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緒言 

 

現在，我が国において乳歯う蝕は減少傾向にある 1)．これは 1日あたり 2回以

上歯磨きをする者の割合の増加や，フッ素塗布経験者の増加 (60 %) に加え，一

人平均シーラント歯数が年々増加傾向にあることも影響している 2)．しかしなが

ら，平成 23 年に施行された「歯科口腔保健の推進に関する法律」において，3

歳児でのう蝕のない者の割合を，現状値の 77.1 % (平成 21年) から 90 % (平成

34 年) にすることを目標とするなど，さらなる口腔内の健康増進が求められて

いる 3)． 

 シーラントがう蝕予防に貢献していることはこれまでの種々の研究により明

らかになっており 4,5)，現在も研究・開発が進んでいる 6,7)．近年，従来型レジン

系シーラントに加え，グラスアイオノマーセメント系シーラントや Surface 

Reaction Type Pre-Reacted Glassionomer (S-PRG) フィラー含有レジン系シーラン

トが開発されている．グラスアイオノマーセメント系シーラントに含まれるフ

ッ素の徐放により歯質の耐酸性を向上させる 8)ことはよく知られているが，

Methacryloyl Fluoride - Methyl Methacrylate (MMA-MF) 共重合体 9)や，S-PRGフィ

ラー10)を含有させることにより，レジン系シーラントにフッ素徐放能を付与し，

歯質にフッ素を取り込ませることが可能になった 9)． 



 これまでのシーラントの研究は，in vivo では経過を観察する追跡調査研究 11,12)，

in vitro では口腔内の経時的な pH 変化を再現せずに人工的な脱灰を起こし測定

する研究がほとんどであった 13,14) ．松田らは Stephanのカーブ 15)で代表される

ような連続的な pH変化を再現できる自動 pHサイクル装置を開発し，経時的な

脱灰と再石灰化を試料に加えることのできる実験系を確立させた 16)．これによ

りエナメル質を脱灰し，様々な材料のう蝕抑制効果 17)や，乳歯と永久歯の脱灰

傾向の違い 18)を比較検討することが可能となった．しかし，自動 pHサイクル装

置を用いた乳歯に対するシーラントの脱灰抑制効果を比較した研究は未だ行わ

れていない． 

そこで本研究では，乳歯に対して従来型レジン系シーラント，グラスアイオ

ノマーセメント系シーラント，S-PRGフィラー含有レジン系シーラントの 3 種

類のシーラントを用いて，自動 pHサイクル装置によるエナメル質の脱灰がどの

ように変化するのかを調べ，それぞれの材料の脱灰抑制効果について比較検討

した．また，マイクロ PIGE/PIXEを使用し，シーラント周囲のエナメル質内の

フッ素量を測定することにより，脱灰量とエナメル質内のフッ素量の間の相関

についても検討した． 

 

材料および方法 



 

1)填塞材料 

 本研究では，従来型レジン系シーラントとしてティースメイト F-1 2.0 (TM : 

クラレノリタケデンタル，東京)，S-PRGフィラー含有レジン系シーラントとし

てビューティシーラント (BS : 松風，京都)，グラスアイオノマーセメント系シ

ーラントとしてフジⅢLC (ⅢLC : ジーシー，東京) を使用した．また，歯面処

理材は通法に従い，TM に K エッチャント GEL (クラレノリタケデンタル)，BS

に付属のプライマー (松風)，ⅢLC にキャビティコンディショナー (ジーシー) 

を使用した． 

 

2)試料の作製 

 本研究には，交換期のため抜去した，う蝕が無く修復処置のされていない健

全なヒト乳臼歯 8 歯を使用した．乳歯は抜去後，直ちに水中に浸漬し，使用ま

で室温で保管した．なお，抜去歯の利用については書面にて研究の概要を説明

し，患者およびその保護者から利用の同意を得ている．ヒトエナメル質では，

最表層部のフッ素量が表層下と比較して多いため 19)，フッ素量を均一にするた

めに前処理として 2.0 mol/L過塩素酸に 30 秒間浸漬し，最表層部エナメル質を

除去した 20)．その後，アルミナ懸濁液 (ALPHA MICROPOLISH ALMINA C，



BUEHLER，USA) を用いてロビンソンブラシで表層を研磨した．ダイヤモンド

ポイント (FT90,ピーディーアール，愛知) を用いて頬舌側面に幅 1 mm，長さ 5 

mm，深さ 1 mmの窩洞を形成し，各材料メーカーの指示に従って歯面処理を行

った後，各シーラントを窩洞に填塞し，20秒間光照射を行い硬化させた．TM を

填塞した試料を TM 群，BSを填塞した試料を BS群，ⅢLC を填塞した試料をⅢ

LC 群とした．また，窩洞を形成せずにシーラントを填塞しなかったものをコン

トロール群とした． 

 試料は，シーラント填塞後，湿度 100%で 24 時間保存し，マイクロカッティ

ングマシン (BS-300CP，盟和商事，東京) を用いて歯軸方向に対して平行に切

断を行い，頰舌方向に厚さ 200 µmの切片を作製した．自動 pHサイクル装置に

掛ける試料は，切断面に銅製メッシュ (GILDER GRID G100，日新 EM，東京) を

設置した後に，スティッキーワックスで被覆して作製した． 

  

3)自動 pHサイクル装置の設定 

 自動 pH サイクル装置の模式図を図 2 に示す．装置は，Matsudaら 21,22)の方法

を用いて設定した．脱灰溶液 (0.2 M lactic acid，3.0 mM CaCl2，1.8 mM KH2PO4，

pH 4.5)，再石灰化溶液 (0.02 M HEPES，3.0 mM CaCl2，1.8 mM KH2PO4，pH 7.0) 

を用いて，各サイクルにおける pH が 5.5以下である時間 (脱灰時間) を平均 18



分，初期の pHに戻るまでの時間 (回復時間) を平均 52分とした．サイクル数は

1 日 6 回 (6，9，12，15，18，21時)，各サイクルの間隔は 120分とし，この期

間および装置を稼働させない期間は再石灰化溶液に浸漬した．サイクル期間は 5

週間とした． 

 

4)Transverse microradiography (TMR) の観察 

 TMR の撮影は，実験開始前と pH サイクル開始後 1，2，3，4，5 週目に行っ

た．各試料はアルミステップウェッジとともに，コンタクトマイクロラジオグ

ラフィー撮影装置 (CSM-2，Softex，神奈川) を用いて撮影した．加速電圧 14 kV，

加速電流 4 mA，試料-焦点間距離 100 mm，照射時間 20分の条件下で TMR 撮影

を行った． 

 撮影にはガラス乾板 (High Precision Photo Plate，コニカミノルタ，東京) を用

い，現像定着は専用現像液 (CDH-100，コニカミノルタ) および専用定着液 

(CFL-881，コニカミノルタ) を用いて行った． 

 

5)評価方法 

 TMR 画像を Matsudaら 21,22)の方法に準じて，光学顕微鏡 (BX50,OLYMPUS，

東京) に接続した CCDカメラと汎用画像処理ソフトウェア (Win RooF，三谷商



事，福井) を用いて取り込み，デジタル化処理を行った．デジタル化した画像は

Adobe Photoshop 8.0 (Adobe Systems Incorporated，USA) を使用し，試料切断面に

設置した銅製メッシュを基準に重ね合わせを行った．シーラントからの距離が

50〜100 µmのエナメル質部分の黒化度を汎用画像解析ソフトウェア (ImageJ，

National Institutes of Health，USA) により測定した．得られた黒化度は，アルミ

ニウムステップウェッジの黒化度を基準として補正し，Angmarらの式 23)に基づ

いて解析を行い，ミネラルプロファイルを算出し，ΔIntegrated Mineral Loss 

(ΔIML) と ΔLesion depth  (ΔLd) を求めた（図 4）．  

 

6)エナメル質内のフッ素量の測定 

試料に填塞したシーラントから 50 µm離れたエナメル質の表層から深部のフ

ッ素量を，マイクロ PIGE/PIXE装置を用い測定した．試料は pH サイクル前 (1

日) と後 (5 週) の 2 種類を使用し，各シーラントごとに 3 切片ずつ使用した．

測定部位は，シーラント周囲のエナメル質 500 µm × 270 µmの範囲とした．装

置の設定条件は Komatsuら 24,25)の方法に準じた．直径約 1 µm，電流約 100 pAの

1.7 MeV陽子ビームを試料に照射し，発生した原子核反応 (19F(p,αγ)16O) から得

られたγ線を試料の後方 5 mmに設置されたNal検出器により測定することによ

り，フッ素量を求めた．エナメル質表層から 200 µmまでのフッ素量を基に，横



軸がエナメル質表層からの距離，縦軸がフッ素量のグラフを作成し，グラフの

面積を総フッ素量とした．また，最も高かった値をピークフッ素量とした． 

 

7)走査型電子顕微鏡 : Scanning Electron Microscope (SEM) 

 SEMの観察は，pHサイクル後，各シーラントとの境界部のエナメル質に対し

て行った．各試料は自然乾燥した後，イオンスパッタ装置 (E-1030，日立，東京)

で Pt-Pd蒸着を 150秒間行い，加速電圧 10 kVで走査型電子顕微鏡 (S-4000，日

立) 観察を行った． 

 

8)統計処理 

 すべての統計処理は，統計用ソフト SPSS ver.21 （IBM，USA） を使用し，

one-way ANOVAならびに Tukey法を用い，p<0.05の有意差で行った． 

 

9)倫理的配慮 

 本研究は北海道大学大学院歯学研究科臨床・疫学研究倫理審査委員会の承認

(承認番号：2013第 1号) を得て実施した． 

 

結果 



 

1)ΔIML の変化 

 ΔIML は，すべてのシーラント群においてコントロール群より低い値を示し

た．シーラント群ではⅢLC 群，BS群，TM 群の順に低い値を示した．ⅢLC 群

は 2週目以降，すべての群と比較して有意に低い値を示した．また，BS群はす

べての週でコントロール群と比較して有意に低い値を示した．TM 群はコントロ

ール群との有意差は認められなかった (図 5)．  

 

2)ΔLd の変化 

ΔLd はΔIML と同様，すべてのシーラント群においてコントロール群より低

い値を示した．ⅢLC 群はすべての週でコントロール群と比較して有意に低い値

を示した．BS群は 4 週と 5週でコントロール群と比較して有意に低い値を示し

た．TM 群はコントロール群と有意差は認められなかった (図 6)．  

 

3)エナメル質内のフッ素分布 

エナメル質内のフッ素分布をマイクロ PIGE/PIXEで測定した．シーラント群

はコントロール群と比較して多くの量のフッ素の取り込みを認めた (図 7)．TM

群とBS群がエナメル質の最表層のみにフッ素が取り込まれていたのに対し (図



7A,B)，ⅢLC 群では深部までフッ素が取り込まれていた (図 7C)． 

マイクロ PIGE/PIXEで測定した pH サイクル前の試料 (1 日) と pH サイクル

後の試料 (5週) の，総フッ素量 (図 8)，ピークフッ素量 (図 9) を示す．シーラ

ント群はコントロール群と比較し，すべての測定結果において高いフッ素量を

示した．シーラント群では，ⅢLC 群が他の材料と比較してすべての測定結果で

最も高い値を示し，次いで TM 群，BS 群の順であった．ⅢLC 群は総フッ素量

が，1 日でコントロール群ならびに BS群と比較して有意に高く，5 週では有意

差が認められなかった．ピークフッ素量は 1日で有意差が認められなかったが，

5 週でコントロール群ならびに BS群と比較して有意に高かった．1 日と 5 週の

比較では， 総フッ素量は，ⅢLC 群は 1日よりも 5週で有意に高い値を示した．

TM 群では有意差は認められなかったが 1日より 5週で高い値を示した．コント

ロール群と BS群は 1日と 5週で有意な変化が認められなかった．ピークフッ素

量は TM 群とⅢLC 群において 1日より 5週で高い値を示したが，すべての群に

おいて有意差は認められなかった．  

 

4)エナメル質表面の SEM像 

 pH サイクル後の試料におけるシーラント周囲のエナメル質の SEM 観察を行

った．各シーラント群では，コントロール群と比較してエナメル質の脱灰が少



なかった．また，ⅢLC 群は脱灰が最も少なく、次いで BS 群，TM 群の順に脱

灰される傾向が見られた (図 10)． 

 

考察 

 

乳歯や幼若永久歯に行われるシーラントは，小窩裂溝を塞ぎ，口腔内細菌や

プラークなどのう蝕の原因物質の侵入を防ぐことにより，エナメル質の脱灰を

防止する．近年，フッ素を徐放するシーラントが開発され，シーラントから徐

放されるフッ素がエナメル質を強化し，脱灰抑制効果を発揮すると考えられて

いる 26)．本研究では，口腔内に類似した pH の経時的な変化を再現した自動 pH

サイクル装置による 1 日 6 回の脱灰・再石灰化処理を，シーラントを填塞した

乳歯に 5 週間行った．自動 pH サイクル装置による脱灰・再石灰化処理により，

エナメル質が脱灰される．その TMR 撮影像からミネラルプロファイルを算出し

ΔIML とΔLd を求め，各種シーラントの脱灰抑制効果を比較した． 

従来から，初期う蝕に対する pHサイクルを用いた研究は行われていたが，脱

灰溶液や再石灰化溶液に一定期間浸漬させるのみであり，口腔内で見られるよ

うな pH の経時的な変化は再現されていなかった 27,28)．本研究で使用した自動

pH サイクル装置は脱灰溶液と再石灰化溶液を交互に還流させるため，pH の経



時的な変化を引き起こし，口腔内に近い環境を作り出すことができる．自動 pH

サイクル装置により，エナメル質はミネラル喪失量を示すΔIML と脱灰深さを

示すΔLd が週を経るごとに増大する傾向にあり 18)，本研究においても同様の傾

向が認められた．また，ΔIML，ΔLd ともにⅢLC 群，BS 群，TM 群の順に高

くなり，ⅢLC 群で最も脱灰抑制が認められた．この順番は Wangらの，フッ素

徐放量はⅢLC，BS，TM の順に多かったという報告 29)と一致する．このことか

ら，シーラント周囲のエナメル質の脱灰はシーラントから徐放されるフッ素の

量に影響を受けることが示唆された． 

エナメル質内のフッ素量に関するマイクロ PIGE/PIXE の結果では，1 日と 5

週で最も高い総フッ素量を示したのはⅢLC 群であった．他の群が 1日と 5週の

間に有意差が認められないのに対し，ⅢLC は唯一 5週が 1日に対し有意に高い

値を示した．これはⅢLC の徐放するフッ素量が最も多く，エナメル質がその多

くのフッ素を取り込んだためと考えられる．1日と 5週のグループ内で見てみる

と，ⅢLC は 1 日ではコントロール群と BS群に対して有意差が認められたのに

対して 5週では有意差が認められなくなった．このことはⅢLC 群の 5週の標準

偏差が大きいことに起因すると考えられる．BSと TM がリキッドタイプのシー

ラントであるのに対して，ⅢLC は粉液タイプであり練和が必要である．そのた

め粉液比は一定で練和しているが，同一材料間においてもばらつきが生じ，エ



ナメル質へのフッ素の取り込みに影響を与えたと考えられる．それに対してピ

ークフッ素量では，5 週でコントロール群と BS 群に対し有意差を認めたが，1

日では有意差が認められなかった．これはⅢLC 群の 5週のピークフッ素量が pH

サイクルによって増加したのに対して，コントロール群と BS群ではわずかに低

下したことが影響していると考えられる．試料作製時にフッ素を多量に含む最

表層エナメル質を過塩素酸で除去しているが，最表層下にわずかに残存してい

たフッ素を多く含む層が，脱灰が進むにつれて失われた結果，値が低下した可

能性が示唆される．  

ⅢLC 群に次いで 5 週でフッ素の取り込みが多かったのは TM 群で，BS 群よ

り高い値を示した．この順番は Wangらのフッ素徐放量の報告 29)と異なる．こ

れは，歯面処理材の違いによる影響と考えられる．シーラントを填塞する際は

基本的に歯面処理を行うが，その方法は材料により異なる．本研究では，TM は

K エッチャント GEL (40 ％リン酸) で 40秒，BSは付属のプライマー (カルボン

酸系モノマー，ホスホン酸モノマー含有) で 5秒，メーカーの指示通りに歯面処

理を行った．リン酸による歯面処理はシーラントとエナメル質を強固に接着さ

せるが，エナメル質表層を溶解させ，高粘度のシーラントを用いた場合や低粘

度でも填塞時間が短い場合にはシーラント周囲のエナメル質にシーラントが浸

透しない脱灰層が残存することが指摘されている 30）．本研究においては TM 群



がリン酸処理を行っており，TM 群で認められるシーラント周囲エナメル質の脱

灰は歯面処理の影響の可能性が考えられる．BS付属のプライマーはセルフエッ

チングプライマーであり，歯面への影響という点ではリン酸よりマイルドであ

った．これらの異なる歯面処理方法が前述したエナメル質へのフッ素取り込み

量の逆転現象に影響を及ぼしていた可能性が考えられる．TM から溶出するフッ

素の量は BSと比較して少ない 29)にも関わらず，TM におけるエナメル質へのフ

ッ素取り込み量が BSよりも多くなった理由として，リン酸エッチングによりエ

ナメル質が強く脱灰され，脱灰部にフッ素が浸透したことが考えられる． 

また、エナメル質に取り込まれたフッ素量の順番はΔIML，ΔLd の結果とも

異なる．これは，シーラント周囲エナメル質の脱灰は材料からのフッ素徐放量

だけではなく，他の要因にも影響を受けていることを示唆している．今回使用

したシーラントの主な組成は，TM は TEGDMA，HEMA，MDP，MMA-MF 共
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ストロンチウムとホウ素は BSよりも少なかったことを報告している． 

これらイオンの中で，ストロンチウムはハイドロキシアパタイトに含まれる
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他のシーラント群と比較してエナメル質のフッ素の取り込み量が多かったこと

に加え，酸緩衝能を有することから，本研究において最も脱灰抑制効果が認め

られることが示唆された．  

これらの影響については本研究の結果からは明らかにすることはできず，さ

らなる研究が必要である． 

本研究は，シーラントの周囲エナメル質に対する脱灰抑制効果について明ら

かにした．しかし，シーラントの予後は，口腔内環境 33）や歯質との接着性 34)，

歯面処理の方法 35)，フッ素の徐放量 36)など様々な要因に影響を受ける．そのた

め，実際の臨床においては，歯の萌出状態や口腔内環境等，種々の要因を考慮



しシーラントを選択する必要がある． 

 

結論 

 

 本研究は，シーラントを乳歯に填塞し作製した試料を，自動 pH サイクル装置

を用いて脱灰させ，ΔIML およびΔLd を算出した．また，マイクロ PIGE/PIXE

を用いてエナメル質内のフッ素量を測定することにより，以下の結論を得た． 

1. シーラントを填塞した乳歯のΔIML，ΔLd がコントロールと比較して低かっ

たことから，シーラントには乳歯の脱灰抑制効果があることが認められた．

また，研究に使用したシーラントの中ではⅢLC の脱灰抑制効果が最も高い

ことが示された． 

2. BSは TM と比較してエナメル質に取り込まれたフッ素が少なかったが，TM

よりも脱灰抑制効果を示したことから，フッ素以外の要因が脱灰抑制に関与

していることが示唆された． 
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エナメル質に脱灰を認めた。BS群も同様の傾向を示したが，脱灰程度が低い部

が一部に認められた．ⅢLC

．画像の右端がシーラントで，界面から左側がエナ

メル質．コントロールは実質欠損を含めた強い脱灰を示した．

群も同様の傾向を示したが，脱灰程度が低い部

LC 群の脱灰は少なかった．

．画像の右端がシーラントで，界面から左側がエナ

メル質．コントロールは実質欠損を含めた強い脱灰を示した．

群も同様の傾向を示したが，脱灰程度が低い部

群の脱灰は少なかった．

．画像の右端がシーラントで，界面から左側がエナ

メル質．コントロールは実質欠損を含めた強い脱灰を示した．TM

群も同様の傾向を示したが，脱灰程度が低い部

群の脱灰は少なかった． 

．画像の右端がシーラントで，界面から左側がエナ

TM 群は界面から

群も同様の傾向を示したが，脱灰程度が低い部

 

．画像の右端がシーラントで，界面から左側がエナ

群は界面から

群も同様の傾向を示したが，脱灰程度が低い部
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