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1 Einleitung

In der zweiten Halfte des letzten Jahrhunderts kam es in den USA aus unterschiedli-
chen Beweggrinden zum ,ersten Amalgamkrieg" [1]. Es sollte vermieden werden,
daf sich auch Scharlatane der einfachen Technik bedienen kénnen. Die damaligen
Amalgame gaben noch sehr hohe Quecksilbermengen ab und Wunderheilungen bei
Patienten mit chronischen Erkrankungen nach Entfernung der Amalgamfillungen
lieRen am Material zweifeln. Ein kurzer "zweiter Amalgamkrieg" wurde dann von dem
deutschen Chemiker Alfred Stock [2] ausgelOst, der darauf aufmerksam machte, dafl
Quecksilber aus Fullungen laufend freigesetzt wird und eventuell mit einer Reihe von
gesundheitlichen Symptomen verknipft sei [3]. Die Amalgamdiskussion kam erneut
auf in den achtziger Jahren, als Korrosionserscheinungen an Amalgamen untersucht
wurden [4, 5, 6, 7, 8, 9, 10, 11, 12]. lonische Bindungsformen (Hg*’, Hg,”") sowie
Quecksilberkomplexe mit Naturstoffen standen im Vordergrund. Vor allem seit Ende
der achtziger Jahre konzentrierten sich die Untersuchungen auf die Freisetzung von
Quecksilberdampf Hg° [13, 14, 15, 16, 17, 18, 19, 20, 21, 22]. In den letzten Jahren
wurde vermehrt der Speichel in seinen Eigenschaften als Losungsvermittler und
Transportmedium fur Quecksilber in seinen unterschiedlichen Bindungsformen in die
Betrachtung einbezogen [23, 24, 42, 25, 26, 27, 28, 29].

Gerhard [30, 31] hat auf Zusammenhange zwischen Unfruchtbarkeit, polyzystischen
Ovarien, Hormonstérungen und Haarausfall bei Frauen und Schwermetallbelastun-
gen aufmerksam gemacht. Untersuchungen des Labors fur Reproduktionstoxikologie
an der Tubinger Frauenklinik zum EinfluR von Schwermetallen auf die Fortpflan-
zungsfahigkeit des Menschen haben gezeigt, da® Patientinnen mit Amalgamfillun-
gen eine deutlich héhere Quecksilberkonzentration in der Follikelflussigkeit aufwei-
sen, als solche ohne Amalgamflllungen [32]. Um die moéglicherweise toxischen Wir-

kungen von Quecksilber auf hormonproduzierende Zellen zu testen, wurden
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menschliche Granulosazellen in Kultur genommen. Es zeigte sich, dal} bereits bei
einer relativ niedrigen Quecksilberkonzentration die Hormonsynthese signifikant re-
duziert ist, wahrend die Zellvitalitdt nahezu unbeeinfluf3t bleibt [33. 34].

Um Zusammenhange zwischen Amalgamfullungen, Quecksilberkonzentration im
Speichel und Fertilitdt mehr zu erhellen, wurde ein breit angelegter Feldversuch zur

Speichelanalyse durchgefihrt.

2 Material und Methodik

2.1 Kollektivauswahl und Probenahme

Durch einen Artikel im Heft 12/95 der Zeitschrift ELTERN sowie durch eine konzer-
tierte Offentlichkeitsaktion im Januar 1996 mit breiter Resonanz in den deutschen
Medien wurde die Bevoélkerung zur Teilnahme an dem Feldversuch aufgerufen.
Nach Ubersendung eines Unkostenbeitrags an die MOMO-Stiftung, Radolfzell, wur-
de den Teilnehmern von dort ein Probenset mit zwei Réhrchen (jeweils verpackt in
einem stoRgeschitzten Transportrohrchen) mit genauer Anweisung zur Beflllung
und zusatzlich mit einem Fragebogen fur Angaben u.a. zu Kérpergewicht, Zahl der
Amalgamfullungen und Krankheitssymptomen zugeschickt.

Das Probenset besteht aus zwei Réhrchen. In das erste Réhrchen wurden etwa 5
Milliliter NUchternspeichel eingetragen. Die Anweisung lautete, dall zwei Stunden
vorher nichts gegessen und getrunken werden darf. Eine Markierung am Rdéhrchen
gab Hilfestellung beim Abschatzen der finf Milliliter Nlichternspeichel.

In das zweite Réhrchen wurde die Gesamtmenge an Kauspeichel eingetragen, der
wahrend eines genau zehnminidtigen Kauens von zuckerfreiem Kaugummi anfallt.
Dies sind in der Regel 15 bis 20 Milliliter.

Das Probenset wurde an das Institut fir Organische Chemie der Universitat Tabin-
gen geschickt und dort sofort nach Eingang archiviert und analysiert.

Bis Ende April 1996 haben etwas mehr als 20 000 Probanden ihre Proben einge-
sandt. In der vorliegenden Studie werden nur die 17 351 Einzelergebnisse zur Aus-
wertung bezuglich Quecksilber herangezogen, bei denen komplette Datensatze

vorlagen.



2.2 Reagentien
Als Chemikalien wurden p.a. Reagenzien der Fa. Merck eingesetzt. Deionisiertes
Wasser wurde mit einem Gerat der Fa. Millipore hergestellt. Als Transportgas wurde

Argon eingesetzt. Die Herstellung der Lésungen lehnt sich an die Vorschrift von Guo

et al. [35] an.

Oxidationsreagens: 2 g KBr und 0,56 g KBrO, geldst in 50 ml deionisiertem Wasser.
HCI Lésung: 30 ml HCI (32 - 36 %) mit Wasser auf 2,5 Liter aufgefillt.

KMnO, Lésung: 5 g KMnO, gelést in 2,5 Liter Wasser.

Reduktionslésung: Acht Perlen NaOH in 2,5 Liter Wasser geldst. AnschlieRend Zu-
gabe von 8 g NaBH.,.

Standardlésungen: Alle Bezugsldsungen wurden in GlasmeRkolben hergestellt. Vor
dem Ansetzen der Bezugsldsungen wurden die MeRRkolben dreimal mit HNO, (65 %)
und dreimal mit deionisiertem Wasser gespilt. Um Schwankungen der Bezugslo6-
sungen durch Abdampfen des Quecksilbers zu vermeiden, wurden die Bezugslo-
sungen nicht langer als zwei Tage verwendet.

Die Stockldsung enthielt Quecksilber in der Konzentration 1000 mg Hg/Liter.

Die Bezugslésung enthielt 5000 pg Hg/Liter. Sie wurde aus der Stockldsung durch
Verdunnen unter Hinzufugen von 1ml HNO, (65 %) auf 100 ml Losung hergestellt.
Aus der Bezugslosung wurden Kalibrierldsungen folgender Konzentration herge-
stellt: 1,00 ug Hg/Liter, 5,00 ug Hg/Liter. 10,00 pg Hg/Liter, 20,00 ug Hg/Liter und
30,00 pg Hg/Liter. Bei der Herstellung der Kalibierlésungen wurden zur Stabilisie-
rung jeweils 2 ml HNO, (65 %) auf 500 ml Lésung zugefugt. Fur den Nullwert wurde
1 ml HNO, (65 %) mit deionisiertem Wasser auf 250 ml aufgefullt.

Da die Lésungen sich im Laufe der Zeit zersetzen, wurden sie vor jeder Mel3serie

neu angesetzt.

2.3 Probenvorbereitung

Vor der Zugabe von Reagenzien wurde das Volumen des Kauspeichels gemessen.
Die Proben mit Nichternspeichel und Kauspeichel wurden anschlieRend mit jeweils
1 ml HCI (32 - 36 %) versetzt. Zu Aliquoten beider Speichelarten wurden 500 pl
KBr/KBrO, Losung pipettiert und aufgeflllt mit deionisiertem Wasser auf Endverdin-

nungen von 1:20 fir Nuchternspeichelproben bzw 1:10 fir Kauspeichelproben.



Bei unregelmaligen MefRsignalen oder bei Bezugskonzentrationen, die auferhalb

des Kalibrierbereichs lagen, wurde die Probe des Autosamplerrdhrchens nochmals

jeweils 1:5 verdlnnt.

2.4 Messung

Die Messung der Hg-Konzentrationen wurde unter Verwendung des neu entwickel-
ten Kaltdampf-FlieRinjektions-Quecksilbersystems mit Kaltdampf-Atomabsorption
der Fa. Bodenseewerk PERKIN-ELMER durchgefihrt. Zum Einsatz kamen sowohl
das FIMS 100 (s. Schema der Abb. 1) als auch das FIMS 400.
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Abb. 1. Schematisierter Aufbau des FIMS 100 zur Analytik von Hg in Speichel

Die Kalibrierung wurde jeweils wiederholt bei einem Korrelationskoeffizienten
< 0,995. Dies wurde gerateseitig ebenso festgelegt, wie Konsequenzen fir abwei-
chende Einzelwerte der Kalibrierlésungen. Folgende Abweichungen wurden als zu-
lassig erklart:
5 uyg Hg/Liter => 45 - 5,5 ug Hg/Liter

10 yg Hg/Liter => 9,5 - 10,5 ug Hg/Liter

20 uyg Hg/Liter => 19,0 - 21,0 ug Hg/Liter

30 pyg Hg/Liter => 28,5 - 31,5 ug Hg/Liter.
Wichen die Korrelationskoeffizienten und Standardiésungen auch nach wiederhol-
tem Kalibrieren ab, wurden neue Kalibrierldsungen hergestellt.
Zu Beginn jedes Mefltages wurden nach der Aufwarmzeit der Lampe zwei Kalibrie-
rungen durchgefihrt. Nach jeweils 15 Proben wurde der Standard 10 ug Hg/Liter als

Qualitatskontrollprobe gemessen. Die gemessene Konzentration mufRte zwischen



9.0 ug Hg/Liter und 11,0 ug Hg/Liter liegen. Ansonsten erfolgte vollstdndige Neukali-
brierung, die Proben seit der letzten erfolgreichen Qualitatskontrollprobe wurden
dann nochmals gemessen. Eine vollstdndige Neukalibrierung wurde nach jeweils 55

Proben vorgenommen.

Ebenfalls vollstandig neukalibriert wurde nach folgenden Stérungen bzw. Eingriffen
in das Melisystem:

Analysenldsung gelangte in die Klvette

Reinigung der Kivette bzw. der Kivettenfenster

Anderung des Argoneingangsdrucks

Austausch der Filtermembran des Separators.
Vor jeder neuen Rackserie wurde die Filtermembran des Separators ausgetauscht,
um eine hohere Betriebssicherheit wahrend der Messung zu gewahrleisten.
Von jeder Probe wurden zwei Messungen durchgefihrt. Ergebnis ist der Mittelwert
beider Bestimmungen.
Detaillierte Untersuchungen von Guo et al. [35] haben sichergestellt, dall mit der
angewandten Vorbehandlung der Proben und den zum Einsatz kommenden Rea-
gensmischungen Bindungsformen von Quecksilber wie CH,HgCI, Hg(CH,CQO),
oder C,H,HgCI im Speichel mit Ausbeuten > 96 % erfal3t werden.
Die Nachweisgrenze liegt bei 0,01 ug Hg/Liter. Die von Guo et al. [35] gemachten
Angaben zur Prazision der Messungen (2 % relative Standardabweichung des Si-

gnals fir 1 pg Hg’/Liter in 1:10 verdunntem Speichel) konnten wir bestatigen.

3 Ergebnisse
Am Feldversuch nahmen deutlich

mehr Frauen (59,3 %) teil, als Man-

ner (40.7 %). Dies gilt insbesondere

fur die Gruppe der Frauen im gebar-

fahigen Alter (bis > 65 %). Zuruckzu-

fihren sein kénnte dies auf die An-
kindigung des Feldversuchs u.a. in
der Zeitschrift ELTERN, die Oberwie- Abb. 2 Zusammensetzung des Kollektivs nach
gend von Frauen gelesen wird, auf Alter und Geschlecht (n = 18 000)

gelegentliche Vero6ffentlichungen zum mdéglichen Zusammenhang zwischen



Schwermetallbelastung und Fertilitat sowie auf eine generell héhere Sensibilitat von
Frauen fur Fragen der Gesundheitsvorsorge.

Deutlich unterreprasentiert im Vergleich zur Zusammensetzung der Bevdlkerung der
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Die Abhangigkeit der Zahl der Flllungen vom Alter ist stark ausgepragt. Die Gruppe
der 6- bis 9jahrigen wies ca. drei Flllungen auf. Die Gruppe der 30- bis 34jahrigen
weist mit durchschnittlich elf Fillungen den héchsten Wert auf. In den darlberlie-

genden Altersgruppen nimmt die Zahl der Flllungen kontinuierlich bis auf etwa funf

Fallungen ab.

m Nuchternspeichel
' Kauspeichel

Abb. 6 Prozentuale Verteilung der Quecksilberkonzentration in Nuchternspeichel
und Kauspeichel (n = 17 351)

Etwa ein Viertel des gesamten Kollektivs wies Hg-Konzentrationen im Nichternspei-
chel bis 5 pg/Liter auf, 96 % der Werte lagen unter 100 pyg Hg/Liter. Bei einem Pro-
zent der Probanden wurden Hg-Konzentrationen > 200 uyg Hg/Liter gemessen, bei
37 Probanden liegen die MeRRwerte (ber 400 ug/Liter und bei elf Probanden lber
1000 pg/Liter.

Die Verteilungskurve fur Quecksilber im Kauspeichel ist deutlich zu héoheren Hg-Kon-
zentrationen verschoben. Nur noch bei 11 % des Kollektivs liegen die Werte unter

5 pg/Liter 90 % der Werte lagen unter 100 yg Hg/Liter. Bei 1,7 Prozent der Proban-



den wurden Hg-Konzentrationen > 200 ug Hg/Liter gemessen, bei 60 Probanden
liegen die MelRwerte Uber 400 ug/Liter und bei 15 Probanden iber 1000 ug/Liter.

Zwischen der Zahl der Amalgamfillungen und der Quecksilberkonzentration besteht

ein direkter Zusammenhang. Fur die

Darstellung in Abb. 7 wurden fir die

BT e —

Anzahl der Flllungen die Mediane der

Hg-Konzentrationen gebildet. Es zeigt

sich, daR® pro Amalgamfullung bei 204 -
Nuchternspeichel etwa 1,3 pyg Hg/Liter T —

gefunden werden, bei Kauspeichel sind s

abd der Amalgardullungen

es etwa 3,4 uyg Hg/Liter.
Abb. 7 Statistische Abhangigkeit der

Quecksilberkonzentration im Speichel
abweichen kénnen, wird deutlich am von der Zahl der Fillungen (n =17351)

Dal Einzelwerte natlrlich erheblich

Vergleich der Mittelwerte und der Mediane fir das gesamte Kollektiv (Tabelle 1):

Tabelle 1 Mittelwerte und Mediane flir Niichternspeichel und Kauspeichel

Nlchternspeichel Kauspeichel
Mittelwert 27,3 ug Hg/Liter 47,1 yug Hg/lLiter
Median 11,6 ug Hgl/Liter 29,3 ug HglLiter

Wahrend in den Mittelwerten auch alle extremen Ausreifler enthalten sind, werden

diese bei der Medianbildung weitgehend eliminiert.
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Zur Verdeutlichung dieser Effekte sind in Abb. 8 und Abb. 9 fir das Teilkollektiv mit
neun Amalgamfullungen die Konzentrationsverteilungen sowie, in Anlehnung an Ott
et al. [23], die zentralen 66%-Bereiche dargestellt. Fir Nichternspeichel liegt der

66%-Bereich bei 4,7 - 40 yg Hg/Liter, fir Kauspeichel bei 14,5 - 73,6 yg Hg/Liter (s.

auch Tabelle 2, worin die 66%-Bereiche fir 1 -16 Fullungen aufgelistet sind).

Tabelle 2 Abhéangigkeit der 66%-Bereiche von der Zahl der Fillungen:

Fullungen | 66%-Bereich Nichtern- | 66%-Bereich Kauspei- n
speichel [ug Hg/L] chel [ug Hg/L]
1 02-79 0,1 - 10,1 208
2 0,5-8,6 0,6 - 16,7 414
3 1,1 -129 2,2 -26,2 588
4 1,8 - 19,1 3,9 - 33,8 880
5 2,0 - 22,8 4,8 - 40,2 1077
6 2,8 - 24,7 6,6 - 49,7 1314
7 3,2 -29,3 8,1 - 54,7 1364
8 4,1 - 33,6 10,6 - 63,3 1681
9 4,7 - 40,0 14,5 - 73,6 1478
10 50 -42,0 14,2 - 80,5 1788
11 5,7 - 46,6 16,4 - 89,1 1449
12 57 - 48,1 18,7 - 94,4 1467
13 6,6 - 43,7 20,3 - 97,6 926
14 7,1 -54,4 21,3 - 103,1 873
15 7,6 - 59,1 22,5 - 109,8 629
16 6,7 - 62,2 21,4 - 113,6 430

4 Diskussion

Die Zusammensetzung des Kollektivs

Die Zusammensetzung des Kollektivs entspricht nicht der Bevdlkerungsverteilung
der Bundesrepublik und kann in sofern auch nicht direkt Ubertragen werden. Der
Vergleich von Abb. 2 und Abb. 5 zeigt, dal® die Altersgruppe der 25- bis 40-jahrigen
Uberreprasentiert ist, also die Altersgruppe, die auch die meisten Fiullungen (im Mittel
mehr als neun) aufweist. Dies mul} berucksichtigt werden beim Vergleich mit frihe-
ren Untersuchungen wie z.B. von Oft et al. [23], die 54 Probanden im Alter von 15
bis 39 Jahren mit Amalgamfillungen und 15 Probanden im Alter von 20 bis 55 Jah-

ren ohne Amalgamfullungen erfal3t hatten oder von Mayer et al. [29], die 56 Amal-



gamtrager und sieben Probanden ohne Amalgamfillungen im Alter zwischen

18 und 46 Jahren betrachtet haben.

Die durchschnittliche Zahl der Fillungen bzw. die Fullungszahl mit groter Haufigkeit
liegt mit neun (acht bis zehn) Fallungen Uber das gesamte Kollektiv etwas hoher als
in friheren Untersuchungen. Bei Mayer ei al. [29] lag das Maximum bei 7 - 9 Fllun-
gen, bei Oft et al. [23] bei 7. Die Zahl der Amalgamfullungen fur die 6- bis 9jahrigen
korrespondiert mit den Ergebnissen an einem Kollektiv von Engin-Deniz et al. [28]
von 32 Volksschulkindern im Alter von zehn Jahren (2,5 Fullungen bei einer Spanne

von 1 bis 8 Fullungen).

Die Hg-Konzentrationen im Speichel

Auf den ersten Blick ergibt sich angesichts von ca. 35 000 Analysendaten kein ein-
heitliches Bild der Zusammenhéange zwischen der Zahl der Amalgamfullungen und
der Quecksilberkonzentration in Nuchternspeichel und Kauspeichel. Firjede einzel-
ne Zahl von Fillungen wurden von uns Hg-Konzentrationen im Speichel zwischen
0,0 ug/Liter und einigen 100 pg/Liter gefunden. Erst die Sichtung der Daten mit sta-
tistischen Methoden brachte Licht in die Zusammenhéange.

Sowohl fir die Mittelwerte aus den Konzentrationen fur die Einzelkollektive je Ful-
lungszahl als auch flur die entspre-
chenden Mediane (Abb. 7) laRt sich

eine Abhangigkeit von Hg-Konzen-

tration und Fullungszahl aufzeigen.

Auch die 66%-Bereiche fur Nuchtern- ; ]
speichel und Kauspeichel sind von

der Zahl der Amalgamfullungen ab-

hangig (Tabelle 2).

GE4 Meman e

Die absoluten Konzentrationen der Abb. 10 Quecksilberkonzentration im Spei-
chel. Vergleich der vom BGA angege-
benen Werte mit den Ergebnissen des
als dies in friheren Veroéffentlichun- Feldversuchs

Feldstudie liegen in der Regel hdher,

gen berichtet wurde. Ott et al. [23] haben fir 54 Probanden mit durchschnittlich 7

Fullungen eine Konzentrationsspanne im Nichternspeichel von 0.60 bis 143 ug
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Hg/Liter, einen zentralen 66%-Bereich von 132 bis 18,5 yg Hg/Liter und einen Me-
dianwert von 4,90 ug Hg/Liter ermittelt.
Die Spanne im Kauspeichel betrug 0,30 - 193,8 ug Hg/Liter, der zentrale 66 %-
Bereich 2,25 - 37,27 ug Hg/Liter und der Medianwert 12,95 ug Hg/Liter (Abb. 10).
Engin-Denitz et al. [28] fanden im Rahmen der bereits erwahnten Untersuchung an
Kindern Quecksilberkonzentrationen im Nichternspeichel zwischen 0,06 und 6,10
Mg Hg/Liter und im Kauspeichel 0.05 bis 20,6 ug Hg/Liter. Mittelwerte und Median-
werte lagen fur Nichternspeichel bei 0,07 bzw. 0,7 ug Hg/Liter und fur Kauspeichel
bei 0,44 bzw. 4,4 ug Hg/Liter.
Schiwara et al. [36] berichten Konzentrationen > 250 ug Hg/Liter nach Kaugummi-
kauen, Gradl und Gebhardt [44] haben bei der Untersuchung von 56 Amalgamtra-
gern (mittlere Fullungszahl 8) einen Mittelwert fir Nichternspeichel von 8,1 + 9,7
Mg/Liter und fur Kauspeichel 26,6 + 31,3 ug Hg/Liter (1. Kauphase) bzw. 30,2 £ 39,0
Mg Hg/Liter (2. Kauphase) gefunden.
In einer Studie an 120 Frauen haben Gerhard et al. [30] mittlere Werte im Nichtern-
speichel bzw. Kauspeichel je nach Zahl der Fillungen von 24 bzw. 54 ug Hg/Liter
(0 - 5 Fullungen), 74 bzw. 68 ug Hg/Liter (6-10 Fullungen) und 101 bzw. 173 ug
Hg/Liter (> 11 Fullungen) ermittelt.
Mayer et al. [29] finden fur Probanden mit mehr als 12 Fillungen einen Medianwert
fir Nichternspeichel von 32,7 ug Hg/Liter und fir Kauspeichel 53,8 ug Hg/Liter
(Phase 2) bzw. 58,8 pg Hg/Liter (Phase 3). In dieser Untersuchung wird, ebenso wie
in der von Schiwara et al. [36], ein Zusammenhang zwischen der Zahl der Flllungen
und den Quecksilberkonzentrationen im Nuchternspeichel und im Kauspeichel auf-
gezeigt.
Die Ergebnisse der Feldstudie decken sich sowohl in der Aussage der Abhangigkeit
der Hg-Konzentration im Nuchtern- und Kauspeichel als auch in den Medianwerten

nach der Anzahl der Amalgamfillungen weitgehend mit den Ergebnissen von Mayer

et al. [29].

Berechnung der Tages- bzw. Wochenfrachten

Zur Berechnung der wochentlichen Aufnahme von Gesamtquecksilber - unabhangig

von der jeweiligen Bindungsform - sind wir in zwei Stufen vorgegangen. In der ersten
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Stufe haben wir dieTeilfrachten aus Nahrung, Getranken, Luft und Speichel berick-
sichtigt. In einer zweiten Stufe haben wir versucht, die zusatzliche Fracht an Hg®, die
aus Amalgamflllungen ausgast, ebenfalls zu berlicksichtigen.

Die Aufnahme von Gesamtquecksilber durch die Nahrung betragt nach Schelenz
und Diehl [37, 38] etwa 7,6 pug pro Tag. Schiele [39] hat flir Kantinenkost Tagesmen-
gen von 13 - 53 ug Hg berichtet bei einem Median von 22 ug Gesamtquecksilber.
Interessant ist an den Ergebnissen Schieles, dafl} er keinen Unterschied zwischen
der Kantinenkost und fischreicher Diat feststellen konnte.

Die International Commission for Radiological Protection [40] geht von einer Hg-
Tagesaufnahme durch Nahrung von 20 ug aus. Bowen [41] rechnet unter Berufung
auf sieben Literaturstellen mit 4 - 20 ug pro Tag. Brune [42] berlicksichtigt bei seinen
Uberlegungen zur Metallfreisetzung aus dentalen Biomaterialien 20 ug Ge-
samtquecksilber pro Tag aus Nahrung und Getranken.

Von der WHO [43] wird die tagliche Menge an Gesamtquecksilber aus Nahrung auf
3,6 ug geschatzt, die aus Luft auf 0,04 ug und aus Wasser auf 0,05 ug.

Unter Wiirdigung der Literaturdaten gehen wir im Rahmen dieser Untersuchung von
einer taglichen Aufnahme aus Nahrung von 10 yg Gesamtquecksilber aus. Zusatz-
lich berucksichtigen wir in Anlehnung an Schiele [39] eine geschatzte Aufnahme von

einem ug Hg aus Atemluft und einem weiteren pg Hg aus Trinkwasser und Getran-

ken.

Zur Berechnung der Hg-Fracht Uber Nichternspeichel haben wir zunachst eine
mittlere Speichelflufirate von 13,5 ml/20 Minuten (n = 35) experimentell ermittelt. Bei

22 Stunden Produktion von Nuchtern- Lo
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speichel bedeutet dies eine Gesamt-

menge von 891 Millilitern. Die von uns

® Hichiermspeichel
Hauspeichsl

.
: 1 . g
 'E B :

. g ‘

zugrunde gelegte Rate stimmt recht gut

mit der von Gradl und Gebhardt [44]

“u Hermiantiraticn in LI-\._F‘.I:"'l

(3,2 ml in 5 Minuten) sowie von Mayer

LN EN

1 P oRal
et al. [29] (0,7 ml/min) berichteten erpsen: | g_,um:" | B

uberein. Die Festsetzung eines Spei-

chelflusses bei gleicher FluRrate (iber ~ Abb. 11 Quecksilberkonzentration im Spei-
chel zu unterschiedlichen Tageszeiten

22 Stunden hinweg scheint gerechtfer- (n=1)
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tigt, da wir an einer Reihe von Einzelprobanden feststellen konnten, dal® der Nuch-
ternspeichel vor der ersten Nahrungs- oder Flissigkeitsaufnahme am Tag starker
mit Quecksilber belastet ist, als wahrend des Tages (Abb. 11). Die etwas geringere
SpeichelfluRrate wahrend der Nachtstunden wird so durch héhere Quecksilberkon-
zentrationen im Speichel ausgeglichen.

Zur Berechnung der Fracht aus Kauspeichel wurde das individuell ermittelte Spei-
chelvolumen zugrundegelegt und eine Zeit von zwei Stunden angesetzt.

Gradl und Gebhardt [44] fuhren die Hochrechnungen zur Ermittlung der Hg-Tages-
fracht aus Quecksilber unter Zugrundelegung von einer Stunde Kauspeichel (90 Mil-
liliter) und 23 Stunden Ruhespeichel (880 Milliliter) durch.

Zur Berucksichtigung des aus Amalgamfillungen freigesetzten Quecksilberdampfs
wurde aus den von Skare und Engqvist [45] sowie Vimy und Lorscheider [17] und
weiteren in der Literatur angegebenen Werten ein mittlerer Wert von 1,31 ug
Hg°/Fillung und Tag gebildet.

Auf der Basis der ersten Annahmen resultiert die Verteilung der taglichen Quecksil-

berfracht der Abb. 12.

S s Hg-Fracht innerhalb des von der YWHO berichteten

Bareschs won 3.8 - 27 ugiTag

Hg-Fracht bis einschilieBlich PTWIi-Wern der WHO
van 300 ugavoche (umgerechnet ca, 40 pg. T.al.]l

Hg-Fracht Uber dem PTWIi-Wert der WHO von
300 pg/Woche (umgenschnet ca. 40 yg Tlgl

Fracht in Mikrogamm Cuecksiiber pro Tag

Abb. 12. Berechnete Hg-Fracht aus Nahrung, Luft, Getranken sowie Speichel (ohne
Berlicksichtigung der Aufnahme aus der Gasphase)
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Etwa 30 % der Probanden liegen nach dieser Hochrechnungsmethode innerhalb des
von der WHO als (blich angenommenen Bereichs der Aufnahme von Gesamt-
quecksilber von bis zu 21 pg. Fur weitere 40 % errechnen sich Frachten, die sich
noch unterhalb des PTWI-Werts der WHO (300 ug Gesamtquecksilber pro Woche)
befinden. Etwa 30 % der Probanden nehmen pro Woche mehr Quecksilber auf, als
dies dem PTWI-Wert entspricht. 3,5 % der Probanden liegen mehr als dreifach Uber
dem PTWI-Wert und 1,9 % vierfach darlber.

Urspringliche Vermutungen, dal es sich bei den meisten untersuchten Proben, die
zu entscheidenden Uberschreitungen des PTWI-Werts fihrten, um Proben mit Antei-
len von Amalgam-Partikeln handle, haben sich bis auf wenige Ausnahmen (Hg-Ge-
halte im Speichel von mehreren 1000 ug/Liter) nicht bestatigt. Wiederholbeprobun-
gen an unterschiedlichen Tagen zeigten auch bei Probanden mit hohen Hg-Kon-
zentrationen sowohl im Nuchtern- als auch im Kauspeichel Abweichungen < 20 %.
Wenn partikulare Eintrage ursachlich waren fir hohe Analysenwerte, muBlten die
Unterschiede wesentlich groRer sein.

Die Untersuchungen von Mayer et al. [29] zeigten an dem von ihm untersuchten
Kollektiv, dall 17 % der Probanden den ADI-Wert fur Quecksilber von 45 ug pro Tag
Uberschritten bei Berlcksichtigung

von insgesamt 22 ug Hg aus Nah- S g oy
rung, Atemluft und Trinkwasser.
Gradl und Gebhardt [44] haben an
ihrem Kollektiv aufgezeigt, dall min-
destens 17 % der untersuchten Pro-

banden eine der Nahrungsaufnahme

mindestens gleichzusetzende oder

hohere HG-Belastung aufwiesen. Abb. 13 Uber- und Unterschreitungen des
PTWI-Werts der WHO (einschlielilich
Fracht aus der Gasphase)

In Abb. 13 ist dargestellt, welchen

zusatzlichen EinfluR eine Berlicksichtigung der Gasphase in der Mundhohle haben

kann. Wahrend sich im Bereich der starken Uberschreitungen des PTWI-Wertes

kaum Veranderungen einstellen, ergeben sich deutliche Verschiebungen um den

PTWI-Wert herum, die dazu fihren, dald nach dieser Berechnungsgrundlage etwa

43 % der Probanden mit der individuellen taglichen Fracht Gber dem PTWI-Wert lie-
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gen. Brune und Evje [24] rechnen allem schon fur das ionische Quecksilber aus
Amalgamfiullungen eine Tagesfracht

von 20 pg aus.

B F—

Auch Schiele [46] stellt fest, dalR

Amalgamfillungen in vielen Fallen zu . " =

einer zusatzlichen Hg-Belastung des o

o e —

Menschen fuhren konnen, die sogar - S——

ein mehrfaches der Grundbelastung —_—

aus Nahrungsmitteln - maximal etwa : LU : .

prozertuaher Ante

Abb. 14 Anteil der Probanden mit Ge-
samtquecksilberfrachten Uber dem
Im Gegensatz zum vorliegenden PTWI-Wert nach Altersgruppen

das 20fache - ausmachen kann.

Feldversuch, den Ergebnissen von Mayer et al. [29], Gradl und Gebhardt [44], sowie
Brune und Evje [24] wird von der WHO die tagliche Menge an Quecksilber die vom
Koérper aufgenommen wird, auf nur 10,61 bis 27,71 yug geschéatzt. Auch die Bera-
tungskommission Toxikologie der Deutschen Gesellschaft fur Pharmakologie und
Toxikologie hat nach Drasch et al. [47] 1989 angenommen, dalR die Aufnahme von

Quecksilber aus Zahnamalgam maximal 8 pg Quecksilber/Tag betragen kann.

Beachtenswert scheint uns vor allem an den frachtorientierten Ergebnissen aus dem
Feldversuch, dal in einigen Altersgruppen besonders haufig der PTWI-Wert Uber-
schritten wird (Abb. 14). Insbesondere fallt dabei die Gruppe der 20- bis 39jahrigen
ins Auge, also auch Frauen im gebarfahigen Alter. Ein Vergleich mit Abb. 5 liefert die
Erklarung, denn in dieser Gruppe liegt auch die Zahl der Amalgamfillungen mit neun
bis elf besonders hoch. In den Altersgruppen der 6- bis 9jahrigen sowie den 10- bis
14jahrigen reicht offensichtlich bereits die geringe Zahl der Fullungen von durch-
schnittlich ca. zehn bereits aus, um, nicht zuletzt aufgrund des geringen Kdrperge-

wichts, den PTWI-Wert haufig zu Uberschreiten.

Bindungsformen von Quecksilber

Die Tatsache, dall Quecksilber in seinen unterschiedlichen Bindungsformen aufge-
nommen wird, heilt natlrlich noch nicht, dal® es anschlieRend auch vom Korper re-

sorbiert wird. Hg°-Dampf wird in der Lunge zu ca. 80 % resorbiert. Hg*" im Darm zu
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7 bis 10 %. Methylquecksilber im Darm zu 80 % und Amalgampartikel sowie
Quecksilbertropfchen so gut wie tUberhaupt nicht.

Nach Untersuchungen von Knappwost [48] wird Quecksilberdampf (Hg®) in Luft nicht
oxidiert, da der Sauerstoffdruck von Quecksilberoxid mit abnehmender Teilchengro-
Re des Quecksilberoxids zunimmt und demnach fur unendlich kleine Teilchengréfien
dem Wert unendlich zustrebt. In Luft ist demnach Quecksilberdampf stabil. Vermut-
lich aus diesem Grund geht eine Vielzahl von Autoren davon aus, da® Hg°-Dampf,
der vor allem nach mechanischer Belastung von Amalgamfillungen vermehrt aus-
tritt, in dieser Oxidationsstufe verbleibt und zwar auch dann, wenn Hg® in den Spei-
chel eingetragen wird.

Dieses Postulat der Stabilitat gilt jedoch nicht mehr zwingend in biologischen Flis-
sigkeiten. In Blut wird Hg® rasch enzymatisch oxidiert, aber auch im Speichel setzen
rasch Oxidations- und Komplexierungsvorgange ein. So haben Brune und Evje be-
reits 1985 [24] und Brune erneut 1986 [42] darauf hingewiesen, dall winzige Queck-
silbertropfchen sowie Hg°-Dampf. der aus Amalgamfullungen freigesetzt wird, in
sauerstoffreicher Umgebung unter Ausbildung von Hg*-lonen rasch in Lésung ge-
hen [49]. Hg*-lonen kénnen in Speichel demnach sowohl durch elektrochemische
Korrosion als auch durch nachtragliche Oxidation Hg® => Hg*' + 2e gebildet werden.
Komplexierungen von Hg*", z.B. mit SH-Gruppen von Speichelproteinen, Redoxrek-
tionen zwischen Hg° und SH-Gruppen aber auch Methylierungen, kénnen als Folge-
reaktionen im Korper eintreten. Alle Organismen besitzen Enzyme zur Methylierung.
Methylcorrinoid-Derivate, wie Methyl-Vitamin B,, kdnnen als Methylierungsagens
fungieren.

Reaktionswege dieser Art gelten natirlich nicht fir mikroskopisch erkennbare

Bruchsticke von Amalgamfillungen. Diese passieren nahezu unverandert den Ma-

gen-Darm-Trakt.

Bei der weiteren Erforschung und Beurteilung der Rolle von Amalgamfullungen fur
die menschliche Gesundheit sollten neben einer starkeren Uberwachung der Input-
wege (wie z.B. Speichel) auch die unterschiedlichen Bindungsformen von Quecksil-

ber und ihre Transformationsmdglichkeiten berlcksichtigt werden.
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