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研究成果の概要（和文）：グラスアイオノマー系の矯正歯科用接着剤にケイ酸塩をフッ素供給源として用いることで、
抗齲蝕効果の増強を図ったところ、フッ素水溶液のpHが低い場合にはグラスアイオノマーの溶出が生じ、期待したグラ
スアイオノマーへのフッ素の取り込みに障害が生じることが分かった。しかし、pHの調整を行なうことでその影響を減
じ得る可能性が示唆された。一方、材料に含有されているフッ素量に対する、フッ化ナトリウム水溶液浸漬による中期
的な影響を検討したところ、中性のフッ化ナトリウム水溶液への浸漬においても材料よりフッ素の溶出がおこっている
ことが分かった。

研究成果の概要（英文）：To enhance anti-caries effect of glass-ionomer based orthodontic adhesives, 
silico fluoride solution was evaluated to adhesive as a souse of fluoride. In case of lower pH, glass 
ionomer particles was dissolved by fluoride solution. However, when pH was adjusted to neutral range, 
fluoride uptake and release was observed through glass ionomer layer, then decalcification of teeth was 
inhibited. On the other hand, with respect to the residual amount of fluorine contained in the adhesive 
material for a long term evaluation, it was revealed that the fluorine was eluted from adhesive materials 
although the pH was adjusted neutral area.
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１．研究開始当初の背景 

矯正装置に齲蝕予防効果を有する歯科材

料を応用する取り組みは古くから行われて

きた。特に、フッ素は歯質のアパタイト構造

を強化し、かつ、再石灰化を促進する元素と

して知られており、齲蝕予防の観点からはフ

ッ素を徐放する材料が推奨される。このため

、フッ素イオンの取り込みと放出を行う性質

を有するグラスアイオノマー系の接着剤が

注目されている。 

我々はグラスアイオノマー系矯正歯科用

接着剤の歯質脱灰抑制効果について人工齲

蝕作成モデルを用いて検討を行ってきた。

従来の研究では、グラスアイオノマー系接

着剤に繰り返しフッ素を供給すると、フッ

素徐放効果を持たない接着剤と比較して歯

質の脱灰が有意に抑制されることを見出し

た。またこれとは別に、特定のフッ化ケイ

素は、従来より臨床に用いられてきたフッ

化ナトリウムなどのフッ素化合物と比較し

て歯質の脱灰抑制効果が高いことも報告し

ている。ここで注目すべき点として、接着

剤のグラスアイオノマー相はガラスを含有

しているため、アルミニウムやケイ素とい

った元素を組成中に有するフッ素化合物を

用いてフッ素を供給した場合、フッ素とグ

ラスアイオノマーの持つ齲蝕予防効果が相

乗的に高まることを着想した。 
 

２．研究の目的 

本研究課題では、グラスアイオノマー相に存

在するケイ素を組成とするケイ酸塩をフッ素

の供給源として用いることが、グラスアイオ

ノマー系矯正歯科用接着剤の齲蝕予防効果に

与える影響を検証することを目的とする。 
 

３．研究の方法 

（１）グラスアイオノマー系矯正歯科用接

着剤の歯質脱灰抑制効果に対するアンモ

ニウムヘキサフルオロケイ酸の影響 

①接着剤に対する影響の検討 

グラスアイオノマーフィラー含有レジン系

接着剤（BO）の硬化体を作成し耐水ペーパー

にて表面を研磨し試料とした。次いで試料を、

人工唾液と脱灰溶液への浸漬を 3 週間繰り

返し、2日毎に 1分間フッ素溶液への浸漬を

加えた。使用したフッ素溶液は、フッ化ナト

リウム水溶液(NaF)、正リン酸にて pH 3.4

に調整した酸性フッ化ナトリウム水溶液

（APF）、アンモニウムヘキサフルオロケイ酸

（SiF）水溶液、水酸化ナトリウムにて pH 7.4

に調整した SiF 水溶液(n-SiF)で、いずれの

水溶液のフッ素濃度も 230ppm となるよう調

整した。3週間の浸漬が終了した試料を走査

型電子顕微鏡にて観察した。 

②脱灰抑制効果に対する影響 

ウシ下顎中切歯歯冠をアクリル樹脂に包

埋後、自動研磨機にて研磨しエナメル面を露

出させた。ついで直径 1.5 mm の円柱状の穴

を形成し、BO を充填し、#2000 の耐水ペーパ

ーにて充填物とエナメル質表面を研磨後、BO

周囲に 1.5 mm 幅のエナメル質を残し、パラ

フィンワックスにて被覆し試料とした。 

次いで、作成した試料を実験(1)-①と同様

の方法で脱灰した。すなわち、pH cycling と

して 3 週間、人工唾液に 12 時間、脱灰溶液

へ 12 時間の浸漬を繰り返し、2日毎に 1分間

フッ素溶液への浸漬を加えた。 脱灰した試

料から、低速切断機を用いて 700 μmの薄切

片を切り出し、0.1 mM Rhodamine B 水溶液に

て染色し、コンフォーカルレーザー顕微鏡

（CLSM, LSM 510, Carl Zeiss）にて観察し、

脱灰深度を測定した。 

 

（２）矯正歯科用接着剤のフッ化ナトリウムに

対するフッ素徐放機能に関する検討 

被験材料としてレジン強化型グラスアイオ

ノマー系接着剤(フジオルソ LC, GC: GI)、

S-PRG フィラー含有矯正歯科用接着剤(ビュー

ティーオーソボンド, 松風: BO)、フッ素徐放

性 4-META/MMA-TBB レジン系接着剤（スーパー

ボンドオルソマイト, サンメディカル: F3)、

フッ素徐放性Bis-GMAレジン接着剤(トランス

ボンドプラスカラーチェンジ, 3M: Plus)、そ

して、フッ素徐放機能をもたない Bis-GMA レ

ジン矯正歯科用接着剤(トランスボンド XT, 

3M: XT)を用いた。材料をモールド(6×8×3)

に填入し、材料指定の方法にて重合し試料と

した。試料は 14 ml の脱イオン水に浸漬し、



溶液中のフッ素濃度をフッ素電極にて測定し

た。脱イオン水は 24 時間毎に交換し、浸漬開

始後 7、14、21 日目には試料を 14 ml の 500 ppm

フッ化ナトリウム水溶液に 1 分浸漬し、フッ

素をリチャージした。浸漬試験は4週間行い、

その後はフッ素をリチャージすること無く、2、

3、9、18 か月後にイオン水を交換した。さら

に、その後は再び 24 時間毎に脱イオン水を交

換し、1週間おきにフッ素を供給する浸漬試験

を繰り返した。試験の終了した試料はプラチ

ナ蒸着を行い EDX 分析にてフッ素の定量分析

を行なった。 

 
４．研究成果 

（１）グラスアイオノマー系矯正歯科用接

着剤の歯質脱灰抑制効果に対するアンモ

ニウムヘキサフルオロケイ酸の影響 

①接着剤に対する影響の検討 

実験開始後 10 日における試料の SEM 観察

では、NaF 群と n-SiF 群はコントロールと比

較し差はみられなかったが、APF 群では、小

径のグラスアイオノマーフィラーの脱落が

観察された。一方、SiF 群においては小径の

フィラーはほぼ消失し、大径のフィラーにも

径の縮小がみられた。また、20 日浸漬後の試

料では NaF群 n-SiF 群においてもフィラー周

囲の溶解が観察され、APF 群、SiF 群ではフ

ィラーがほぼ消失していた。（図 1）以上のこ

とから、グラスアイオノマーフィラーは酸性

領域のフッ素水溶液に容易に犯され、その効

果を十分に発揮できない可能性が示された

ものの、pH の調整によってはその影響を減じ

ることができる可能性が示唆された。 

 

図１ フッ化物が接着剤に及ぼす影響 

②脱灰抑制効果に対する影響 

APF 群は NaF 群と比較して差はみられなか

ったが、SiF 群は NaF 群と比較し脱灰深度が

有意に増加していた。これは、(1)-①の結果

の通り、ガラスフィラーが SiF の影響下で溶

出してしまったため、フッ素のリチャージ、

リリースが生じなかったという可能性が考

えられた。一方、n-SiF 群は NaF 群と比較し

て有意差はなかったものの、脱灰深度が減少

する傾向にあり、pH を中性領域に調整するこ

とで、ガラスフィラーが残留し、フッ素のリ

チャージ、リリースが生じたためと考えられ

た。（図 2） 

 

 

 

 

 

 

図２ 脱灰深度 
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（２）矯正歯科用接着剤のフッ化ナトリウムに

対するフッ素徐放機能に関する検討 

試験開始から 4 週間経過時点におけるフ

ッ素濃度は GI、F3 が Plus、BO と比較して著

しく高かったものの、試験開始後６日のフッ

化ナトリウム水溶液浸漬前には 4 群の濃度

は拮抗する傾向が見られた。また、GI、Plus、

BO は、フッ化ナトリウム水溶液への浸漬に

より、他の材料よりも多くのフッ素を徐放し

た。（図 3） 

 

図３ 4 週間経過時のフッ素徐放量 

 GI、Plus、BO、F3 は試験開始後 18 か月経

過しても、フッ素を徐放した。徐放量には材

料館で大きな開きがあり、GI は他の材料の

2.5 倍から 8倍のフッ素を徐放した。（図 4） 

 

 

 

図４4週から 18 か月経過時のフッ素徐放量 

 GI、BO、Plus は試験開始後 18 か月経過し

ても、フッ素の供給に応じてフッ素を溶出し

た。とりわけ、GI は徐々に溶出するフッ素

濃度が増加した。F3 と XT にはリチャージ機

能は見られなかった。（図 5） 

 

図５ 18 か月経過時

のフッ素徐放量 

試験の終了した試料を EDX 分析にてフッ

素の定量分析を行ない、残留フッ素濃度を測

定したところ、いずれの試料においても、

Control>F 供給無し>F 供給ありの順でフッ

素の残留濃度が高かった。NaF の供給におい

ても元々材料に含有されていたフッ素が溶

出したことが分かった。（図 6） 

 

 

 

 

 

 

 

 

図６ 試験終了後の残留フッ素濃度 
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