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緒言 

 齲蝕は近年減少傾向が続いている。しかし、令和４年の歯科疾患実態調査にお

いて 5 歳以上 15 歳未満において、う歯のある者は 17.6〜52.9%（平均 32.1%）

と報告されている。また、25 歳以上のう歯のある者は 80%以上であり、齲蝕予

防の必要性が高い状況は続いていると考えられる 1)。さらに世界中で猛威を振る

った COVID-19 のパンデミックにより、日本人の小児の DMFT は増加したと

報告されている 2)。 

 一般的に齲蝕が発生した場合にはまずエナメル質の実質欠損が生じ、続いて

象牙質の実質欠損へと進行する 3)。Minimal Intervention を考慮すると感染象牙

質を選択的に除去し、健全歯質を温存するという観点では第一選択はコンポジ

ットレジン修復となる 4)。しかしながら、齲蝕を除去して歯冠修復した後には、

再度齲蝕となることがある、いわゆる二次齲蝕が問題となる 5)。さらに齲蝕が進

行し、歯髄処置が必要となり、最終的には抜歯が必要となる 6)。それを避けるた

めには、齲蝕予防、二次齲蝕予防が重要である。 

 齲蝕予防にはフッ化物の応用が有効であることは周知の事実である 7-11)。フッ

化物は歯の表面に作用し、ハイドロキシアパタイトをフルオロアパタイトに変

えることにより歯の耐酸性を向上させる 12)。フッ化物の効能はそれだけではな

く、齲蝕原因菌の一つである Streptococcus mutans のエノラーゼ活性を阻害し、
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酸の産生を阻害する 13)。さらにフッ素徐放性材料として知られるグラスアイオ

ノマーセメントは二次齲蝕を予防する材料として報告されている 14)。グラスア

イオノマーセメントはフッ化物イオンを徐放するのみではなく、歯質接着性を

有することに加え、熱膨張係数が歯質に類似しており、辺縁封鎖性が優れた材料

として知られている 15,16)。また、2021 年には世界保健機関（WHO）により

essential medicines に指定され、その存在はますます注目されている 17)。 

 近年、根面齲蝕の予防・治療を目的とした亜鉛ガラス含有グラスアイオノマー

セメントが開発された 18)。亜鉛イオンには Streptococcus mutans の酸産生抑制

効果 19)や、細胞壁合成阻害による抗菌性を有する 20)ことが報告されている。亜

鉛ガラス含有グラスアイオノマーセメントは、根面齲蝕への新たなアプローチ

として普及し始めている。しかし、亜鉛ガラス含有グラスアイオノマーセメント

のエナメル質への影響は明らかになっていない。 

 本研究では、亜鉛ガラス含有グラスアイオノマーセメントを用い、エナメル質

に対する脱灰抑制効果の検討を行った。 

 

材料と方法 

1.使用材料 

 本研究は、コンポジットレジンの GRACEFIL ZeroFlo○R（GZF: GC, 東京）、
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亜鉛ガラス含有グラスアイオノマーセメントである CAREDYNE RESTORE○R

（CDR: GC, 東京）、従来型のグラスアイオノマーセメントである FUJI Ⅸ GP○R

（FⅨ: GC, 東京）の３種類の歯冠修復材料を使用した（表１）。 

 研究に用いた歯は齲蝕が無く、修復処置のされていない健全なヒト切歯を使

用した。歯は抜去後、直ちに脱イオン水に浸漬し、使用まで 4℃で保管した。な

お、本研究における抜去歯の使用に関しては患者の使用許諾を得て、北海道大学

大学院歯学研究院臨床・疫学研究倫理審査委員会において審査承認された（承認

番号 2019 第７号）。 

2. 試料作製と pH サイクル 

 30 本のヒト抜去歯を精密低速切断機（Isomet low speed saw: Buehler, 東京）

を用いて歯冠部のみとなるように切断した。その後、ダイヤモンドポイント（ダ

イヤモンドバーA: 松風, 京都）を用いて縦 2mm、横 2mm、深さ 1mm になるよ

うに窩洞を形成し各材料を充填した。歯面処理材による周囲歯質への影響をな

くすため、歯面処理材は使用しなかった。頬側面以外は即時重合レジンで被覆し

た。歯冠部は材料充填後、耐水研磨紙#1000 を用いて研磨した。試験面の半分に

テフロンシールを貼り、非脱灰面とした。試料は pH4.5 の脱灰溶液（0.2M 乳

酸、3mM CaCl2、0.18mM KH2PO4）に６時間、pH7.0 の再石灰化溶液（0.02M 

HEPES、0.3mM CaCl2、0.18mM KH2PO4）に 18 時間浸漬するのを 1 サイクル
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とし、28 サイクル行った。各溶液からの交換時に脱イオン水で試料の洗浄を行

った（図１）。 

3. デジタルマイクロスコープ 

 pH サイクル後の試料表面をデジタルマイクロスコープ（VHX-500:KEYENCE,

大阪）で撮影し、充填材から白変部までの距離を計測した。 

4. ミネラルプロファイル 

 マイクロスコープ撮影後、試料を厚さ 1mm にスライスし、試験断面をマイク

ロフォーカス X 線 CT inspeXio SMX-100CT（SHIMADZU, 中国）で透過 X 線

像をサンプルから 35mm 離した位置から撮影（90kV、30µA）し、Image J にて

ミネラルプロファイル解析を行い、ミネラルロス（vol%/µm）を算出した。ミネ

ラルプロファイル解析はテフロンシールでマスキングした非脱灰部分の X 線不

透過率を 100%とし、深さ 200µm まで解析した。なお、各群の試料数は 8 とし

た。 

5. EPMA による定量分析 

 pH サイクル後の試料表面をフィールドエミッション電子プローブアナライ

ザ（EPMA: JXA-8530F:日本電子, 東京）で解析した。充填材に近接した歯質の

フッ素（F）、ストロンチウム(Sr)、亜鉛（Zn）を定量分析し、mass%を測定し

た。各群の試料数は 3 とした。 
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6. 金属イオン測定 

 各材料を内径 10mm、深さ 2mm のモールドに充填し、メーカーの指示に従い

硬化させてディスクを作製した。ディスクは常温下にて 24 時間容器内に保管し

乾燥後、脱イオン水、脱灰溶液、再石灰化溶液(20mL)にそれぞれ浸漬した。37℃

で 7 日間浸漬し、ディスクを取り出し、溶液中の Sr、Zn、Al 濃度を ICP-OES

（ICPOES Optima 5300DV: PerkinElmer, USA）で測定した（図２）。各群の試

料数は 6 とした。 

7. フッ化物イオン測定 

 金属イオン測定と同様のディスクを作製した。脱イオン水 20mL に浸漬し、

１、２、３、４、５、６、７、14、21、28 日後に試料を取り出し、各溶液に 500-

F-TISAB 溶液(フッ化物イオン選択性電極用 TISAB 溶液:HORIBA)を 20mL

を加え、フッ化物イオン電極（LAQUA: HORIBA, 京都）を使用してフッ化物イ

オン濃度（mg/L）を測定した。脱イオン水に浸漬した各群の試料数は 10 とし

た。 

８. 統計処理 

 充填材から白変部までの距離ならびにミネラルロスに関する統計処理は one-

way ANOVA および Tukey’s test を用いて有意水準 5%にて行った。フッ化物イ

オン測定結果に関する統計処理は Student’s t-test を用いて有意水準 5%で行っ



 7 

た。 

 

結果 

1. デジタルマイクロスコープ観察 

 充填材から白変部までの距離は CDR が一番長く、次いで FIX、GZF となっ

た（図３、表２）。GZF では充填材と歯質の界面から白変していた。すべての材

料間で有意な差を認めた。 

2. ミネラルロス 

 充填材周囲のミネラルロスを表 3 に示した。ミネラルロスは GZF が著しく高

く、FIX、CDR の順となった。GZF に対して CDR、FIX の有意な脱灰抑制が示

された。CDR と FIX 間では有意な差は認められなかった。 

3. EPMA による定量分析 

 試料表面の EPMA 分析結果を表 4 に示した。フッ素は、CDR において FIX

の約 3 倍取り込まれていた。また、亜鉛は CDR において FIX の 32 倍取り込ま

れていた。ストロンチウムは検出されなかった。 

4. 金属イオン溶出量 

 金属イオン溶出量の測定結果を図 4 に示した。脱イオン水、再石灰化溶液中

では各金属イオンの溶出は極少量であった（図４―１、２）。脱灰溶液では多く
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の金属イオンの溶出が認められた（図４―３）。ストロンチウムは FIX で最も多

く、CDR でも認められた。GZF では認められなかった。亜鉛の溶出は CDR で

のみ認められた。 

5. フッ化物イオン溶出量 

 フッ化物イオン溶出量の測定結果を図５に示した。すべての測定日において

CDR が FIX よりも多くのフッ化物イオンを溶出しており、２、７日以外の測定

日に有意差が認められた。 

 

考察 

 本 研 究 で 使 用 し た 亜 鉛 ガ ラ ス 含 有 グ ラ ス ア イ オ ノ マ ー セ メ ン ト の

CAREDYNE RESTORE○Rは、根面齲蝕の修復用に開発された材料である。粉末

にフルオロアルミノシリケートガラスを含んでいることから従前のグラスアイ

オノマーセメントの特徴を有する。それに加えて粉末にフルオロジンクシリケ

ートガラスを含んでおり、亜鉛を溶出する機能が付与されている。根面齲蝕の修

復への有効性は既に報告されているとおりで、根面象牙質の脱灰抑制効果 18,21,22)

や、細菌に対するバイオフィルム生成抑制効果 19,23)が報告されている。また、本

材料の使用用途には小窩裂溝填塞用セメント（フィッシャーシーラント）と掲載

されているが、フィッシャーシーラントとしての使用報告や研究は認められな
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い。フィッシャーシーラントに求められる性質としては、封鎖性と周囲エナメル

質の脱灰抑制である。そこで本研究ではエナメル質に対する脱灰抑制効果を pH

サイクルによる脱灰後の歯質の状態をもとに検討した。デジタルマイクロスコ

ープによる観察によって脱灰抑制の範囲を評価し、ミネラルプロファイルから

ミネラルロスを算出することにより脱灰量を評価した。コンポジットレジンで

ある GZF では周囲歯質の脱灰抑制は全く認められず、材料界面から白変し、脱

灰が認められた。それに対してグラスアイオノマーセメントである CDR と FIX

は材料周囲で脱灰抑制が認められた。ミネラルロスでは値に差が認められるも

のの有意差は認められなかった。しかし、デジタルマイクロスコープ上では CDR

は広範囲にわたり周囲歯質の脱灰抑制が認められた。脱灰抑制が認められた理

由としてはまずフッ化物イオンの放出が挙げられる。グラスアイオノマーセメ

ントは硬化体から徐々にフッ化物イオンを放出するフッ素徐放能を有する 24)。

本研究で使用した CDR ならびに FIX はそれぞれフッ化物イオンの徐放が認め

られ、他のグラスアイオノマーセメントに関する研究と同様に浸漬した初日に

多くのフッ化物イオンを放出後、２日目、３日目と減少し、それ以降は少量のフ

ッ化物イオンを徐放し続けた 25,26)。フッ化物イオンは 0.154mg/L 以上から齲窩

の形成を抑制し、1mg/L 以上で表層下脱灰を抑制する 27)。本研究において３日

目以降においても、CDR と FIX ともに 0.3mg/L 以上のフッ化物イオンの放出
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が認められ、脱灰抑制効果と考えられた。 

 Mohammed ら 28)は、エナメル質に対しては亜鉛濃度が 36mg/L 以上で脱灰抑

制を示すとし、356mg/L 以上、特に 1782mg/L 以上でαホペイト様の結晶を形

成すると報告している。本研究で使用した CDR は脱灰溶液中に 100mg/L 以上

の亜鉛イオンの溶出を認め、周囲歯質に取り込まれていることが確認された。し

かしながらその量は極めて微量で、SEM-EDS では検出できず、約 10 倍の感度

である EPMA でようやく検出された。特に 356mg/L には及ばず、αホペイト

様の結晶を形成しているとは考えにくく、エナメル質内にどのように取り込ま

れているかは更なる解析が必要と考えられた。 

 本研究において CDR ならびに FIX でストロンチウムの溶出は認められたが、

周囲エナメル質への取り込みは全く認められなかった。ストロンチウムは歯質

に取り込まれることにより、耐酸性が非常に高いストロンチウムアパタイトを

形成することが知られている 29)。疫学的には、ストロンチウムは、飲料水や土

壌中に含まれる濃度が高い地域で齲蝕罹患率が低いことが知られている 30)。ま

た、近年ではストロンチウムを放出する S-PRG フィラーの登場により、その齲

蝕予防効果が再び注目を浴びている 31)。一方で、乳歯におけるエナメル質中の

ストロンチウム濃度と齲蝕経験歯面数に正の相関が認められたとする報告もあ

り 32)、歯質に取り込まれることにより齲蝕予防効果が発揮されるかどうかは議
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論の余地がある。歯の周囲環境においては、ストロンチウムが存在することでフ

ッ化物イオンによる脱灰抑制効果を増強させるという報告 33)があり、本研究に

おいても、ストロンチウムが歯に取り込まれるのではなく、歯の周囲に存在する

ことでフッ化物イオンによる脱灰抑制効果を高めた可能性が考えられた。 

 アルミニウムは歯質へのプラークの付着や増殖を抑制する効果があるとされ

ており 34)。抗齲蝕作用を有する元素とされている 35)。さらに、フッ化物配合洗

口剤中にアルミニウムを存在させることにより齲蝕予防効果が高まることが報

告されている 36)。また、以前よりアルミニウムは主に歯の形成期に取り込まれ

ると言われており、歯質に取り込まれた際に耐酸性を高めるという報告もある

37)。本研究では CDR と FIX でアルミニウムの放出が認められたが、歯冠修復材

料からのアルミニウムの放出は、歯質に取り込まれるというよりも、唾液中にア

ルミニウムを多く存在させることにより齲蝕予防効果が発揮されると考えられ

る。 

フッ化物による齲蝕予防効果は古くはフルオロアパタイトを形成することで、

歯質の耐酸性を向上させることにより発揮すると考えられてきた 38)。しかし、

近年ではフッ化物による齲蝕予防効果は歯質自体の耐酸性の向上よりも、歯が

溶解した時にフッ化物イオンが存在することにより、再石灰化を促進し、結果的

に歯質の脱灰を防ぐと考えられている。グラスアイオノマーセメントはフッ素



 12 

徐放性材料であり、低濃度ではあるが長期間に渡ってフッ化物イオンを徐放し

続ける 39)。さらに、高濃度のフッ化物イオンと接することにより、フッ化物イ

オンをセメント内にリチャージし、フッ素の貯蔵庫として機能する。歯磨剤に含

まれる濃度でフッ化物イオンはリチャージされるため、毎日の歯磨きの際にリ

チャージされ、継続したフッ素徐放が期待できる 40)。亜鉛ガラス含有グラスア

イオノマーセメントにおけるリチャージ能については報告がないため、さらな

る研究が必要ではあるが、グラスアイオノマーセメントとしてフルオロアルミ

ノシリケートガラスを含有しており、亜鉛ガラス含有グラスアイオノマーセメ

ントについてもリチャージ能を有している可能性が高いと考えられる。 

歯冠修復材料として必要な性質として、特に咬合力が直接かかる部位で使用

するためには十分な物理的強度を備えている必要がある。本研究では物理的強

度に対する評価はしていないが、長沢らは圧縮強さが約 175MPa、間接引張強さ

が 9.5MPa、曲げ強さが 21MPa と報告しており、いずれの値も従来型のグラス

アイオノマーセメント（FUJI VII）に対して優れた性質を示した 41)。 

本 研 究 で 使 用 し た 亜 鉛 ガ ラ ス 含 有 グ ラ ス ア イ オ ノ マ ー セ メ ン ト の

CAREDYNE RESTORE○Rは従来型のグラスアイオノマーセメントと比較して、

pH サイクルによる脱灰を抑制することが明らかになった。また、材料から放出

されるイオンについては、フッ化物イオンの徐放量の増加、亜鉛イオンの溶出を
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認めた。周囲エナメル質には亜鉛の取り込みが認められ、フッ素の取り込み量は

３倍になった。本研究で使用した歯はいずれも成熟したエナメル質であり、乳歯

や幼若永久歯に対して使用した場合、さらに大きな反応を示すことが考えられ

る。また、小児は成人と比較してショ糖を含む飲食物を摂取する頻度が多く、齲

蝕が発生しやすい傾向にある 42)。その点から、根面齲蝕に対する修復材料とし

て開発された CDR は、小児に対する修復材料としての応用が有効であることが

期待される。 

 

結論 

亜鉛ガラス含有 GIC は根面齲蝕のみではなく、エナメル質の脱灰抑制効果を示

し、エナメル質の修復にも有効な材料である可能性が示唆された。 
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表１ 使用材料 

 
 

 

 

図１ 脱灰試験試料作製ならびに pH サイクル 

 

 

 

Material/code Manufacturer Composition Lot No.

GRACEFIL ZeroFlo
(GZF)

GC, Tokyo, Japan Barium glass, Bis-MEPP 1908221

CAREDYN RESTORE
(CDR)

GC, Tokyo, Japan Powder:
fluoroaluminosilicate

glass, fluorozincsilicate
glass

Liquid: polyacrylic acid, 
distilled water, 

polybasic carboxylic acid

Powder:1904191

Liquid:1904081

FUJI IX GP
(FⅨ)

GC, Tokyo, Japan Powder: 
fluoroaluminosilicate
glass, polyacrylic acid

Liquid: polyacrylic acid, 
distilled water, polybasic 

carboxylic acid

Powder:1911151

Liquid:1911121

切縁部

⻭頸部 ⼀辺6 mmの⽴⽅体
になるように切断

縦2 mm×横2 mm×深さ1 
mmになるように窩洞形成

脱灰溶液（乳酸：0.2 M、CaCl2：3 

mM、KH2PO4：0.18 mM、pH4.5）作

製した。

再⽯灰化溶液（HEPES：0.02 M、

CaCl2：0.3 mM、KH2PO4：0.18 mM、

pH7.0）作製した。

 pH 4.5の脱灰溶液を6時間浸漬し、

pH 7.0  の再⽯灰化溶液に18時間浸漬

した。これを１サイクルとして、28サ

イクル⾏なった。

1 cycle

脱灰溶液再⽯灰化溶液

pHサイクル

18H 6H
pH cycle

充填

⻭⽛
⻭冠

⻭根

半分にテフロンシール貼る 即時重合レジンで被覆 

切断

研磨
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図２ イオン測定用ディスクの作製 

 

 

 

図３ 脱灰後の試料表面のデジタルマイクロスコープ像。(a)GZF、(b)CDR、

(c)FIX。 

 

直径:10mm
⾼さ:2mm

充填材 直径:10mm
⾼さ:２mm

各溶液
(20ml)

材料

37℃で保管

容器に⼊れ
24時間乾燥

測定

モールド
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表２ 充填材から白変部までの距離 (µm) 

 

 

表３ ミネラルロス (vol%・µm) 
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表 4  EPMA による定量分析 (mass%) 

 

 

 

図４-1 脱イオン水中に溶出した金属イオン 
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図４-２ 再石灰化溶液中に溶出した金属イオン 

 

 

 

図４-３ 脱灰溶液中に溶出した金属イオン 
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図５ フッ化物イオン溶出量 (µg/L)   
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