der Orientierungswinkel der Mineralien entlang der c-
Achse (b), die aus den Analysen der Diffraktionsmuster der Gitterebene (002) bestimmt wur-
den; Die Orientierungswinkel werden farbig dargestellt. Unten links wird die Zuordnung der
Winkel in der Zeichnungsebene gezeigt. Es muss beachtet werden, dass hier die Orientie-
rungswinkel ohne Beriicksichtung der lokalen Ausrichtungsgrade angezeigt werden.

Abb. 4-26 macht deutlich, dass das Dentin grol3e Regionen mit ahnlichen Orientie-
rungswinkeln enthalt, die zueinander um ca. 90° versetzt sind. Insbesondere
diagonal unter den Hockern sind diese Bereiche in beiden Orientierungsanalysen
ausgepragt vorhanden. In diesen Regionen unterscheiden sich die Orientierungs-

winkel der Mineralplattchen von der Orientierung der c-Achse nicht. Erklarend muss
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an dieser Stelle wiederholt werden, dass — sofern ein Mineralplattchen gleichzeitig
ein SAXS- und WAXS-Streumuster verursacht — die Orientierung der c-Achse des
Mineralplattchen gleich der Orientierung des Mineralplattchens entlang seiner
Langsachse ist. Unterschiede kdnnen nur aus der Mittelung der Streumuster vieler
Streuobjekte Uber die Flache von 100 um x 100 um resultieren, die unterschiedlich
zur Ebene gedreht vorliegen.
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Abb. 4-27: Farbige Konturgrafik zur Darstellung der Unterschiede der Orientierungswinkel,
die fiir die Mineralpldttchen mittels SAXS und fiir die c-Achse, die mittels WAXS ermittelt
wurden; Die Differenzen wurden als Absolutwerte berechnet. In weiten Teilen unterscheiden
sich die Orientierungen nicht wesentlich und schwanken um 0 bzw. 15°

Die Differenzen der Orientierungswinkel zeigt Abb. 4-27. Sie werden in Absolutwer-
ten dargestellt. In weiten Teilen des Dentinlangsschnittes, insbesondere in den
Bereichen diagonal unter den Dentinhdckern — nicht jedoch unmittelbar unter der
DEJ — schwanken die Differenzen zwischen 0 und 30°. Es gibt aber Regionen, in
denen der Unterschied bis zu 90° betragt. In einigen dieser Bereiche liegt dabei al-
lerdings nur ein kleiner Ausrichtungsgrad vor (vergleiche Abb. 4-18a und Abb.
4-24). Wenn die Teilchen fast zufallig angeordnet sind, konnen groRere Schwan-
kungen bezlglich der ermittelten Orientierungswinkel auftreten.

Die Lage der Dicke der Mineralplattchen, die mit der Kleinwinkelstreumethode ana-
lysiert wurde, steht senkrecht zur Langsachse, die mit Hilfe der Weitwinkelstreuung
an der Gitterebene (002) analysiert wurde. Damit bieten beide Untersuchungsme-
thoden die Mdglichkeit, die Lage der Mineralplattchen im dreidimensionalen Raum
zu bestimmen. Allerdings enthalt Dentin noch weiteres Mineral, welches nicht inter-
oder intrafibrillar vorliegt: das Mineral des Peritubulardentins. So werden die Aus-
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richtungsgrade und die Orientierungswinkel der c-Achse des Kalziumhydroxylapa-
titkrstalls von diesem mineralischen Anteil mit beeinflusst.

4.3.3 Die dreidimensionale Verteilung des Ausrichtungsgrades p und die Orien-

tierungsverteilung der Mineralplattchen

Zur Untersuchung der dreidimensionalen Lage der Mineralplattchen wurden des-
halb die vorgenannten Analysen mittels der Kleinwinkelstreumethode mit Variierung
des Rontgenstrahleinfallswinkels durch Rotation der Probe erganzt (s. Abb. 3-12 in
Kap.3.2.1.2).

m1 Med3 Med4 Max2

Abb. 4-28: Teilausschnitt des Konturplots des Ausrichtungsgrades und der Orientierung der
Mineralplattchen aus Abb. 4-18a; Die Probe wurde quer, entlang einer Geraden (griin gestri-
chelte Linie in der Abb. rechts) mit veranderlichen Strahleinfallswinkeln wiederholt
abgerastert. Die weil umrandeten Rechtecke zeigen schematische, welche Bereiche analy-
siert wurden.

Die raumliche Ausrichtungsverteilung wurde an der Probe m1 flr einige Dentinbe-
reiche untersucht. Die weil3 umrandeten Rechtecke in Abb. 4-28 zeigen, welche
Bereiche im Dentin untersucht wurden. Jeweils zwei Regionen zeichnen sich durch
einen hoheren (,Max1“ und Max2“) bzw. mittleren Ausrichtungsgrad (,Med3“ und
,Med4“) aus (vgl. Abb. 4-18a). Durch Analyse der erhaltenen Streumuster wurde fir
jeden Strahleinfallswinkel der Ausrichtungsgrad p einschlieRlich der Orientierungs-

winkel der Mineralplattchen bestimmt.
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Abb. 4-29: Variation der Ausrichtungsgrade und der Orientierung der Mineralplattchen in Ab-
héngigkeit vom Rotationswinkel der Probe wahrend der Untersuchung; Die Abb. a) zeigt die
Ausrichtungsgrade der Mineralplattchen der untersuchten Regionen ,Max1“ und ,,Max2*.
Abb. b) zeigt die jeweiligen Orientierungen der Mineralteilchen. Die Legende oben rechts
symbolisiert die Richtung der Orientierungswinkel in Bezug auf die Betrachtungsebene und
der Lage der Dentinschnitte, wie sie in der Arbeit abgebildet werden (s. auch Abb. 4-28)

Die Werte der p-Parameter in Abhangigkeit vom Einfallswinkel des Rontgenstrahls
sind in Abb. 4-29 und Abb. 4-30 aufgetragen. Sie zeigen, dass die Ausrichtung der
Mineralplattchen im Dentin von der Lage im Raum abhangig ist. Diese Abhangigkeit
ist in unterschiedlichen Regionen verschieden.

Bezogen auf die Probenoberflache, die entlang der mesio-distalen Richtung liegt,
kann festgestellt werden, dass in der Region “Max1” diejenigen Mineralplattchen
die starkste Ausrichtung haben, die ca. 20° geneigt zu dieser Flache sind. In der
Region ,Max2“ ist die Ebene mit der starksten Partikelausrichtung gleichzeitig die
Probenoberflache. Dabei variiert der Ausrichtungsgrad p in der Region ,Max2“ star-
ker. Die Orientierungen schwanken allerdings in beiden Regionen nur gering.
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Abb. 4-30: Verdnderung der Ausrichtungsgrade und der Orientierung der Mineralpldttchen in
Abhéangigkeit vom Rotationswinkel der Probe wahrend der Untersuchung in Regionen mit
mittlerem Ausrichtungsgrad; Die Abb. a) zeigt die Ausrichtungsgrade der Mineralplattchen
der untersuchten Regionen ,,Med3“ und ,,Med4“. Abb. b) zeigt die jeweiligen Orientierungen
der Mineralteilchen. Die Legende oben rechts symbolisiert die Richtung der Orientierungs-
winkel in Bezug auf die Betrachtungsebene und der Lage der Dentinschnitte, wie sie in der
Arbeit abgebildet werden (s. auch Abb. 4-28)

Die Variation der p-Parameter in den Regionen mit schwacherer Ausrichtung
(,Med3* und ,Med4") ist ebenfalls verschieden. In der Region ,Med3“ sind die Mine-
ralplattchen, die um ca. 20° zur Probenoberflache geneigt sind, am starksten
ausgerichtet. Diese Region ist der Region ,Max1“ benachbart, deren Mineralpartikel
ebenfalls das Ausrichtungsmaximum um 20° zur Probenoberflache geneigt haben.
Ahnlich verhalten sich die benachbarten Regionen ,Max2“ und ,Med4“ zueinander.
In beiden Regionen liegen die am starksten ausgerichteten Mineralplattchen in der
Ebene der Probenoberflache. Auch in den Regionen mit schwacherer Ausrichtung
variieren die Orientierungswinkel der Mineralplattchen in ihrer raumlichen Anord-
nung nur wenig.

Um die Orientierung der Mineralplattchen in diesen Regionen anschaulicher ver-
stehen zu koénnen, wurden die Streumuster zur Konstruktion des reziproken
Korpers der Mineralplattchen verwendet. Dafur lag ein Winkelbereich von 0° bis 45°
vor.
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Abb. 4-31: Zweidimensionale Ansichten des reziproken Isointensitits-Teilkorpers der Mine-
ralplattchen in der Region ,,Max2“; Der dreidimensionale Raum ist durch seine Achsen x, y
und z definiert. Diese Achsen kennzeichnen auch die Lage der Ansichten.

Drei Perspektiven auf diesen reziproken Teilkdrper zeigt Abb. 4-31. Die Perspektive
xz entspricht dabei der Detektorebene bei einem Probenrotationswinkel von 0°. Sie
verdeutlichen, dass — auch wenn der zusatzliche Informationsgewinn gering ist —
die Ausrichtung der Mineralplattchen in der Ebene, die hier bei einem Rotations-
winkel von 0° senkrecht zum einfallenden Strahl, also in der Probenoberflache
ausgerichtet ist, am starksten ist. Es sind keine zusatzlichen bevorzugten Orientie-
rungen zu erkennen.

Weiterhin wurde auch fur streifenformige Dentinquer- und -langsschliffe der Rotati-
onswinkel bei Kleinwinkelstreuuntersuchungen variiert.

Die Abb. 4-32 und Abb. 4-33 zeigen jeweils typische Ergebnisse dieser Untersu-
chungen fiir jeweils einen Langs- und Querschnitt als Uberlagerungsdarstellung auf
lichtmikroskopischen Aufnahmen.
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15°

30°

45°

Abb. 4-32: Uberlagerung der schematischen Darstellung der Orientierung und des Ausrich-
tungsgrades der Mineralpldttchen in einem Dentinlangsschnitt, der bei unterschiedlichen
Rotationswinkeln analysiert wurde; Die gestrichelten Linien geben die jeweiligen Rotations-
achsen an. Die lichtmikroskopischen Aufnahmen zeigen jeweils die Probe bei 0°. Die Lange
der blauen Balken reprasentiert den Ausrichtungsgrad p sowie deren Richtungswinkel die
Orientierung der Mineralplattchen.

0° 15° 30° 45°
500 =0,3
DS1 Q e Po
Abb. 4-33: Uberlagerung der schematischen Darstellung der Orientierung und des Ausrich-
tungsgrades der Mineralplattchen in einem Dentinquerschnitt, der bei unterschiedlichen
Rotationswinkeln analysiert wurde; Die gestrichelten Linien geben die jeweiligen Rotations-
achsen an. Die lichtmikroskopischen Aufnahmen zeigen jeweils die Probe bei 0°. Die Lange

der blauen Balken reprasentieren den Ausrichtungsgrad p sowie deren Richtungswinkel die
Orientierung der Mineralplattchen.

Die mittleren Ergebnisse aller Proben sind in Abb. 4-34 zusammen gefasst.
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Die Ergebnisse, die aus den Untersuchungen mit variierendem Strahleinfallswinkel
gewonnen wurden, bestatigen die oben dargestellten Ergebnisse und zeigen, dass
die Orientierung lokal immer in der gleichen Weise raumlich vorliegt. Die maximalen
Werte betragen weniger als 0,4. In allen Regionen auch dieser Dentinproben sind
mehr als 60 % der Mineralteilchen zufallig zueinander ausgerichtet. Unterhalb der
DEJ ist ein starkerer Ausrichtungsgrad sowohl im Langs- als auch im Querschnitt
zu erkennen. Dabei steigen die Werte unterhalb der DEJ zu einem Maximum von
bis zu 0,3 an, welches nicht direkt unterhalb der Grenzschicht, sondern etwa 250
pum von ihr entfernt liegt. Mit weiterer Entfernung von der DEJ sinken die Werte auf
unter 0,1. Bei einem Abstand von Uber 1 mm von der DEJ steigt der Ausrichtungs-
grad p wieder an und erreicht Werte von bis zu 0,3. Der Verlauf der
Ausrichtungsgrade in Abhangigkeit vom Abstand zur DEJ ist in den Proben vom
Rotationswinkel unabhangig. Dies zeigt, dass in den unterschiedlichen Untersu-
chungsebenen jeweils ortlich ahnliche Veranderungen des Ausrichtungsgrades
(von schwacher Ausrichtung zu starkerer und umgekehrt)) vorliegen. Allerdings un-
terscheiden sich die Absolutwerte und variieren bei gleichem Abstand zur DEJ um
bis zu ca. 30 %. Gleichzeitig werden geringe individuelle Unterschiede bezulglich
der Entfernung des Ausrichtungsmaximums von der DEJ aufgrund der Untersu-
chung gegenulberliegender Seiten des Zahnes beobachtet.
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Abb. 4-34: Mittlere Werte des Ausrichtungsgrades p der Mineralplattchen jeweils zweier
Langs- und Querschnittproben, die bei variierenden Rotationswinkeln analysiert wurden; Die
Werte sind in Abhédngigkeit zum Abstand von der DEJ dargestellt. Die Legende (oben, mittig)
gibt an, mit welchem Rotationswinkel die Streumuster aufgenommen wurden, aus denen die-
se Ergebnisse ermittelt wurden.

Der Verlauf des Ausrichtungsgrades der Mineralteilchen wird verstandlich, wenn die
Langsschliffe mit den vollstandigen Dentinschnitten verglichen werden.
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Abb. 4-35 zeigt eine Uberlagerungsabbildung eines typischen Langsschnitts des
Kronendentins mit einem streifenformigen Langsschnitt. Unterhalb der DEJ weisen
beide Proben Regionen mit héherer Ausrichtung auf. Die Orientierung der Mineral-
plattchen ist senkrecht in Richtung zur Pulpa. Im tieferen Dentin kommen in beiden
Proben ebenfalls starker ausgerichtete Bereiche vor, wobei dort die Mineralplatt-
chen langs in Richtung zur Pulpa weisen.

Die erhdhten Werte in Abb. 4-34 bei ca. 2000 ym (Langsschnitt) bzw. 1500 um
(Querschnitt) sind also den Regionen, die unterhalb der Hécker und diagonal zur
Langsachse des Zahnes liegen, zuzuordnen.
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Abb. 4-35: Vergleich eines typischen Lingsschnitts des Kronendentins mit einem streifen-
formigen Langsschnitt und den jeweiligen Orientierungswinkeln und Ausrichtungen der
Mineralplattchen; Die weiBen Ringe markieren héhere Ausrichtungsgrade in beiden Den-
tinschnitten, deren Lagen miteinander vergleichbar sind.

4.3.4 Die submikroskopische Orientierungsverteilung des Kollagens

Die Nutzung der Raman-Spektroskopie ist eine weitere Mdglichkeit, die Orientie-
rungen im Dentin zu bestimmen. Dazu wurden die Proben in Streifenform in
Abhangigkeit zum Abstand von der DEJ wie schon zuvor durch Kleinwinkelstreuung
untersucht. Es wurden die Intensitaten bei wechselnden Polarisationswinkeln des
einfallenden Lasers pro untersuchter Region von 40 um x 40 ym analysiert. Die
Spektren wurden pro Region und Polarisationswinkel gemittelt. Typische Spektren
fur eine Region mit veranderten Polarisationswinkeln zeigt Abb. 4-36.
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Abb. 4-36: Typische Raman-Spektren des untersuchten Dentins, gemittelt pro untersuchter
Region von 40 uym x 40 pum mit unterschiedlichen Polarisationswinkeln des Lasers; Innerhalb
des markierten Quadrats befinden sich die Banden der C-H-Bindung und der AmidI-Bindung,
die zusatzlich vergroBert oben rechts abgebildet wurden.

Es konnten wesentliche Banden identifiziert werden: Der starkste Peak wird von der
Phosphat-Bindung bei ca. 952 cm™ erzeugt. Die Banden bei ca. 430 cm™ und 585
cm™ werden ebenfalls vom Phosphat im Kalziumhydroxylapatit verursacht. Das
Band bei ca. 1070 cm™ ist die Raman-Verschiebung aufgrund der oszilierenden
Bindung des Karbonats, welches in knochenahnlichen Materialien als Substituent
fur das Phosphat in den Apatitkristall eingebaut wird. Weiterhin wurde das AmidIII-
Band bei 1250 cm™, das Band der C-H-Bindung bei ca. 1440 cm™ und sowie das
AmidI-Band bei ca. 1660 cm™ identifiziert. Beide Amid-Bindungen sind auf das Kol-
lagen zuruckzufuhren. Aufgrund der Oszillation der AmidI-Bindung in Richtung der
Langsachse, werden diese Banden zur Analyse der Orientierung des Kollagens
verwendet. Die C-H-Bindung ist von der Polarisation des einfallenden Lichts unab-
hangig, so dass dieses Band zur Normierung genutzt wird.

Die Bezeichnung der untersuchten Regionen wurde fortlaufend mit zunehmendem
Abstand von der DEJ vorgenommen. Die Untersuchungspositionen werden in Abb.
4-37 gezeigt. Es wurden Intensitatsschwankungen bei veranderten Polarisations-
winkeln des Lasers erhalten, die einer Sinusfunktion folgen. Daraus lassen sich die
Orientierungen quantitativ sowie der Grad der Ausrichtung qualitativ ermitteln.

Die Interpolation der Daten anhand einer Sinusfunktion zeigt Abb. 4-38 fur die
Langsprobe DS1_L. Die Polarisationswinkel der hochsten Intensitat entsprechen
jeweils dem Winkel entlang dessen die Kollagenfasern — je nach Starke der Ampli-
tude — ausgerichtet sind.
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Abb. 4-37: Messpositionen (markiert mit kleinen Quadraten) der Proben DS1-Quer- und DS1-
Langsschnitt, die mit Raman-Spektroskopie untersucht wurden; Die Messflachen waren 40

Um x 40 pm groRB. Die Markierungen sind nicht maRstabsgerecht.
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Abb. 4-38: Intensitaten der verschiedenen ROl im Dentinschliff DS1_L; Die erfassten Mess-
werte (schwarze Quadrate) wurden jeweils nach einer Sinusfunktion interpoliert (rote Kurve).
Fiir ROI_3 besteht kein sinnvolles Maximum. Die Winkel, bei denen Maxima oder Minima auf-
treten, beziehen sich auf den Polarisationswinkel des Lasers. Die Langsachse der Probe lag
senkrecht zur Null-Stellung der Polarisation (s. Abb. 3-24).
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Die Ergebnisse der Interpolation wie der Polarisationswinkel beim Intensitatsmanxi-
mum und die Amplitude der Sinusfunktion fur die langs bzw. quer geschnittene
Proben werden in Tabelle 4.9 und Tabelle 4.10 zusammengefasst. Der Polarisati-
onswinkel des Intensitatsmaximums entspricht der Orientierung der Kollagenfasern
unter Berucksichtigung der Untersuchungsposition der Probe. Die Amplitude der
Sinusfunktion ist ein Mal} fur die Starke der Ausrichtung (,Grad der Ausrichtung®),
das untereinander vergleichbar wird, wenn die Amplitude mit dem Intensitatsmittel-
wert normiert wird.

Amplitude + Mittelwert der normierten
DS1_L | Kollagenorientierung [°] Standard- Intensitat + Standard- .,rho*
abweichung abweichung
ROI 0 60,5+5,2 0,11 £ 0,01 1,036 + 0,008 0,11
ROI 1 -65,2+1,5 0,20 + 0,01 1,151 £ 0,003 0,17
ROI 2 -57,1+23 0,13 £ 0,01 1,047 £ 0,004 0,12
ROI 3 247 +27 0,02 £ 0,03 1,049 £ 0,007 0,02
ROI 4 34,1143 0,06 + 0,01 0,973 + 0,004 0,06
ROI 5 -415+7,6 0,03 £ 0,01 0,997 + 0,005 0,03
ROI 6 -20,5+ 3,6 0,08 = 0,01 0,939 + 0,004 0,09
ROI'7 19,1+3,9 0,12 £ 0,01 0,936 + 0,005 0,13
ROI 8 22,7+1,6 0,15+ 0,01 1,028 £ 0,003 0,15

Tabelle 4.9: Zusammenfassung der Daten fiur die Probe DS1_L, die aus der Sinus-
Interpolation der normierten Intensititen ermittelt werden: Orientierung der Kollagenfasern
bei Maximum der Intensitat, ,,rho“ als relatives MaR der Starke der Ausrichtung ermittelt aus
Amplitude der Sinusfunktion bezogen auf den Mittelwert der normierten Intensitat

Amplitude Mittelwert der normierten
DS1_Q | Kollagenorientierung [°] Standard- Intensitat + Standard- ~,rho*
abweichung abweichung
ROI 0 85,5+5,2 0,11 £ 0,01 1,336 + 0,008 0,08
ROI 1 102,2+ 1,5 0,15+ 0,01 1,151 £ 0,003 0,13
ROI 2 124,1+2,3 0,06 + 0,01 1,103 £+ 0,004 0,05
ROI 3 -51,7+2,7 0,10 £ 0,02 1,045 £ 0,007 0,10
ROI 4 -48,1+4,3 0,02 £ 0,01 0,947 + 0,004 0,02
ROI 5 -46,5+7,6 0,01 £ 0,01 0,978 £ 0,005 0,01
ROI 6 69,7 + 3,6 0,07 £ 0,01 1,063 £ 0,004 0,07
ROI 7 -63,1+ 3,9 0,06 + 0,01 1,069 £ 0,005 0,06
ROI 8 -76,7+ 1,6 0,07 £ 0,01 1,102 £ 0,003 0,06

Tabelle 4.10: Zusammenfassung der Daten fiir die Probe DS1_Q, die aus der Sinus-
Interpolation der normierten Intensititen ermittelt werden: Orientierung der Kollagenfasern
bei Maximum der Intensitat, ,,rho“ als relatives MaR der Starke der Ausrichtung ermittelt aus
Amplitude der Sinusfunktion bezogen auf den Mittelwert der normierten Intensitat
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Die Uberlagerung der schematischen Darstellung der Orientierungswinkel je Unter-
suchungspunkt mit den lichtmikroskopischen Aufnahmen zeigt Abb. 4-39. Die
lokalen Orientierungen des Kollagens werden mit Hilfe kleiner roter Balken darge-
stellt. Ihre Orientierung in der Abb. entspricht der Orientierung der Langsachse des
Kollagens in der Betrachtungsebene. Die Langen der roten Balken geben qualitativ
Auskunft, wie hoch der Grad der Ausrichtung ist. Diese sind relativ fur die verschie-
denen Untersuchungspunkte miteinander vergleichbar. Die zum Vergleich
dargestellten Ergebnisse der Ausrichtung der Mineralplattchen (blaue Balken) zei-
gen, dass die Ergebnisse der Mineral- und der Kollagenorientierung fur den
Langsschnitt (Probe DS1_L) ahnlich sind. Die Kollagenausrichtungen sind in ver-
schiedenen Bereichen unterschiedlich stark. Diese Bereiche zeichnen sich auch
durch einen hdheren Ausrichtungsgrad der Mineralplattchen aus. Die Orientie-
rungswinkel beider Dentinbestandteile sind im Langsschnitt ahnlich.

S500um  psq DS1 L

Abb. 4-39: Darstellung der Orientierungswinkel und des Ausrichtungsgrades der Kollagenfa-
sern; Die Orientierungswinkel des Kollagens sind quantitativ als rote Balken auf die
lichtmikroskopischen Aufnahmen ilibertragen. Die Langen der Balken geben qualitativ die
Starke der Ausrichtung an. Sie kénnen relativ zueinander verglichen werden. Zum Vergleich
sind ebenfalls die Ergebnisse der Mineralplattchenorientierung oben rechts dargestelit. Die
blauen Balken stellen die lokalen Orientierungen und die Ausrichtungsgrade der Mineral-
plattchen dar.
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In der Querschnittsprobe DS1_Q sind Bereiche im Dentin mit starkerer Ausrichtung
des Kollagens zu sehen. Diese befinden sich direkt unterhalb der DEJ. In dieser
Dentinregion sind auch die Mineralplattchen starker ausgerichtet, wobei deren Ori-
entierungswinkel um etwa 90° zur Orientierung des Kollagens versetzt sind.
Unberucksichtigt darf beim Vergleich dieser Ergebnisse nicht bleiben, dass die zwei
Untersuchungsmethoden (SAXS und Raman-Spektroskopie) unterschiedliche Un-
tersuchungstiefen haben und so Informationen aus verschiedenen Probentiefen
erbringen. Wahrend bei der Kleinwinkelstreumethode die gesamte Probendicke
durchstrahlt wird, dringt bei der Raman-Methode die Strahlung des Lichts nur weni-
ge Mikrometer tief in die Oberflache ein. Aus der Analyse mit Kleinwinkelstreuung
werden mittlere Werte von Eigenschaften Uber die gesamte Probendicke erhalten,
wohingegen aus der Untersuchung mit Raman-Spektroskopie Informationen Uber
lokale, oberflachennahe Eigenschaften erhalten werden.

4.3.5 Die mikroskopische Orientierungsverteilung des mineralisierten Kollagens

Zur Charakterisierung der mikroskopischen Orientierungsverteilung sowohl des mi-
neralisierten als auch des demineralisierten Kollagens wurde ein Dentinlangsschnitt
im Lichtmikroskop unter Verwendung polarisierten Lichts beobachtet. Durch Rotati-
on der Probe im Strahlengang kénnen Orientierungen des doppelbrechenden
Objektes bestimmt werden. In den nachfolgenden Erlauterungen werden Rotati-
onswinkel der Probe im Strahlengang beschrieben. Die jeweiligen Maxima und
Minima der Intensitaten werden von doppelbrechenden Streuobjekten erzeugt, die
in der jeweiligen Lage der Probe um 45° (und Vielfachen davon) bzw. um 0° und
90° (und Vielfachen davon) geneigt zum Polarisator liegen.
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15°

45°

75° 90°

Abb. 4-40: Polarisationsmikroskopische Aufnahmen der unbehandelten Probe, die mit ver-
schiedenen Rotationswinkeln im Strahlengang gedreht wurden; Die Aufnahmen wurden hier
zum besseren Vergleich in die Null-Lage zuriickgedreht. Die hellblauen Pfeile markieren Arte-
fakte, die aufgrund der Fixierung der Probe auf dem Objektrager entstanden sind. Neben den
unterschiedlichen Helligkeiten bei verschiedenen Rotationswinkeln, auf die in Abb. 4-40 ein-
gegangen wird, sind hier die — sogenannten — Halbmondfelder mit den roten Pfeilen markiert.
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15°

45°

75° 3 90°

Abb. 4-41: Polarisationsmikroskopische Aufnahmen der demineralisierten Probe, die mit ver-
schiedenen Rotationswinkeln im Strahlengang gedreht wurden; Die Aufnahmen wurden hier
zum besseren Vergleich in die Null-Lage zuriickgedreht. Diese Aufnahmen sind kontrastrei-
cher als die in Abb. 4-40. Die blauen Pfeile markieren Maxima oder Minima der mit den Ziffern
markierten Regionen, die analysiert wurden.

Polarisationsmikroskopische Aufnahmen mit niedriger Auflosung, die einen Ge-
samtuberblick Uber die Probe im polarisierten Licht ermoglichen, werden in  Abb.
4-40 und Abb. 4-41 gezeigt. Die Aufnahmen der unbehandelten Probe zeichnen

sich — im Unterschied zu den Aufnahmen der mineralisierten Probe — durch einen
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geringeren Kontrast aus. Dieser wurde nicht durch Bildverarbeitung erzeugt, da je-
de Aufnahme unter den gleichen Bedingungen aufgenommen und bearbeitet
wurde, sondern entsteht aufgrund der gegenteiligen Uberlagerung der doppelt-
positiven Polarisation der Kollagenfasern und der negativen Polarisation der Kalzi-
umhydroxylapatit-Teilchen.

Die Aufnahmen werden hier in die Null-Lage zurickgedreht gezeigt, um den Ver-
gleich zwischen den verschiedenen Rotationswinkeln zu erleichtern. Entsprechend
der Wirkungsweise der Polarisationsmikroskopie ist die Aufnahme bei einem Rota-
tionswinkel von 90° identisch mit der bei 0°.

Die Aufnahmen der unbehandelten Probe (Abb. 4-40) und der demineralisierten
Probe (Abb. 4-41) zeigen — abgesehen von der Starke des Kontrastes — gleiche
helle bzw. dunkle Regionen bei den jeweils gleichen Rotationswinkeln, auf die spa-
ter eingegangen wird.

Zusatzlich zeigt aber die unbehandelte Probe im polarisierten Strahlengang bogen-
formige Verdunkelungen oder Aufhellungen, die visuell erhaben oder vertieft
erscheinen. Diese Merkmale werden in der Literatur als Halbmondfelder beschrie-
ben [85, 86, 100].

Dunkelfeld auf3erhalb des Dentins Zahnschmelzreste an der DEJ

ROI6 mmmm ROI6 —
30° 75° Tubuli

Abb. 4-42: VergréBerte Aufnahme der unbehandelten Dentinprobe der untersuchten Region 6
im Strahlengang um 30° und 75° gedreht (Differenz: 45°). Die roten Pfeile markieren die bo-
genformigen Aufhellungen. Die Tubuli sind in diesen Regionen nur unscharf zu erkennen,
wogegden sie im dunklen Bereich als feine Linien sichtbar sind. Der Fokus beider Aufnahmen
war identisch, wie an der scharfen DEJ (duBere Probengrenze) zu sehen ist. Beide Skalenbal-
ken entsprechen 100 pm.

Bei Winkelunterschieden von 45° unterscheiden sich gleiche Bogen durch hellen
und dunklen Kontrast (s. Abb. 4-42). Dies ist in der vergroRerten Aufnahme (Abb.
4-42) der Dentinprobe nahe der DEJ (ROI6) zu sehen. Die Aufnahmen zeigen die
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wie im Strahlengang gedrehte Position (nicht auf Null-Lage zurlckgedreht). Einzel-
ne Bogen erstrecken sich bis zu einer Weite von 100 pym.

Die Bogen der Halbmondfelder erscheinen bei unterschiedlichen Rotationswinkeln
zum Teil in unterschiedlichen Regionen. Die Zusammenfassung in Abb. 4-43 zeigt,
dass die Bogen bei unterschiedlichen Rotationswinkeln dennoch in die gleiche
Richtung des Zahnes weisen und zwar in Richtung zur okklusalen DEJ (im Bild
nach oben).

Da diese Halbmondfelder in demineralisierten Proben im Strahlengang polarisierten
Lichts nicht sichtbar sind, missen sie auf den anorganischen Bestandteil des Den-
tins, des Hydroxylapatit, zurickzufuhren sein. Es kann festgestellt werden, dass die
sogenannten Halbmondfelder lokal ausgerichteten mineralisierten Regionen des
Dentins entsprechen.

0°
® 15°

30°
@ 45°
® 60°

75°
® o

Abb. 4-43: Ubertragung der bogenférmigen Muster, die bei verschiedenen Rotationswinkeln
bestimmt wurden, auf eine lichtmikroskopische Aufnahme; Die Farben zeigen, bei welchem
Rotationswinkel entsprechende Halbmondfelder sichtbar waren. Links im Bild sind die Bo6-
gen auch teilweise ohne polarisiertes Licht erkennbar. Die Region ROI3 (hier mit einem roten
Pfeil markiert) weist keine Halbmondfelder auf.

Die demineralisierte Probe zeigt einen starkeren Kontrast und keine bogenférmigen
Kontrastmuster. Der starkere Kontrast im Vergleich zur mineralisierten Probe liegt
vor, weil nun nur noch das Kollagen mit seiner positiven Eigen- und Formdoppel-
brechung besteht. Im mineralisierten Dentin wird dieser Kontrast durch das
Vorhandensein des negativ doppelbrechenden Minerals geschwacht.

Die Dentinprobe zeigt mit den aufgehellten und dunklen Regionen starker ausge-

richtete Bereiche, die auch in der unbehandelten Probe sichtbar sind. Allerdings ist
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die Analyse dieser Aufnahmen wegen des hoheren Kontrastes genauer. Durch
Analyse der Intensitatswerte in den verschiedenen Dentinregionen kann die Orien-
tierung ermittelt werden. Diese Ergebnisse sind in Abb. 4-45 zusammen gefasst.
Wie in 2.2.4 beschrieben wurde, entspricht bei bevorzugter Ausrichtung der dop-
pelbrechenden Objekte die Variation der Intensitat einer Sinusfunktion. Fur jede
Region kann nun die Orientierung sowie qualitativ und relativ zueinander der Grad
der Ausrichtung bestimmt werden. Zur besseren Ubersicht wird in Abb. 4-44 die
Lage der ROI im Dentinschliff gezeigt.

Abb. 4-44: Lage der untersuchten Regionen in Dentinschliff, Skalenbalken: 500 pm

Die Intensitatskurven in Abb. 4-45 zeigen, dass in den Regionen ROI 2, 3, 6 und 7
eine starkere Ausrichtung, hingegen in den Regionen 5 und 9 eine schwache Aus-
richtung und in Region 1 eine sehr schwache Orientierung vorliegt. In den
Regionen 4 und 8 liegt keine Orientierung in der Betrachtungsebene vor. Die ange-
gebenen Winkel geben die Veranderung der Intensitat in Abhangigkeit vom
Rotationswinkel der Drehung der Probe im Strahlengang an. Das bedeutet, dass
beim Maximum der Intensitat die doppelbrechenden Kollagenfasern im Winkel von
45°+ 90° zum Polarisator geneigt in der Betrachtungsebene liegen (s. Abb. 2-16).
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Abb. 4-45: Intensitaten der verschiedenen ROI in Dentinschliff; Die gesammelten Messwerte
schwarze Quadrate) wurden jeweils nach einer Sinusfunktion interpoliert (rote Kurve). In den
jeweiligen Diagrammen sind die ermittelten Maxima und Minima notiert. Fiir ROI4 und ROI6
bestehen keine sinnvollen Maxima. Die Winkel, bei denen Maxima oder Minima auftreten, be-
ziehen sich auf das Koordinatensystem des Mikroskops (Probenhalter). Die Beschriftungen
der des Koordinatensystems befinden sich unten bzw. links. Die Skaleneinteilung ist in allen
Diagrammen gleich.

Mit der Protokollierung der Lage der Probe kann nun die Ausrichtung der Kollagen-
fasern bestimmt werden. Die Uberlagerung der schematischen Darstellung der
Orientierung mit einer lichtmikroskopischen Aufnahme zeigt Abb. 4-46. Es ist zu
beachten, dass mit der Polarisationsmikroskopie nicht zwischen senkrecht aufein-
ander stehenden Ausrichtungen unterschieden werden kann, da das Maximum der
Helligkeit bei Winkel von 45°+ 90° sowie Ausléschung bei 0°+ 90° zum Polarisator
auftritt. Deshalb symbolisieren in Abb. 4-46 gekreuzte Balken die ermittelten Orien-
tierungswinkel des Kollagens in der Dentinprobe parallel zur Betrachtungsebene.
Die GroRe der Markierungen gibt einen qualitativen Uberblick Gber den Grad der
Ausrichtung. Die Regionen, in denen keine Orientierung in der Betrachtungsebene
festgestellt werden konnte, werden durch geflllte Kreise markiert. Es kann aller-
dings eine Orientierung der Kollagenfasern senkrecht zur Betrachtungsebene nicht

ausgeschlossen werden.
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Abb. 4-46: Uberlagerung der schematischen Darstellung der ermittelten Orientierungen der
Kollagenfasern mit einer lichtmikroskopischen Aufnahme des Dentinschnittes (Transmissi-
onsmodus, ohne gekreuzte Polarisatoren); Die gekreuzten Balken stellen die zwei ermittelten
moglichen Orientierungen dar. Die GroRe der Markierung gibt qualitativ den Ausrichtungs-
grad an. Regionen ohne bevorzugte Orientierung der Kollagenfasern in der
Betrachtungsebene werden mit gefiilllten Kreisen markiert. Oben rechts wird die Lage der
Probe im Zahnschnitt gezeigt. Die jeweiligen Skalenbalken entsprechen 500 pym.

Es wird deutlich, dass im Dentin Regionen mit bevorzugter Ausrichtung der Kolla-
genfasern vorhanden sind. Sie konnen unter den Hockern und unterhalb der DEJ

lokalisiert werden.

4.3.6 Bewertende Diskussion

Die Ausrichtung und Orientierung der Kompositbestandteile im Dentin, den minera-
lisierten kollagenen Fasern, ist von gro3em Interesse, um das langlebige Verhalten
des Zahnes mit einer anisotropen Struktur, die von den Tubuli bestimmt wird, zu
klaren.

So wird in den publizierten Dokumentationen Uber die Ausrichtung des mineralisier-
ten Kollagens oft Bezug zu den Tubuli genommen [1, 4, 21]. In der vorliegenden
Arbeit wurden die Ausrichtungen und Orientierungen der Mineralplatichen mittels
Kleinwinkelstreuung — also deren Flachennormale in der Untersuchungsebene liegt
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— , die Orientierungen der c-Achse des Kalziumhydroxylapatitkristalle mit Weitwin-
kelstreuung sowie die Orientierung des Kollagens mittels Polarisationsverfahren
untersucht. Wie in 4.2.3 erlautert, kann davon ausgegangen werden, dass die Er-
gebnisse durch Analyse der Kleinwinkelstreumuster auf die Struktureigenschaften
der Mineralplattchen des Intertubulardentins zurltckzuflihren sind. Diese Mineral-
plattchen sind intrafibrillar — wie in den anderen knochenahnlichen Materialien wie
mineralisierten Sehnen, Knorpel und im Knochen selbst — mit ihrer Langsachse, die
gleichzeitig der kristallografischen c-Achse entspricht, parallel der Langsachse der
Kollagenfasern ausgerichtet [17, 18, 28, 29]. Daruber hinaus liegen sie interfibrillar
vor [30, 101].

In der vorliegenden Arbeit wurde gezeigt, dass in grolen Regionen des Dentins un-
terschiedlicher Zahne weniger als 20 % der Mineralplattchen ausgerichtet sind.
Partiell liegen sie aber starker ausgerichtet vor; in diesen Regionen kann der p-
Parameter bis zu 0,4 betragen. Diese Ergebnisse sind mit vorherigen Ergebnissen
von Tesch und andere [32] vergleichbar und liegen deutlich unter den Werten, die
fur Faserknochen und mineralisierte Sehnen berichtet werden [80, 84, 102]. Auch
wenn bisher — im Wesentlichen auf der Arbeit von Tesch [32] beruhend — das Vor-
kommen von starker ausgerichteten Regionen im Dentin bekannt war, wurden
diese bisher nicht bezlglich ihrer Lage im Zahn naher beschrieben. Aufgrund der
Ergebnisse der vorliegenden Arbeit kdnnen diese partiellen Regionen im Dentin
nun genau benannt und lokalisiert werden. Die Orientierung ist sowohl bei schwa-
cher als auch bei starkerer Ausrichtung von dem Verlauf der Tubuli unabhangig,
sondern von der jeweiligen Lage im Zahn abhangig. Unterhalb der Dentinhocker
diagonal zur Langsachse gibt es starker ausgerichtete Bereiche, in denen die Mine-
ralplattchen beinahe parallel zur Tubuliverlaufsrichtung orientiert sind. Dabei stehen
die Orientierungen der Mineralplattchen beider gegenlberliegender Zahnseiten un-
gefahr senkrecht aufeinander. Weitere starker ausgerichtete Regionen werden
seitlich, zervikal im Dentin lokalisiert. Dort sind die Mineralplattchen beinahe senk-
recht zur Verlaufsrichtung der Tubuli orientiert. Der Orientierungswinkel entspricht
ungefahr dem Orientierungswinkel der Mineralplattchen, die unterhalb des Hockers
der gegenuberliegenden Seite orientiert sind (s. Abb. 4-26). Dies wurde auch kurz-
lich in Arbeiten anderer Autoren gezeigt [103].

FUr die Bewertung der Orientierung der Mineralplattchen ist die zweidimensionale
Betrachtung nicht ausreichend. Mittels Kleinwinkelstreuung wird die Orientierung
der Mineralflache, die senkrecht in der Analyseebene steht, bestimmt sowie mittels
Weitwinkelstreuung wird die Orientierung der c-Achse der Mineralkristalle, die pa-
rallel der Langsachse der Mineralplattchen verlauft, ermittelt. Da Dbeide
Charakteristika senkrecht sowohl im realen als auch im reziproken Raum zueinan-
der stehen, kann mit der Bestimmung beider Ausrichtungen die raumliche
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Anordnung der Mineralpartikel bestimmt werden. Die Ergebnisse der Analysen der
dreidimensionalen Ausrichtung haben bestatigt, dass sowohl die genannten zufalli-
gen als auch die bevorzugten Orientierungen in den jeweiligen Dentinregionen im
gesamten Raum vorliegen. Dabei sind diese bevorzugten Orientierungen im drei-
dimensionalen Raum nicht gleichmafig ausgerichtet, sondern verfigen auch in der
dritten Dimension Uber ein Maximum des Ausrichtungsgrades. Die maximalen Aus-
richtungsgrade liegen flr gegenlberliegende Seiten nicht in einer Ebene.

Wahrend bis zu maximal ca. 40 % der Mineralplattchen in der jeweiligen Untersu-
chungsebene orientiert sein kdnnen, betragt der maximale Ausrichtungsgrad der c-
Achse des Hydroxylapatits maximal ca. 0,25. Dabei entsprechen die Regionen mit
einer starkeren Ausrichtung der c-Achse der Apatitkristalle, den Regionen mit der
starkeren Ausrichtung der Mineralplattchen. Die geringeren Werte des Ausrich-
tungsgrades der c-Achse der Mineralien im Vergleich zum Ausrichtungsgrad der
Mineralplattchen werden von zufallig orientierten Mineralpartikeln und aus der Ebe-
ne herausgedrehten Mineralplattchen verursacht.

Es konnte gezeigt werden, dass die Orientierung des mineralisierten Kollagens mit
den Orientierungsrichtungen der Mineralplattchen Ubereinstimmt. Insbesondere un-
terhalb der Hocker sowie am seitlichen, zervikalen Dentin konnte die Orientierung
des Kollagens nachgewiesen werden. Somit belegen auch diese Ergebnisse, dass
die mittels Kleinwinkelstreuung ermittelte Orientierungsverteilung auf das Intertubu-
lardentin zurtckzufuhren ist. Allerdings konnte nicht quantitativ geklart werden, ob
der Ausrichtungsgrad p < 0,4 von der schwachen Ausrichtung der Mineralplattchen
in den Kollagenfasern selbst oder von der Absenkung dieses mittleren Wertes auf-
grund der zufalligen Anordnung der interfibrillaren Mineralpartikel verursacht wird.

Zusammenfassend kann die Anordnung des mineralisierten Kollagens als in gro-
Ren Regionen isotrop allerdings mit spezifischen Ausrichtungsbereichen
beschrieben werden, die strangartig diagonal in Langsrichtung von den Hockern in
Richtung Pulpa und im seitlichen Dentin zervikal als auf3erer Ring verlaufen. Dabei
unterscheiden sich verschiedene Zahne nur hinsichtlich der Breite dieser ausge-
richteten Dentinbereiche.

Die vorwiegend isotrope Verteilung des Minerals im intertubularen Dentin kann er-
klaren, dass mechanische Untersuchungen von menschlichen Dentinproben in
Millimetergrofe keine Anisotropie zeigten [19, 51].

Diese Ausrichtung des Dentins ist Zeugnis der Anpassung an die mechanische Be-
lastung. Neben der elastischen Kompensation der Druckspannung und des
Ubergangs der elastischen Dehnungsenergie vom Zahnschmelz auf das Dentin
[35, 43] (s. Kap. 4.2.3) wird ein weiteres Modell der Spannungsubertragung in der
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Literatur okklusal Uber die Dentinhdcker, diagonal in Richtung Pulpa verlaufend so-
wie zervikal auf das seitliche Dentin beschrieben [104].

#

~\N e/

Abb. 4-47: Schematische Darstellung der Ubertragung der Druckspannung auf das Dentin;
Die blauen Pfeile sind modifizierte Darstellungen nach Yettram [104] der Druckspannungs-
tibertragung. Die gelben Zylinder stellen die Bereiche und Orientierung der stirker
ausgerichteten mineralisierten Kollagenfasern dar. Die roten Pfeile markieren die Dehnungs-
spannungen an den Seiten eines Korpers, der unter Druckspannung steht.

Dieses Modell ist in Abb. 4-47 modifiziert dargestellt. Wahrend die diagonal in
Langsrichtung ausgerichteten Kollagenfasern so die grofite Steifigkeit gegen Druck-
spannung bieten [2, 54], gewahrleisten die seitlichen Kollagenfasern einerseits mit
ihren Orientierungen ein elastisches Verhalten gegen die seitlich auftreffende
Druckspannung (blaue Pfeile) und andererseits Festigkeit gegenlber auftretende
Zugspannung in vertikaler Richtung (rote Pfeile), die aus dem unter makroskopi-

scher Drucklast stehenden Korper resultiert.
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5 Zusammenfassende Diskussion und Ausblick

Dentin ist ein knochenahnliches Material, das sich evolutionar durchgesetzt hat und
in der Fauna in verschiedenen Zahnformen vorkommt. Dabei besteht das Dentin
unterschiedlicher Saugetierarten aus den gleichen Materialbestandteilen, dem Kol-
lagen und den karbonisierten Kalziumhydroxylapatitpartikeln, die ein komplexes
Netzwerk bilden und ahnlichen strukturellen Bestandteilen wie den Tubuli, die ani-
sotrop das Dentingewebe durchziehen. Zum Verstandnis der Langlebigkeit und der
Funktion des Kompositmaterials ist die Kenntnis von dessen Mikrostruktur ent-
scheidend, die wie anzunehmen ist, im Dentin an die zyklische mechanische
Belastung angepasst ist. Ebenso kdnnen mit diesem Wissen die Restauration von
Zahnen und die Fertigung von Ersatzbauteilen wie kunstlichen Kronen und Implan-
taten, der naturlichen Bauweise angepasst und verbessert werden.

Der Literaturiberblick in Kapitel 2 zeigt, dass, obwohl sehr umfangreiche Daten
uber die Dentinstruktur und die mechanischen Eigenschaften vorliegen, der bishe-
rige Kenntnisstand Uber die Mikrostruktur nicht ausreichend ist, die Beziehung
zwischen den Eigenschaften und der Struktur zu verstehen.

In der vorliegenden Arbeit wurde Dentin von menschlichen Molaren untersucht, um
die Volumenanteils- und GroRenverteilung der mineralischen Komponente sowie
die Ausrichtung der mineralisierten Kollagenfasern zu untersuchen. Ein GrofRteil der
Untersuchungen wurde mittels Kleinwinkelstreuung durchgefihrt. Diese Untersu-
chungen beruhen auf Erfahrungen und Anwendungen dieser Methode, die fur
Knochen und andere knochenahnliche Materialien in friheren Arbeiten dokumen-
tiert sind [70, 72]. Fur Dentin wurde diese Methode bisher selten genutzt [21, 32,
82], so dass in der vorliegenden Arbeit diese Untersuchungen vervollstandigt und
systematisiert werden. Es konnte gezeigt werden, dass die Ergebnisse dieser Me-
thode aus der Streuung der Rontgenstrahlung an den Mineralplatichen des
intertubularen Dentins resultieren.

Die vorliegenden Ergebnisse belegen, dass — entgegen der anisotropen Verteilung
der Tubuli und des Peritubulardentins — das intertubulare Dentin selbst in grofen
Regionen isotrop verteilt ist. Allerdings sind die wenigen anisotropen Materialcha-
rakteristika, wie die geringer mineralisierte auliere Dentinschicht, der
GrolRengradient der Mineralplattchen sowie die ausgerichteten Bereiche des mine-
ralisierten Kollagens (strangartig diagonal zur Langsrichtung des Zahnes und
ringférmig am seitlichen Dentin), entscheidend flr die Adaption der mechanischen
Belastung. Die Ergebnisse zeigen, dass diese strukturelle Anpassung nicht vom
Verlauf der Tubuli abhangig ist.

Obwohl die vorliegende Arbeit die Einsicht in die Mikrostruktur vertieft, muss fest-
gestellt werden, dass diese Erkenntnisse lediglich durch Untersuchungen an
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Molaren gewonnen wurden. Eine nachste Aufgabe kann sein, diese Charakteristika
am Dentin anderer Zahntypen zu bestatigen. Aul3erdem konnten einige Differenzen
bezlglich der Vergleichbarkeit der Ergebnisse, die mittels SAXS und Raman-
Spektroskopie ermittelt wurden, nicht vollstandig geklart werden.

Des Weiteren muss darauf hingewiesen werden, dass in dieser Arbeit Kronendentin
untersucht wurde. Dokumentierte Ergebnisse der Ausrichtung des mineralisierten
Kollagens im Wurzeldentin [20] widersprechen den in dieser Arbeit gewonnenen
Erkenntnissen Uber die Lageabhangigkeit der Ausrichtung zunachst nicht.

Die gewonnenen Erkenntnisse kdnnen nun in Untersuchungen bezuglich des me-
chanischen Verhaltens vertieft werden. Dazu konnen mechanische Tests an
vollstandig erhaltenen Zahnen als auch an Zahnkronen in Verbindung mit einer ma-
thematischen Modellierung der Spannungsverteilung (beispielweise mittels eines
Finite-Elements-Modells) weitere Erkenntnisse zur Funktion des Dentins erbringen.
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Anhang A — Excel-Makros

Excel-Makro zur Berechnung des T-Parameters

Public name_tooth As String
Public file name As String
Public file_counter_start As
String
Public file_counter_end As
String
Public name_EB As String
Public counter name As Integer
Public ordnerl As String
Public cle As Integer
'counter-loop-each
Public T
Sub loop_Saxs_porod ()
' porod Makro
' Tastenkombination: Strg+p
'Porod P (intercept)

'Slope

'Kratky Integral (Flache)

'T

'corrected for BESSY-data 08-
07-25: limit for Porod:
20<g™4<100

'corrected 08 - 10 - 09 flur
m4_2 angepasst

'transmission

'trapezoids

'optimiert fur einen sehr
langen Scan

'immer Uberprufen, ob Anstieg
und P flir den gesamtem Bereich g4
von 20 bis 100 berechnet wird

'optimiert flr 325 Bins

'Eingabe des Dateibereiches
(Z&hler)

'Festlegen,welcher Zahn unter-
sucht wurde
'name_tooth = InputBox("Name of
the discovered tooth (note the
syntax: mX_Y)")

name_tooth = "m4_2"
'Eingabe, wie die Datei heiRt,
manchmal von Namen des Zahn ver-
schieden
'file name = InputBox("How are the
Chi-files called, only the first
part? (note the syntax: mX Y )")

file_name = "Tooth_S194_"
'file_counter_ start = Input-
Box ("start counter for XLS-Files")

file counter start = 2062
'file_counter_end = InputBox("end
counter for XLS-Files")

file_counter_end = 2064 '3123

'Eingabe des Zahler der EB-Datei
(es wird vorausgesetzt, dass der
Datei-Stamm der gleiche, wie bei
den anderen Mess-Dateien ist
'counter EB = Input-
Box ("Counter of the EB-File (note
the syntax: X)")
name_EB = "EB_MW"
'Bildung eines neuen Arbeitsblat-
tes, in das die T-Parameter
kopiert werden sollen
Set NewBook = Work-
books.Add
With NewBook
.SaveAs File-
name:="F:\Anke\sample molar\BESSY_

090813\T-parameter" & AN &
name_tooth & "_all T.xls"
End With

'Umbenennen des Datenblattes
Sheets (1) .Select
Sheets (1) .Name = "collec-

tion"

Range ("Al1") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =

"File_counter"

Range ("B1") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
npn

Workbooks (name_tooth &

"_all_T.xls") .Save

cle = 2
'counter name = InputBox("Zahler
der zu analysierenden Datei"

For counter_name =
file counter start To fi-
le_counter_ end
'Festlegen, welche Datei in wel-
chem Ordner hier berechnet werden
soll

ordnerl =
"F:\Anke\sample molar\BESSY 090813
\MARccd_azimuthal_radiall\radial\"
'Offnen der jeweiligen Datei

Workbooks .OpenText File-

name:= _
"W:\AM\sample_molar\BESSY 090813\M
ARccd_azimuthal_ radiall\radiall\" &
file_name & counter_name &
".chi_rad" _

, Origin:=437,
StartRow:=1,
DataType:=x1Delimited, TextQuali-
fier:= _

x1DoubleQuote, Consecu-
tiveDelimiter:=True, Tab:=True,
Semicolon:=False,

Comma:=False, Space:=True,
Othe False, Field-
Info:=Array (Array(1l, 1),

Array(2, 1), Array(3, 1))

TrailingMinusNumbers:=True
'Offnen des EB
Workbooks .Open File-
name:=ordnerl & name_EB & ".xls"
Workbooks (name_EB &
".x1ls") .Sheets (name_EB) .Activate
Columns ("A:C") .Select
Selection.Copy

Workbooks (file_name &
counter_name &
".chi_rad") .Activate

Columns ("G:G") .Select

ActiveSheet.Paste

Application.CutCopyMode =
False

Workbooks (name_EB &
".x1ls") .Close
'Finden g=q(Porod) flr I_2

Range ("E1") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "find
gPorodmin for I~2"

Range ("E5") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF (RC[-3]>R43C1,IF(R[-
1]C[-3]<R43C1,RC[-3],"nnm), nnnm)n

Selection.AutoFill Destinati-
on:=Range ("E5:E329"),
Type:=x1FillDefault
'Umbenennen des datablattes

Sheets (1) .Select

Sheets (1) .Name = "data"
'Transmissionswert eingeben

Range ("A37") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =

"Transmission"

Workbooks .Open
"F:\Anke\sample_molar\BESSY_090813
\Transmission\Trans_ " & name_tooth
& ".xls"

Sheets ("Trans") .Activate

Cells.Find(counter_name,
LookIn:=x1lValues, LoOkKAt:= _

x1lPart, SearchOr-
der:=x1ByColumns,
SearchDirection:=x1Next, Match-
Case:= _

False, SearchFor-
mat:=False) .Activate
'Aktive Zelle keine Reihe und eine
Spalte nach rechts verschieben:
bedeutet nur die Aktivierung wird
verschoben

ActiveCell.Offset (0
1) .Activate
ActiveCell.Copy

Workbooks (file_name &
counter_name &
".chi_rad") .Activate

Sheets ("data") .Activate

Range ("A38") .Select

ActiveSheet.Paste

Workbooks ("Trans_" &
name_tooth & ".xls").Close
'untere Grenze flr Trendfit aus
Porod-Plot eingeben

Range ("R40") .Select

With Work-
sheets ("data") .Range ("A40")

.Value = "Limit for Porod
g4min"

.Characters (18
1) .Font.Superscript = True

.Characters (19
3) .Font.Subscript = True

End With
Range ("A41") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "20"

'entspricht g(min)
Range ("A42") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =

"equivalent to gPorodmin"

Range ("A43") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "=R[-
2]ct(1/4)"

Selection.NumberFormat =
"0.o00"

'entspricht datapunkt
Range ("A44") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =
"equivalent to data point™"
Range ("R45") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=(((R[-4]C"(1/4))-R[-40]C[1])/R[-
27]1C)+1"
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Selection.NumberFormat = "0"
'obere Grenze fur Fitting eingeben
(mit den entsprechenden g-Werten)

Range ("A47") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"Limit for Porod g4max"

Range ("RA48") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "100"

Range ("R49") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"equivalent to gPorodmax"

Range ("A50") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "=R[-
2]ch(1/4)"

Range ("A51") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"equivalent to data point"

Range ("A52") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =

"=(((R[-4]1C"(1/4))-R[-47]C[1])/R[-
34]C)+1"
'Kopieren X-Werte (Gradzahlen) fur
um EB und Transmission korrigierte
Werte

Range ("B5:B329") .Select

Selection.Copy

Range ("K5") .Select

ActiveSheet.Paste

Range ("K1") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "cor-
rected by Transmission and EB"
'Werte mit EB und Transmission
korrigieren

Range ("L5") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=(1/R38C1)*RC[-9]- (RC[-3])"

Range ("L5") .Select

Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("L5:L329"),
Type:=x1FillDefault

Range ("L5:L329") .Select
'Berechnung neuer x- und y-Werte
flir Porod-Plot

Range ("N1") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =

"Porod"
Range ("N2") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "g4"
Range ("N4") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "g4"

Range ("02") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
nIxgan

Range ("04") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
nIkgan

Range ("N5") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=RC[-3]"4"

Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("N5:N329"),
Type:=x1FillDefault

Range ("O5") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=RC[-1]*RC[-3]"

Selection.AutoFill Destina-
tio ange ("05:0329") ,
Type:=x1FillDefault

'Berechnung fur Kratky-Plot
Range ("Q1") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =

"Kratky"
Range ("Q2") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "g"

Range ("Q4") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "g"
Range ("B5:B329") .Select
Selection.Copy
Range ("Q5") .Select
ActiveSheet.Paste

Range ("R1") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "for

I~0"
Range ("R2") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l

1
"
'

ILaue) *g2"
Range ("R4") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = " (I-
ILaue) *q2"
Range ("R5") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =
"= (RC[-6] -R15C1) *RC[-1] *2"
Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("R5:R329"),
Type:=x1FillDefault
'Summe Trapezléngen bis g(porod)
Range ("S1") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "for
I~1"
Range ("S2") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =
"((Ii*giz)+ (Ii+1*qgi+12))/2 until
gPorodmin"
Range ("S4") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =
"((Ii*giz)+ (Ii+1*qgi+12))/2 until

gPorodmin"

Range ("S5") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=IF(RC[-2]<R43C1, (ABS(RC[-
11+R[1]C[-1])/2), "num)

Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("S5:8403"),
Type:=x1FillDefault
'Finde Steigung im Porod-Bereich

Range ("U1") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "Sta-
tistic for Porod-Plot, see below"

Range ("U2") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "data
points"

Range ("V2") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "in-
tercept"

Range ("W2") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"slope in Porod region"

Range ("U30") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "data
points for statistic"

Range ("U35") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "31"

Range ("U36") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "32"

Range ("U35:U36") .Select

Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("U35:U130"),
Type:=x1FillDefault

Range ("V30") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "in-
tercept"

Range ("W30") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"slope in Porod region"

Range ("V35") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=INTERCEPT (RC[-7] :R130C15,RC[-
8] :R130C14)"

Range ("W35") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=SLOPE (RC[-8] :R130C15,RC[~

9] :R130C14)"
Range ("V35:W35") .Select
Selection.AutoFill Destina-

tion:=Range ("V35:W181"),
Type:=x1FillDefault
Range ("Y30") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =
"slope for slope"

Range ("Y35") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l
"=SLOPE (RC[-2] :R[9]C[-2] ,RC[-

4] :R[9]C[-4])"
Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("Y¥35:Y178"),
Type:=x1FillDefault
Range ("AA30") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "co-

eff. of determination r2"
Range ("AA35") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l
"=RSQ(RC[-12] :R130C[-12] ,RC[-
3] :R130C[-13])"
Range ("AA35") .Select

Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("AA35:AA178"),
Type:=x1FillDefault

Range ("AC29") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "Cal-
culation for limit gPorodmin"

Range ("AC30") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "in-
tercept"

Range ("AE30") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"slope"

Range ("AC35") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF(RC[-15]>R41C1,IF(R[-
1]C[-15]1<R41C1,RC[-7] , mnmmm) momm)n

Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("AC35:AC130"),
Type:=x1FillDefault

Range ("AE35") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF(RC[-17]>R41C1,IF(R[-
1]C[-17]<R41C1,RC[-8], mnnm) munm)un

Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("AE35:AE130"),
Type:=x1FillDefault
'Werte flUr Trendlinie aus ermit-
telten Laue und P

Range ("AG1") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"Trend in Porod region"

Range ("AG2") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "g4"
Range ("AG4") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "g4"

Range ("N5:N329") .Select
Selection.Copy
Range ("AG5") .Select
Selection.PasteSpecial Pas-
te:=x1PasteValuesAndNumberFormats,
Operation:= _
x1None, SkipBlanks:=False,
Transpose:=False
Range ("RH5") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l
"=R12C1+R15C1*RC[-1]"

Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("AH5:AH329"),
Type:=x1FillDefault
'P und Laue in erste Spalte

Range ("All") .Select
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ActiveCell.FormulaR1Cl = "In-
tercept=P"

Range ("A12") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=MAX (R35C[28] :R130C[28])"

Range ("Al14") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l
"slope=ILaue"

Range ("A15") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=MAX (R35C[30] :R130C[30])"
'weitere Zwischenergebnisse aus
Kratky sowie Endergebnis T-
Parameter

Range ("A17") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"delta g"

Range ("A18") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l
"=(R329C[1]-R[-13]C[1])/(R[-

14]clil-1)"
Range ("A20") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "Sum
of ((Ti*giz)+ (Ii+1*qgi+1l2))/2

until gPorodmin (Kratky)"
Range ("A20") .AddComment

Range ("a20") .Comment .Visible
False

Range ("a20") .Comment . Text
Text:="sum of 1length of trape-

zoids"

Range ("A21") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l
"=SUM(R[-16]C[18] :R[383]C[18])"

Range ("A24") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "I~0"
Range ("A25") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "=R[-

20]C[16]*R[-20]C[17]/2"
Range ("A27") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "I~1"
Range ("A28") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "=R[-
0]JC*R[-7]C"
Range ("A30") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "I~2"
Range ("A31") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "=R[-

19]C/MAX (R[-26]C[4] :R329C[4])"

Range ("A33") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "T-
Parameter"

Range ("A34") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=4%(R[-9]C+R[-6]C+R[-
3]¢)/PI()/R[-22]C"
'T und name_counter in Collect-
Datei kopieren

Workbooks (name_tooth &
"_all T.xls").Activate

Sheets ("collection") .Select
'...und flge Counter (Messpunkt)
ein

Cells(cle, 1) .Activate

ActiveCell.FormulaR1C1l
counter_name
'Auslesen des Rho

T = Workbooks(file name &
counter_name &
".chi_rad") .Sheets("data") .Range ("
A34") .Value
'und einfligen in erste leere Zelle
in Spalte B

Workbooks (name_tooth &
"_all T.x1ls").Activate

Sheets ("collection") .Select

Cells(cle, 2).Activate

ActiveCell.FormulaR1C1l T
Workbooks (name_tooth &
"_all _T.xls").Save
'Speichern und schlieflen der Datei
Workbooks (file_name & coun-
ter name & ".chi_rad").Activate
'ActiveWorkbook.SaveAs FileFor-
mat :=x1Normal
ActiveWorkbook.SaveAs File-
name:="F:\Anke\sample_molar\BESSY_
090813\T-parameter\" & name_tooth
& "_00" & counter name & "_T-
Parameter.xls" _

, FileFormat:=x1Normal,
Password:="", WriteResPass-
word:="",

ReadOnlyRecom-
mended:=False, CreateBackup:=False

Workbooks (name_tooth & "_00" &
counter_name & "_T-
Parameter.xls") .Close

cle = cle + 1
Next counter_name
End Sub
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Excel-Makro zur Berechnung des p-Parameters

Public name_tooth As String
Public file name As String

Public file_ counter start As
String

Public file counter end As
String

Public name EB As String

Public counter loop nineth As
Integer

Public counter_loop_each As
Integer

Public counter_name As Integer

Public x As Integer

Public y As Integer

Public cle As Integer

Public cl2 As Integer

Public cl10 As Integer

Public ordnerl As String

Public rho As String

Public orientl As String

Public delta chi As String

Public delta_amplitude _min As

String
Public delta FWHM As String
Public clg As Integer 'clg =

counter_loop_graph

Sub Schlei-
fe_neunmal_Messreihe_Smooth40 ()
'Eingabe des Dateibereiches (Zah-
ler)

'Festlegen,welcher Zahn untersucht

wurde

name_tooth = InputBox("Name of
the discovered tooth (note the
syntax: mX_Y)")

'Eingabe, wie die Datei

heif3t, manchmal von Namen des Zahn

verschieden

file name = InputBox("How are
the Chi-files called, only the
first part? (note the syntax:
mx_Y_)")

file counter start = Input-

Box ("start counter for Chi-Files")
file counter end = Input-
Box ("end counter for Chi-Files")
'Eingabe des Zahler der EB-
Datei (es wird vorausgesetzt, dass
der Datei-Stamm der gleiche, wie

bei den anderen Mess-Dateien ist

name_EB = InputBox("Name of
the EB-File (note the syntax:
x)")

counter_ loop_nineth = 2

counter_ loop_each = 2

'Damit der standige Wechsel

nicht gesehen wird
'Application.ScreenUpdating =
False
'Bildung eines neuen Arbeits-
blattes, in das die
Auswahlkriterien (Differenzen der
Minima in Winkel und Amplitude)
Set NewBook = Workbooks.Add
With NewBook

.SaveAs File-
name:="C:\Documents and
Settings\Maerten\My Docu-

ments\BESSY_250708\MARccd_azimutha
1 _radial\" & name_tooth & "\" &
name_tooth &
"_allRho_allOrient_allBC_SM40_60.x
1s"

End With

"File_counter"

Cent

'Umbenennen des Datenblattes

Sheets (1

) .Select

Sheets (1) .Name
Range ("Al") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =

"collection"

Range ("B1") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "X-

er"

Range ("C1") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "Y-
Center"

Range ("D1") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "Rho"

Range ("E1") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "Ori-
entation"

Range ("F1") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =

"delta chi"
Range ("G1") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "Dif-

ference to 180 degree"
Range ("H1") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =

"Delta intensity minima"

Range ("I1") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =
"Delta estimated FWMH"

Range ("J1") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "best

rank

X

Yo

"0.0

"

Range ("K1") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "best

Range ("L1") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "best

Columns ("A:L") .Select
Selection.ColumnWidth = 13.14
Columns ("D:H") .Select

Selection.NumberFormat =

ooo"

Columns ("E:G") .Select
Selection.NumberFormat = "0.0"
Columns ("I:I").Select
Selection.NumberFormat = "0.0"
Range ("Al:L1") .Select

Selection.AutoFilter

Workbooks (name_tooth &
"_allRho_allOrient_allBC_SM40_60.x
1s") .Close SaveChanges:=True

'counter_ name

= Input-

Box ("Zahler der zu analysierenden

Date

in

For

le counter start

file_counter_end

Select Case counter name

Case
Case
Case
159
Case
225
Case
291
Case
356
Case
423
Case
490
Case

12 To 26:
76 To 92:
146 To
213 To
280 To
346 To
413 To
481 To
2574,

counter_name = fi-
To

counter_name = 27

counter_name = 93
158: counter_name =
224: counter_name =
290: counter_name =
355: counter_name =
422: counter_name =
489: counter_name =
2639, 2640:

counter_name

counter_name + 1

Case 2705, 2706:
2707

Case 2770 To 2772:

counter_name =

counter_ name
= counter_name + 1

End Select
clg = 1
'Bildung eines weiteren neuen
Arbeitsblattes, in das die geglat-
teten Kurven zur Gegeniliberstellung

kopiert werden sollen

Set NewBook = Work-
books.Add
With NewBook
.SaveAs File-
name:="C:\Documents and
Settings\Maerten\My Docu-

ments\BESSY_250708\MARccd_azimutha

1_radial\" & name_tooth & "\" &
name_tooth & "_00" & counter name
& "_allGraphs_SM40.xls"

End With

'Umbenennen des Datenblattes
Sheets (1) .Select

Sheets (1) .Name = "collection"
Workbooks (name_tooth & "_00" &
counter_name &

"_allGraphs_SM40.x1ls") .Close Save-
Changes:=True
'Festlegen, welche BC-

Koordinaten genutzt wurden

For x = 1506 To 1508

For y = 1516 To 1518

'Festlegen, welche Datei
in welchem Ordner hier berechnet
werden soll

ordnerl = "C:\Documents
and Settings\Maerten\My Docu-
ments\BESSY_250708\MARccd_azimutha
1_radial\" &

"\azimuthal"

name_tooth &

'Offnen der jeweiligen Datei

Workbooks .OpenText Filena-
me:=ordnerl & "\" & X & "t &EY &
"\" & file name & x & "_" & y &

"_" & counter_name & ".chi_az" _
, Origin:=x1MSDOS,

StartRow:=1, DataTy-
pe:=x1Delimited, TextQualifier:= _
x1DoubleQuote, ConsecutiveDelim-
iter:=True, Tab:=True,

Semicolon:=False,
Comma:=False, Space:=True,

Other:=False, Field-

Info:=Array (Array (1, 1),

Array(2, 1), Array(3, 1)),

DecimalSeparator:=".", Thou-
sandsSeparator:=" ", _
TrailingMinusNumbers:=True
'C:\Documents and Set-
tings\Maerten\My Docu-

ments\BESSY_250708\MARccd_azimutha
1_radial\ml_3\azimuthal\EB\ml_3_pl
1512 1521 350.chi_az

'Importieren des EB

Range ("E1") .Select

With Active-
Sheet.QueryTables.Add (Connection:=
"TEXT;C:\Documents and Set-
tings\Maerten\My
ments\BESSY_250708\MARccd_azimutha
1_radial\" &

Docu-

name_tooth &
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"\azimuthal\" & "EB\" & name_EB &
X & " " &y & "_.chi_az" _
, Destination:=Range ("E1"))
.Name = name_EB & ".chi_az"
.FieldNames = True
.RowNumbers = False
.FillAdjacentFormulas = False
.PreserveFormatting = True
.RefreshOnFileOpen = False
.RefreshStyle = xlInsertDelete-
Cells
.SavePassword = False
.SaveData = True
.AdjustColumnWidth = True
.RefreshPeriod = 0
.TextFilePromptOnRefresh = False
.TextFilePlatform = 850
.TextFileStartRow = 1
.TextFileParseType = xlDelimited
.TextFileTextQualifier = x1Tex-
tQualifierDoubleQuote
.TextFileConsecutiveDelimiter =
True
.TextFileTabDelimiter = False
.TextFileSemicolonDelimiter =
False
.TextFileCommaDelimiter = False
.TextFileSpaceDelimiter = True
.TextFileColumnDataTypes = Ar-
ray(1, 1, 1)
.TextFileTrailingMinusNumbers =
True
.Refresh BackgroundQuery:=False
End With
'Umbenennen des Datenblattes
Sheets (1) .Select
Sheets (1) .Name = "data"
'Rho-Paramter in erster Reihe

Range ("Al12") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"Area_peaks"

Range ("A13") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=R[353]C[19]"

Range ("Al6") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"Area_random"

Range ("A17") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=R[349]C[22]"

Range ("A20") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "Rho-
Parameter"

Range ("A21") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"A (Peak) /A (total)"

Range ("A22") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "=R[-
9lc/ (R[-9]C+R[-5]C)"

Range ("A24") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "Ori-
entation in real lattice"

Range ("A25") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=IF (ABS(180- (R5C33-
R6C33))<10,R5C33,IF(ABS(180-
(R6C33-R7C33))<10,R6C33,R5C33)) "

Range ("A26") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=IF (ABS (180- (R5C33-
R6C33))<10,R6C33,IF (ABS(180-
(R6C33-R7C33))<10,R7C33,R6C33) )"

Range ("A30") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "Dif-
ference between angle of
orientation"

Range ("A31") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=TRUNC (IF (ABS(180- (R5C33-
R6C33))<10,ABS(R5C33-

R6C33) ,IF (ABS(180- (R6C33-

R7C33))<10,ABS(R6C33-

R7C33) ,ABS (R5C33-R6C33))),2)"
Range ("A33") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "Dif-

ference between amplitude of the

minima"

Range ("A34") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=TRUNC (IF (ABS (180- (R5C33-
R6C33))<10,ABS(R5C34-

R6C34) , IF (ABS (180- (R6C33-

R7C33))<10,ABS (R6C34-

R7C34) ,ABS(R[-29]C34-R6C34))),2)"
Range ("A36") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "Dif-

ference between FWHM"
Range ("A37") .Select
ActiveCell.FormulaR1lCl = "=R[-
2]crlaa]n
'Transmissionswert eingeben durch
Suche in Transmissionsdatei

Range ("A39") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"Transmission"

Workbooks .Open "C:\Documents
and Settings\Maerten\My Docu-
ments\BESSY_ 250708\Transmission\Tr
ans_" & name_tooth & ".xls"

Cells.Find(counter_name,
LookIn:=x1lValues, LoOkKAt:= _

x1lPart, SearchOr-
der:=x1ByColumns,
SearchDirection:=x1Next, Match-
Case:= _

False, SearchFor-
mat:=False) .Activate

'Aktive Zelle keine Reihe
und eine Spalte nach rechts ver-
schieben: bedeutet nur die
Aktivierung wird verschoben
ActiveCell.Offset (0, 1).Activate
ActiveCell.Copy
Workbooks (file_name & x & "_" & y
& " & counter_name &
".chi_az").Activate

Sheets ("data") .Activate

Range ("A40") .Select

ActiveSheet.Paste

Workbooks ("Trans_" & na-
me_tooth & ".xls").Close

'Workbooks (file_name & x & "_"
& y & "_" & counter name &
".chi_az") .Activate

'Sheets ("data") .Activate

'Range ("A42") .Select

'ActiveSheet.Paste

'Workbooks ("monitor_ " & na-
me_tooth & ".xls").Close

Workbooks (file_name & x & "_"
& y & "_" & counter name &
".chi_az") .Activate

Sheets ("data") .Activate

'Range ("A40") .Select

'ActiveCell.FormulaR1C1 =
Application.InputBox ("Input trans-
mission value ")

'Kopieren X-Werte (Gradzahlen)
flr um EB und Transmission korri-
glerte Werte

Range ("B5:B364") .Select

Selection.Copy

Range ("I5") .Select

ActiveSheet.Paste

Range ("I1") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "cor-
rected by Transmission and EB "
'Werte mit EB und Transmission
korrigieren

Range ("J5") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=(1/R40C1) *RC[-7] - (RC[-3])"

Range ("J5") .Select

Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("J5:J364"),
Type:=x1FillDefault

'Werte nach wunten kopieren,
damit flir das Glatten besser dar-
auf zugegriffen werden kann

Range ("J5:J364") .Select

Selection.Copy

Range ("I365") .Select

Selection.PasteSpecial Pas-
te:=x1PasteValuesAndNumberFormats,
Operation:= _
x1None, SkipBlanks:=False,
Transpose:=False

'Kopieren X-Werte (Gradzahlen)
fir Glattung

Range ("B5:B364") .Select
Selection.Copy

Range ("L5") .Select

ActiveSheet.Paste

Range ("L1") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"smoothed value by averaging"

'fir's Glatten die korrigier-
ten Werte (einschlieRlich Winkel
nach unten kopieren, um Glatten
einfacher formulieren zu kénnen

Range ("I5:J364") .Select

Selection.Copy

Range ("I365") .Select

Selection.PasteSpecial Pas-
te:=x1PasteValuesAndNumberFormats,
Operation:= _

x1lNone, SkipBlanks:=False,

Transpose:=False

'Glatten durch gleitenden
Durchschnitt -20,+20 Werte voll-
standig

'Aktivieren wenn kein Beamstop

Range ("M5") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l
"=AVERAGE (R [340]C[-3] :R[380]C[-

3"

Range ("M5") .Select

Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("M5:M185") ,
Type:=x1FillDefault

Range ("M5:M185") .Select

Range ("M186") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=AVERAGE (R[-20]C[-3]:R[20]C[-3])"

Range ("M186") .Select

Selection.AutoFill Destina-
Range ("M186:M364") ,
Type:=x1FillDefault

'Finde Minima-Werte

Range ("O1") .Select

tion

ActiveCell.FormulaR1Cl = "Find
Minima"
Range ("Q1") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "Av-

erage of Minima"
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Range ("05") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=MIN(R5C13:R125C13)"

Range ("06") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=MIN(R95C13:R275C13)"

Range ("O7") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=MIN (R244C13:R364C13)"

Range ("Q5") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF (OR(R6C15=R5C15,R6C15=R7C15,R5
C15=R7C15), (MIN(R5C15:R7C15) +MAX (R
5C15:R7C15)) /2, IF (R5C15=Max (R5C15:
R7C15), (R6C15+R7C15) /2, IF (R6C1l5=Ma
% (R5C15:R7C15), (R5C15+R7C15) /2, (R6

C15+R5C15) /2)) )"
Range ("S1:T1") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "Ar-
eas Dbetween Minimum und Curve

(pPeak) "
Range ("V1") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "Area

between Minimum und 0 (Random)"

Range ("Y1") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "For
Graphs"

'Kopieren der Winkel fir Mini-
ma

Range ("L5:L364") .Select

Selection.Copy
Range ("S5") .Select
ActiveSheet.Paste
Range ("V5") .Select
ActiveSheet.Paste
Range ("Y5") .Select
ActiveSheet.Paste
Range ("T5") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF (R5C17<RC[-10],
IF(R5C17<R[1]C[-10],IF(RC[-
10]<R[1]C[-10], (RC[-10]-

R5C17) +ABS ((R[1]C[-10] -R5C17) -
(RC[-10]-R5C17))/2, (R[1]C[-10]-
R5C17) +ABS ((R[1]C[-10] -R5C17) -
(RC[-10]-R5C17))/2), (RC[-10]-
R5C17)/2),0)"

Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("T5:T363"),
Type:=x1FillDefault

Range ("T364") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF(R5C17<RC[-10],

IF(R5C17<R[-359]C[-10],IF(RC[-
0]<R[-359]C[-10], (RC[-10]-
R5C17)+ABS ((R[-359]C[-10]-R5C17) -
(RC[-10]-R5C17)) /2, (R[-359]C[-10]~
R5C17)+ABS ((R[-359]C[-10]-R5C17) -
(RC[-10]-R5C17))/2), (RC[-10] -
R5C17)/2),0)"

Range ("S366") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "Area
Peak"

Range ("T366") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=SUM(R[-361]C:R[-2]C)"

Range ("W5") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=IF(RC[-13]>R5C17,R5C17,RC[-13])"

Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("W5:W364"),
Type:=x1FillDefault

Range ("V366") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "Area
Random"

Range ("W366") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=SUM(R[-361]C:R[-2]C)"

Range ("Z5") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=R5C17"

Range ("Z5") .Select

Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("Z5:2364"),
Type:=x1FillDefault

'Ermittlung der Orientierung

Range ("AC1") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "De-
termine orientation in real
lattice"

Range ("AC2") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l = "Find

differences for minima"
Range ("B5:B364") .Select
Selection.Copy
Range ("AC5") .Select
ActiveSheet.Paste
Range ("AD5") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF (OR(R6C15<>R5C15,R6C15<>R7C15)
F(OR(RC[-17]=R5C15,RC[~
71=R6C15,RC[-17]=R7C15) ,RC[-
18],0),IF(OR(RCI[-
7]1=MIN(R5C15:R7C15) ,RC[-
17] =MAX (R5C15:R7C15)) ,RC[-18],0))"
Selection.AutoFill Destina-
Range ("AD5:AD364") ,
Type:=x1FillDefault
'MINima (Orientierung) sortieren,
Range ("AE5") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=IF(RC[-1]>0,RC[-18],0)"
Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("AE5:AE364"),
Type:=x1FillDefault
Range ("AG1") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "An-

tion

gle of minima with Intensity
(Amplitude)"

Range ("AD5:AE364") .Select
Selection.Copy

Range ("AG5") .Select

Selection.PasteSpecial Pas-
te:=x1PasteValuesAndNumberFormats,
Operation:=x1lNone, SkipBlanks _

:=False, Transpose:=False

Application.CutCopyMode =
False

Selection.Sort
Keyl:=Range ("AG5"), Or-
derl:=x1Descending,
Header:=x1Guess _

. OrderCustom:=1, Match-
Case:=False,
Orientation:=x1TopToBottom,

DataOptionl:=x1SortNormal

Range ("AJ1") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "Find
Maxima and approximate the FWHM"

Range ("AJ5") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=MAX (RC[-23]:R[359]C[-23])"

Range ("RK5") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=RC[-20]+(RC[-1]-RC[-20])/5"

Range ("AL5") .Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=IF (ROUND (RC[-
25],0) =ROUND (R5C37,0) , ROUND (RC [~
26],1),0)"

Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("AL5:AL364"),
Type:=x1FillDefault

Range ("AL5:AL364") .Select

Selection.Copy

Range ("AN5") .Select

Selection.PasteSpecial Pas-
te:=x1PasteValuesAndNumberFormats,
Operation:= _
x1None, SkipBlanks:=False, Trans-
pose:=False
Application.CutCopyMode = False
Selection.Sort Keyl:=Range ("AN5"),
Orderl:=x1Descending,
Header:=x1Guess,

OrderCustom:=1, MatchCase:=False,

Orientation:=x1TopToBottom,

DataOptionl:=x1SortNormal

Range ("AN1") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = "x-Value

for estimated FWHM"

Dim LetzteZeile As Integer

LetzteZeile = Active-

Sheet.Cells (Rows.Count,

40) .End (x1Up) .Row

'Cells (364,

40) .SpecialCells (x1Fill) .Cells (1)

Activate

Do While LetzteZeile >= 7

If Cells(LetzteZeile, 40).Value >

0 Then

Range ("AO" & LetzteZeile) .Activate

ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF (OR(RC[-1]+R5C40=360,RC[-

1] +R5C40=361,RC[-

1] +R5C40=362) ,0,IF(RC[-1]=R[-1]C[-

1]-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-

2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-

1])),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"

Exit Do

Else

LetzteZeile = LetzteZeile - 1

End If

Loop

Select Case LetzteZeile

Case Is >= 12

ActiveCell.Offset (-1, 0) .Activate

'die Aktivierung nach oben ver-

schieben

ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF(R[1]C<>0,0,IF(RC[-1]=R[-1]C[-

1]-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-

2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-

1])),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"

ActiveCell.Offset (-1, 0).Activate

ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF (OR(R[2]C<>0,R[1]C<>0),0,IF(RC

[-1]=R[-1]C[-1]-1,IF(RC[-1]=R[-

2]C[-11-2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[~

1])),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"

ActiveCell.Offset (-1, 0).Activate

ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF(OR(R[3]C<>0,R[2]C<>0,R[1]C<>0

),0,IF(RC[-1]=R[-1]C[-1]-1,IF(RC[~

1]=R[-2]C[-1]-2,0,ABS(RC[-1]-R[-

2]C[-1])),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-

1))

Range ("AO5") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-

1]=RC[-1]-2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-

1]1)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"

Range ("RO6") .Select

ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-

1]C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-1]~

1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
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2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]1)))"
Ran-
ge ("AO7") .Select
Active-
Cell.FormulaR1Cl = _

"=IF (OR(R[-
1]C<>0,R[-2]1C<>0),0,IF(R[1]C[-
1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1]1)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"
Range ("AO8") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF (OR(R[-1]C<>0,R[-2]C<>0,R[-
3]C<>0),0,IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-
1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]1)))"

Case Is >= 10

ActiveCell.Offset (-1, 0) .Activate
'die Aktivierung nach oben ver-
schieben

ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C<>0,0,IF(RC[-1]=R[-1]C[-
1]-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-
2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
1]1)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-11)))"

ActiveCell.Offset (-1, 0).Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[2]C<>0,R[1]C<>0),0,IF(RC
[-1]1=R[-1]C[-1]-1,IF(RC[-1]=R[-
2]C[-1]1-2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"
Range ("RO5") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-
11=RC[-1]-2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1]1)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"

Range ("RO6") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-1]C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-
1]-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-

2,0,ABS (R[2]C[-1]-RCI[-
1]1)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"
Range ("AO7") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF (OR(R[-1]C<>0,R[-
2]C<>0),0,IF(R[1]C[-1]=RC[-1]~
1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"

Case Is >= 8

ActiveCell.Offset (-1, 0) .Activate
'die Aktivierung nach oben ver-
schieben

ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C<>0,0,IF(RC[-1]=R[-1]C[~
1]-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-
2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]CI[-
1]1)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-11)))"

Ran-
ge ("AO5") .Select
Active-
Cell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C[-
1]1=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]~
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"
Ran-
ge ("RO6") .Select
Active-
Cell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-
11C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-
1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-

2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"

Case Is < 8

Range ("AO5") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-
1]=RC[-1]-2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1]1)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"

Range ("RO6") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-1]1C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-
1]-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1] -
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"

End Select

If Applica-
tion.WorksheetFunction.CountBlank (
Range ("AO5:A0364")) > 356 Then
Range ("AL5") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=IF (OR (ROUND (RC [~

25],0) =ROUND (R5C37,0) , ROUND (RC[-
25],0) =ROUND (R5C37,0) +1, ROUND (RC [ -
25],0) =ROUND (R5C37,0) -

1) ,ROUND (RC[-26],1),0)"
Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("AL5:AL364"),
Type:=x1FillDefault

Range ("AL5:AL364") .Select
Selection.Copy

Range ("AN5") .Select
Selection.PasteSpecial Pas-
te:=x1PasteValuesAndNumberFormats,
Operation:= _

x1lNone, SkipBlanks:=False, Trans-
pose:=False
Application.CutCopyMode = False
Selection.Sort Keyl:=Range ("AN5"),
Orderl:=xlDescending,
Header:=x1Guess,

OrderCustom:=1, MatchCase:=False,
Orientation:=x1TopToBottom,
DataOptionl:=x1SortNormal

Range ("AN1") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "x-Value
for estimated FWHM"

LetzteZeile = Active-
Sheet.Cells (Rows.Count,

40) .End (x1Up) .Row

Do While LetzteZeile >= 7

If Cells(LetzteZeile, 40).Value >
0 Then

Range ("AO" & LetzteZeile) .Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF (OR(RC[-1]+R5C40=360,RC[-

1] +R5C40=361,RC[-

1] +R5C40=362) ,0,IF(RC[-1]=R[-1]C[-
1]-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-
2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
1])),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"
Exit Do

Else

LetzteZeile = LetzteZeile - 1

End If

Loop

Select Case LetzteZeile

Case Is >= 12

ActiveCell.Offset (-1, 0) .Activate
'die Aktivierung nach oben ver-
schieben

ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C<>0,0,IF(RC[-1]=R[-1]C[~
1]-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-
2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]CI[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"
ActiveCell.Offset (-1, 0).Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF(OR(R[2]C<>0,R[1]C<>0),0,IF(RC
[-1]=R[-1]C[-1]-1,IF(RC[-1]=R[-
2]C[-1]1-2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1]1)))"
ActiveCell.Offset (-1, 0).Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[3]C<>0,R[2]C<>0,R[1]C<>0
),0,IF(RC[-1]=R[-1]C[-1]-1,IF(RC[~
1]=R[-2]C[-1]-2,0,ABS(RC[-1]-R[-
2]c[-1])),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-
1))

Ran-
ge ("RO5") .Select

Active-
Cell.FormulaR1Cl = _

"=IF(R[1]C[~
1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"

Range ("RO6") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-1]C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-
1]-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"
Range ("AO7") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[-1]C<>0,R[-
2]C<>0),0,IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-
1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"
Range ("RO8") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[-1]C<>0,R[-2]C<>0,R[-
3]C<>0),0,IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-
1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"
Case Is >= 10
ActiveCell.Offset (-1, 0) .Activate
'die Aktivierung nach oben ver-
schieben
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C<>0,0,IF(RC[-1]=R[-1]C[-
11-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-
2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"
ActiveCell.Offset (-1, 0).Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[2]C<>0,R[1]C<>0),0,IF(RC
[-1]=R[-1]C[-1]-1,IF(RC[-1]=R[-
2]C[-1]1-2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"
Range ("RO5") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-
1]=RC[-1]-2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"
Range ("RO6") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-1]C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-
1]-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"
Range ("AO7") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[-1]C<>0,R[-
2]C<>0),0,IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-
1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"
Case Is >= 8

Active-
Cell.Offset (-1, 0) .Activate 'die
Aktivierung nach oben verschieben
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Active-
Cell.FormulaR1Cl = _

"=IF(R[1]C<>0,0,IF(RC[-1]=R[-1]C[~
1]-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-
2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]CI[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"
Range ("AO5") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-
1]=RC[-1]-2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"
Range ("RO6") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-1]1C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-
11-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]~
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"
Case Is < 8
Range ("RAO5") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-
1]=RC[-1]-2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"
Range ("RO6") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-1]1C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-
11-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]~
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"
End Select
End If
Applica-
tion.WorksheetFunction.CountBlank (
Range ("AO5:A0364")) > 356 Then
Range ("AL5") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=IF (OR (ROUND (RC [-
25],0) =ROUND (R5C37,0) , ROUND (RC [~
5],0) =ROUND (R5C37,0) +1, ROUND (RC[-
25],0) =ROUND (R5C37,0) -1, ROUND (RC [ -
5],0) =ROUND (R5C37,0) +2, ROUND (RC [-
25],0)=ROUND (R5C37,0) -
2) ,ROUND (RC[-26],1),0)"
Selection.AutoFill Destina-
tion:=Range ("AL5:AL364"),
Type:=x1FillDefault
Range ("AL5:AL364") .Select
Selection.Copy
Range ("AN5") .Select
Selection.PasteSpecial
Paste:=x1PasteValuesAndNumberForma
ts, Operation:= _
x1None, SkipBlanks:=False, Trans-
pose:=False
Application.CutCopyMode = False
Selection.Sort Keyl:=Range ("AN5"),
Orderl:=x1Descending,

Header:=x1Guess,

OrderCustom:=1, MatchCase:=False,
Orientation:=x1TopToBottom,
DataOptionl:=xlSortNormal

Range ("AN1") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "x-Value
for estimated FWHM"

LetzteZeile = Active-
Sheet .Cells (Rows.Count,

40) .End (x1Up) .Row

Do While LetzteZeile >= 7

If Cells(LetzteZeile, 40).Value >
0 Then

Range ("AO" & LetzteZeile) .Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF (OR(RC[-1]+R5C40=360,RC[-

1] +R5C40=361,RC[-

1] +R5C40=362),0,IF (RC[-1]=R[-1]1C[-

1]-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-
2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"
Exit Do
Else
LetzteZeile = LetzteZeile - 1
End If
Loop
Select Case LetzteZeile
Case Is >= 12
ActiveCell.Offset (-1, 0) .Activate
'die Aktivierung nach oben ver-
schieben

Ac-
tiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF(R[1]C<>0,0,IF(RC[-1]=R[-1]C[-
1]1-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-
2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"

ActiveCell.Offset (-1, 0).Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[2]C<>0,R[1]C<>0),0,IF(RC
[-1]=R[-1]C[-1]-1,IF(RC[-1]=R[-
2]1c[-1]1-2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"
ActiveCell.Offset (-1, 0).Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[3]C<>0,R[2]C<>0,R[1]C<>0
),0,IF(RC[-1]=R[-1]C[-1]-1,IF(RC[-
1]=R[-2]C[-1]-2,0,ABS(RC[-1]-R[-
2]Cc[-11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-
i)

Range ("RO5") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-
1]=RC[-1]-2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"

Range ("RO6") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-1]C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-
1]-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"
Range ("AO7") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[-1]C<>0,R[-
2]C<>0),0,IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-
1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"
Range ("RO8") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[-1]C<>0,R[-2]C<>0,R[-
3]1C<>0),0,IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-
1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"

Case Is >= 10
ActiveCell.Offset (-1, 0).Activate
'die Aktivierung nach oben ver-
schieben

ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C<>0,0,IF(RC[-1]=R[-1]C[-
1]-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-
2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"
ActiveCell.Offset (-1, 0).Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[2]C<>0,R[1]C<>0),0,IF(RC
[-1]=R[-1]C[-1]-1,IF(RC[-1]=R[-
2]C[-1]1-2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"

Range ("AO5") .Select

Ac-
tiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-
1]=RC[-1]-2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"

Range ("RO6") .Select

Ac-
tiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-1]C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-
1]-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"

Range ("RO7") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[-1]C<>0,R[-
2]1C<>0),0,IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-
1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"

Case Is >= 8

ActiveCell.Offset (-1, 0) .Activate
'die Aktivierung nach oben ver-
schieben

ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C<>0,0,IF(RC[-1]=R[-1]C[-
11-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-
2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1]1)))"
Range ("RO5") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-
1]=RC[-1]-2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"

Range ("RO6") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-1]C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-
1]-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"

Case Is < 8

Range ("RO5") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-
1]=RC[-1]-2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"

Range ("RO6") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-1]C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-
1]-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"

End Select

End If

If Applica-
tion.WorksheetFunction.CountBlank (
Range ("AO5:A0364")) > 356 Then
Range ("AL5") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=IF (OR (ROUND (RC [~

25],0)=ROUND (R5C37,0) , ROUND (RC[-

25],0) =ROUND (R5C37,0) +1, ROUND (RC[-
25],0) =ROUND (R5C37,0) -1, ROUND (RC [-
25],0) =ROUND (R5C37,0) +2, ROUND (RC [~
25],0) =ROUND (R5C37,0) -2, ROUND (RC [ -
25],0) =ROUND (R5C37,0) +3, ROUND (RC [~
25],0) =ROUND (R5C37,0) -

3) ,ROUND (RC[-26],1),0)"

Selection.AutoFill Destina-

tion:=Range ("AL5:AL364"),
Type:=x1FillDefault

Range ("AL5:AL364") .Select
Selection.Copy

Range ("AN5") .Select
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Selection.PasteSpecial
Paste:=x1PasteValuesAndNumberForma
ts, Operation:= _

x1None, SkipBlanks:=False, Trans-
pose:=False
Application.CutCopyMode = False
Selection.Sort Keyl:=Range ("AN5"),
Orderl:=x1Descending,
Header:=x1Guess,

OrderCustom:=1, MatchCase:=False,

Orientation:=x1TopToBottom,
DataOptionl:=xlSortNormal

Range ("AN1") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "x-Value
for estimated FWHM"

LetzteZeile = Active-
Sheet .Cells (Rows.Count,

40) .End (x1Up) .Row

Do While LetzteZeile >= 7

If Cells(LetzteZeile, 40).Value >
0 Then

Range ("RAO" & LetzteZeile) .Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF (OR(RC[-1]+R5C40=360,RC[-

1] +R5C40=361,RC[-

1] +R5C40=362),0,IF(RC[-1]=R[-1]CI[-
1]-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-
2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]CI[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"
Exit Do

Else

LetzteZeile = LetzteZeile - 1

End If

Loop

Select Case LetzteZeile

Case Is >= 12

ActiveCell.Offset (-1, 0) .Activate
'die Aktivierung nach oben ver-
schieben

ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C<>0,0,IF(RC[-1]=R[-1]C[-
11-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-
2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"
ActiveCell.Offset (-1, 0).Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[2]C<>0,R[1]C<>0),0,IF(RC
[-1]1=R[-1]C[-1]-1,IF(RC[-1]=R[-
2]Cc[-11-2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"
ActiveCell.Offset (-1, 0).Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[3]C<>0,R[2]C<>0,R[1]C<>0
),0,IF(RC[-1]1=R[-1]C[-1]-1,IF(RC[-
1]1=R[-2]C[-1]-2,0,ABS(RC[-1]-R[-
2]c[-1])),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-
i)

Range ("AO5") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-
1]=RC[-1]-2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"

Range ("RO6") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-1]1C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-
11-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]~
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"
Range ("RO7") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[-1]C<>0,R [~
2]C<>0),0,IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-
1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-

2,0,ABS (R[2]C[-1]-RCI[-
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"
Range ("AO8") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF(OR(R[-1]C<>0,R[-2]C<>0,R[-
3]C<>0),0,IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-~
1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[~
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"

Case Is >= 10

ActiveCell.Offset (-1, 0) .Activate
'die Aktivierung nach oben ver-
schieben

ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C<>0,0,IF(RC[-1]=R[-1]C[-
1]-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-
2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1]1)))"

Ac-
tiveCell.Offset (-1, 0).Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[2]C<>0,R[1]C<>0),0,IF(RC
[-1]=R[-1]C[-1]-1,IF(RC[-1]=R[-
2]C[-1]1-2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]C[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1]1)))"
Range ("RO5") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-
1]=RC[-1]-2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[~
11)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"

Range ("RO6") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-1]C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-
1]-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"
Range ("AO7") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(OR(R[-1]C<>0,R[-
2]C<>0),0,IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-
1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1]-
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"

Case Is >= 8

ActiveCell.Offset (-1, 0) .Activate
'die Aktivierung nach oben ver-
schieben

ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C<>0,0,IF(RC[-1]=R[-1]C[~
1]-1,IF(RC[-1]=R[-2]C[-1]-
2,0,ABS(RC[-1]-R[-2]CI[-
11)),ABS(RC[-1]-R[-1]C[-1])))"
Range ("AO5") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-
1]=RC[-1]-2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1]1)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"

Range ("RO6") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-1]1C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-
1]-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1] -
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"

Case Is < 8

Range ("AO5") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[1]C[-1]=RC[-1]-1,IF(R[2]C[-
1]=RC[-1]-2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1]1)),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1]))"

Range ("RO6") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _
"=IF(R[-1]C<>0,0,IF(R[1]C[-1]=RC[-
1]-1,IF(R[2]C[-1]=RC[-1] -
2,0,ABS(R[2]C[-1]-RC[-
1])),ABS(R[1]C[-1]-RC[-1])))"

End Select

End If

Range ("AO5:A0364") .Select
Selection.Copy

Range ("AQ5") .Select
Selection.PasteSpecial Pas-
te:=x1PasteValuesAndNumberFormats,
Operation:= _

x1None, SkipBlanks:=False, Trans-
pose:=False

Application.CutCopyMode

False

Selection.Sort Keyl:=Range ("AQ5"),
Orderl:=xlDescending,
Header:=x1Guess _

. OrderCustom:=1, Match-
Case:=False,
Orientation:=x1TopToBottom,

DataOptionl:=x1SortNormal
Range ("AS1") .Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = "Differ-
ence of the estimated FWHM"

Range ("AS5") .Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=ABS (RC[-2]-R[1]C[-2])"
'Rho, Orientierung und Differenzen
in Datei kopieren

Workbooks .Open "C:\Documents
and Settings\Maerten\My Docu-
ments\BESSY_250708\MARccd_azimutha
1_radial\" & name_tooth & "\" &
name_tooth &
"_allRho_allOrient_allBC_SM40_60.x
1s"
Sheets ("collection") .Select
cle = counter loop each
cl2 = counter_loop_nineth
cl1l0 = counter loop nineth + 8
'...und flge Counter (Messpunkt)
ein
Cells(cle, 1) .Activate
ActiveCell.FormulaR1C1l =
counter_name

'...und fuge X-Wert des ange-
wandten BC ein

Cells(cle, 2).Activate

ActiveCell.FormulaR1Cl = x

'...und fuge Y-Wert des ange-
wandten BC ein

Cells(cle, 3) .Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = y
'Auslesen des Rho
rho = Workbooks(file name & x &
""" & y & "_" & counter_name &
".chi_az") .Sheets("data") .Range ("A
22") .value
'und einfligen in erste leere Zelle
in Spalte D

Workbooks (name_tooth &
"_allRho_allOrient_allBC_SM40_60.x
1s") .Activate
Sheets ("collection") .Select
Cells(cle, 4).Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = rho
'Auslesen der Orientierung
orientl = Workbooks(file name & x
& " " &y & "_" & counter name &
".chi_az").Sheets("data") .Range ("A
25") .Value
'und einfligen in erste leere Zelle
in Spalte E

Workbooks (name_tooth &
"_allRho_allOrient_allBC_SM40_60.x
1s") .Activate
Sheets ("collection") .Select
Cells(cle, 5).Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = orientl
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'Auslesen der Differenzen der
Minima (Auswahlkriterium fur
BC) (Winkeldifferenz)

delta_chi = Work-
books (file_name & x & "_" & Yy &
" & counter_name &

".chi_az") .Sheets("data") .Range ("A
31") .value

'und einfligen 1in entsprechende
Reihe der Spalte F

Workbooks (name_tooth &
"_allRho_allOrient_allBC_SM40_60.x
1s") .Activate

Sheets ("collection") .Select

Cells(cle, 6).Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = delta chi
Cells(cle, 7).Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=ABS (RC[-1]-180)"

'Auslesen der Differenzen der
Minima (Auswahlkriterium ftr BC)
(Amplitudendifferenz)

delta_amplitude_min =  Work-
books (file_name & x & "_" & Yy &
" & counter_name &

".chi_az") .Sheets("data") .Range ("A
34") .value

'und einfiugen in erste leere
Zelle in Spalte H

Workbooks (name_tooth &
"_allRho_allOrient_allBC_SM40_60.x
1s") .Activate

Sheets ("collection") .Select

Cells(cle, 8) .Activate
ActiveCell.FormulaR1Cl = del-

ta amplitude min

'Auslesen der Differenzen der
FWHM (Auswahlkriterium fir BC)

delta_ FWHM = Work-
books (file_name & x & "_" & y &
" & counter_name &
".chi_az") .Sheets("data") .Range ("A
37") .Value
'und einfligen in erste leere Zelle
in Spalte I

Workbooks (name_tooth &
"_allRho_allOrient_allBC_SM40_60.x
1ls") .Activate
Sheets ("collection") .Select
Cells(cle, 9).Activate
ActiveCell.FormulaR1C1l =
delta_FWHM

Cells(cle, 10).Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = _

"=IF (OR (RC[-3]>20,RC[-
11>40),1000,RANK(RC[-3],R" & cl2 &
"C7:R" & clio &
"C7,1)+ (2% (RANK(RC[-2] ,R" & cl2 &
"C8:R" & cll10 & "C8,1)))+RANK(RC[-
1],R" & cl2 & "C9:R" & cll0 &
"co,1))"

Cells(cle, 11).Select
ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=IF (AND (RC[-1]=MIN(R" & cl2 &
"Cl0:R" & c¢l10 & "C10),COUNTIF(R"
& cl2 & "Cl0:R" & cll0 &
"C10,MIN(R" & cl2 & "C1l0:R" & cll0
& "C10))=1) ,RC[-9],IF ((AND(RC[-
1]=MIN(R" & cl2 & "Cl0:R" & cl10 &
"C10) ,RC[-3]=MIN(R" & cl2 & "C8:R"
& cl10 & "C8))),RC[-9],"""m)) "
Cells(cle, 12).Select

ActiveCell.FormulaR1C1l =
"=IF (AND (RC[-2]=MIN(R" & cl2 &
"Cl0:R" & cl10 & "C10),COUNTIF(R"
& cl2 & "C1l0:R" & clio &
"Cl0,MIN(R" & cl2 & "C1l0:R" & cllo0
& "C10))=1) ,RC[-9],IF((AND(RC[-
2]=MIN(R" & cl2 & "C1l0:R" & cl10 &
"C10),RC[-4]=MIN(R" & cl2 & "C8:R"
& cl10 & "C8))),RC[-9],n"nmm))"
Workbooks (name_tooth &
"_allRho_allOrient_allBC_SM40_60.x
1s") .Close SaveChanges:=True
'Spalten in "Graph-Datei" kopieren
Workbooks .Open "C:\Documents
and Settings\Maerten\My Docu-
ments\BESSY_250708\MARccd_azimutha
1 _radial\" & name_tooth & "\" &

name_tooth & "_00" & counter_name
& "_allGraphs_ SM40.xls"

Workbooks (file_name & x & "_" & y
& " & counter_name &

".chi_az").Activate
Sheets ("data") .Select
Range ("L5:M364") .Copy
Workbooks (name_tooth & "_00" &
counter_name &
"_allGraphs_SM40.x1s") .Sheets ("col
lection") .Activate
Cells (2, clg).Select
Selection.PasteSpecial Pas-
te:=x1PasteValuesAndNumberFormats,
Operation:= _

x1lNone, SkipBlanks:=False,
Transpose:=False

'Finden Zelle fur Namen (zuge-

hériger BC)

Cells (1, clg + 1).Select
ActiveCell.FormulaR1Cl = x & "_" &
Y

'Zwischenablage leeren
'Clipboard.Clear 'Zwischenablage
leeren

Application.CutCopyMode = False

Workbooks (name_tooth & "_00" &
counter_name &
"_allGraphs_SM40.x1ls") .Close Save-

Changes:=True

Sheets ("Graph_data_corrected_smoot
hed") .Activate
'Speichern und schlieffen der

Datei

ActiveWorkbook.SaveAs File-
name:="C:\Documents and
Settings\Maerten\My Docu-
ments\BESSY_250708\MARccd_azimutha
1_radial\" & name_tooth &
"\azimuthal\" & file name & x &
"" & y & "_00" & counter_name &
" SM40.x1s"

ActiveWindow.Close
counter loop_ each = coun-

ter loop_each + 1
clg = clg + 2

Next y

Next x

'hier if cells(cl2,10) und
cells(cl2,11) = "" oder O then
smooth 60

'soll heifden, wenn fir diesen

Datenpunkt kein eindeutiger BC
gefunden wurde, dann soll starker
geglattet werden (+20 und -20)

oder wenn die Abweichung zwischen

nun und vorher gefundenen BC zu
groR, dann soll auch starker ge-

glattet werden und alle Daten in

die entsprechende Reihe der
"allBC_SM40_60-Datei" eingefligt
werden

Workbooks .Open "C:\Documents and
Settings\Maerten\My Docu-

ments\BESSY_250708\MARccd_azimutha
1_radial\" & name_tooth & "\" &
name_tooth &
"_allRho_allOrient_allBC_SM40_60.x
1s"
Sheets ("collection") .Select
If Applicati-
on.WorksheetFunction.Min (Range ("G"
& cl2 & ":G" & cl2 + 8)) > 10 Then
'wenn Differenz des Abstandes der
Minima gréfer als 190 odr kleiner
als 170

Application.Run
"loop_Rho_orient.xls!Untermakro_Sc
hleife neunmal Messreihe Smoothé60"

ElselIf Applicati-

on.WorksheetFunction.Min (Range ("I"
& cl2 & ":I" & cl2 + 8)) > 20 Then
'wenn Differenz der Weite der
Amplitude zu grof
Application.Run
"loop_Rho_orient.xls!Untermakro_Sc
hleife neunmal Messreihe Smoothé60"
ElselIf Applicati-
on.WorksheetFunction.CountIf (Range
("J" & cl2 & ":J" & cl2 + 8)
1000) > 5 Then 'wenn Differenz der
Amplituden der Minima zu grofy

Application.Run
"loop_Rho_orient.xls!Untermakro_Sc
hleife neunmal Messreihe Smoothé60"

Elself Applicati-

on.WorksheetFunction.CountBlank (Ra
nge ("K" & cl2 & ":K" & cl2 + 8)) >
8 Then 'wenn kein BC gefunden
wurde

Application.Run
"loop_Rho_orient.xls!Untermakro_Sc
hleife neunmal Messreihe Smoothé60"
Elself Applicati-
on.WorksheetFunction.Max (Range ("K"
& c¢l2 & ":K" & cl2 + 8)) > 0 Then

'wenn Unterschiede zum vorherigen

BC zu grof’
If cl2 > 2 Then
If

Abs (Application.WorksheetFunction.
Max (Range ("K" & cl2 & ":K" & cl2 +

8)) - Applica-
tion.WorksheetFunction.Max (Range ("
K" & cl2 - 9 & ":K" & cl2 - 1))) >
1 Then

Application.Run
"loop_Rho_orient.xls!Untermakro_Sc
hleife neunmal Messreihe Smoothé60"
ElseIf

Abs (Application.WorksheetFunction.
Max (Range ("K" & cl2 & ":K" & cl2 +

8)) - Applica-
tion.WorksheetFunction.Max (Range ("
K" & cl2 - 9 & ":K" & cl2 - 1))) <
1 Then
End If
End If
ElseIf Applica-

tion.WorksheetFunction.Max (Range ("
L" & cl2 & ":L" & cl2 + 8)) > 0
Then

If cl2 > 2 Then
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If
Abs (Application.WorksheetFunction.
Max (Range ("L" & cl2 & ":L" & cl2 +

8)) - Applica-
tion.WorksheetFunction.Max (Range ("
L" & cl2 - 9 & ":L" & cl2 - 1))) >
1 Then

Application.Run
"loop_Rho_orient.xls!Untermakro_Sc
hleife_neunmal Messreihe_Smoothé60"
ElseIf

Abs (Application.WorksheetFunction.
Max (Range ("L" & cl2 & ":L" & cl2 +
8)) - Applica-
tion.WorksheetFunction.Max (Range ("
L" & cl2 - 9 & ":L" & cl2 - 1))) <
1 Then

End If

End If

End If

'Workbooks (name_tooth &
"_allRho_allOrient_allBC_SM40_60.x
1s") .Close SaveChanges = True
counter_loop_nineth = coun-
ter loop nineth + 9

Next counter_name

Workbooks .Open "C:\Documents and
Settings\Maerten\My Docu-
ments\BESSY_250708\MARccd_azimutha
1_radial\" & name_tooth & "\" &
name_tooth &
"_allRho_allOrient_allBC_SM40_60.x
1s"

Sheets ("collection") .Activate
Windows (name_tooth &
"_allRho_allOrient_allBC_SM40_60.x
1s") .Activate
ActiveWindow.SplitRow = 1
ActiveWindow.Panes (1) .Activate
Range ("Al:L1") .Select

Workbooks (name_tooth &
"_allRho_allOrient_allBC_SM40_60.x
1s") .Close SaveChanges = True

Set NewBook = Workbooks.Add

With NewBook

.SaveAs File-
name:="U:\BESSY_250708\" &
name_tooth & " & fi-
le_counter start & "o &

file_counter _end & ".xls"

End With

Workbooks (name_tooth & " &
file counter start & "_" & fi-
le_counter_end & ".x1ls").Close

End Sub
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Anhang B — Schulungen und Veroffentlichungen

Schulungsteilnahmen

e Minerva School and Student Symposium, 29. Mai bis 2. Juni 2007, Berlin

e 1st School and workshop on X-ray micro and nanoprobes: instruments, meth-
odologies and applications, 11. bis 17. Juni 2007, Erice, Italien

e BioAmorPhys — the Max-Planck summer school on Amorphys Solids in Physics
and Biology, 1. bis 3. Juni, 2009, Neuhardenberg

Prasentationen (Poster) und Preise

e 14th International Symposium on Dental Morphology, 27. bis 30. August, 2008,
Greifswald

X-ray scattering findings in human tooth dentin

e Materials science and Engineering, 1. bis 4. September 2008, Niurnberg
Human tooth dentin mineral structural characterization by small angle X-ray
scattering

e Gordon Research Conference, Biomineralization, 10. bis 15. August 2008, New
London, Koautor

Collagen Fibril Orientation Imaging by Polarized Raman Spectroscopy

¢ BioAmorPhys — the Max-Planck summer school on Amorphys Solids in Physics
and Biology, 1. bis 3. Juni, 2009, Neuhardenberg

Mineral characteristics of human crown dentin

e 44th meeting of the IADR-Continental European Division (CED), 9. bis
12.September 2009, Minchen

Structural characterization of mineral in human dentine

e XIV International Conference on Small-Angle Scattering, 13. bis 18. September,
2009, Oxford, UK

SAXS studies of human tooth dentine: analysis of a spatially inhomogeneous
and varying bio-material

> Prize for Best Poster in the category Application in Life sciences
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