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研究成果の概要（和文）：石灰化誘導性モノマー配合試作レジンセメントを、ヒト抜去歯象牙質の非脱灰歯面お
よび脱灰歯面に接着させ、ミネラル溶液に短期間および長期間浸漬して、モノマーによる接着界面の再石灰化促
進作用およびその様式について形態学的観察、X 線回折による結晶学的分析により評価した。さらに、接着性評
価により接着界面の長期耐久性について検討した。その結果、象牙質再石灰化誘導性モノマー5%および10%添加
セメント、塩化カルシウム5%添加セメントが良好な再石灰化誘導活性及び良好な接着性能を示した。また、塩化
カルシウムの35%HEMA処理は、カルシウムイオンの象牙質浸透性を高めることが明らかになった。

研究成果の概要（英文）：Mineral-inducing monomer blended prototype resin cement was bonded to 
non-demineralized tooth surface and demineralized tooth surface of human extracted dentine. The 
specimens were immersed in mineral solution for a short period and long term, and then were 
evaluated by morphological observation by SEM and crystallographic analysis by X-ray diffraction. 
Furthermore, the long term durability of the adhesive interface was investigated by evaluating 
adhesion. As a result, 5% and 10% monomers-added cement and 5% calcium chloride-added cement showed 
good remineralization inducing activity and good adhesion performance. It was also found that 35% 
HEMA treatment of calcium chloride enhances permeability of calcium ions into dentin.

研究分野： 歯科保存学
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１．研究開始当初の背景 
(1) 我が国が世界をリードして近年「接着歯

学」が確立された。これによって接着材
料およびその技術が飛躍的に進歩し、そ
れがミニマルインターベンション普及の
原動力および推進力となった。そして今
や「接着」は歯科医療を広く強固に支え
る主要技術の一つとなっている。しかし
ながら、接着界面が劣化し、接着強さが
経時的に低下することがin vitro およ
びin vivo評価において報告されている。
この原因として、樹含浸層底部に発生す
るナノスペース（Sano et al. Oper Dent 
20:160-167,1995）への水分・MMP の侵入
により樹脂含浸層中のレジンおよびコラ
ーゲン線維が徐々に加水分解されるため
と考えられている。それを支持する実験
結果として、長期経過後の樹脂含浸層底
部から樹状に広がるwater tree 現象が
in vitro 評価において認められている
（Tay et al. Am J Dent 16: 6-12, 2003）。
これらのことから、接着界面の長期耐久
性の改良が強く望まれている。 

 
(2) 接着後に樹脂含浸層底部に発生したナノ

スペース中に露出した脱灰コラーゲン線
維を再石灰化して、ナノスペースを緊密
に封鎖することにより、加水分解を回避
し、さらに water tree発生を阻止するこ
とができるものと考えている。これによ
り接着界面の長期耐久性を向上させるこ
とができるのではないかと考え、本研究
の着想に至った。 

 
２．研究の目的 

象牙質再石灰化誘導性モノマーを開発し、
それを種々の濃度で配合した試作レジンセ
メントを、ヒト抜去歯象牙質の非脱灰歯面
および脱灰歯面に接着させ、唾液標準ミネ
ラル溶液に短期間および長期間浸漬して、
モノマーによる接着界面の再石灰化促進作
用およびその様式について形態学的観察、
微小領域X 線回折による結晶学的分析によ
り評価した。さらに、接着性評価により接
着界面の長期耐久性について検討した。 

 
３．研究の方法 
(1) 象牙質再石灰化誘導活性を有すると推測

されるモノマーの設計を行い、合成した。 
さらにPMMA に新規開発モノマーを0, 5, 
10, 30, 50, 70 % 配合した６種類の
MMA-TBB レジンセメントを試作した。同
様に塩化カルシウムを0, 5, 10, 30, 50, 
70 % 配合した６種類のMMA-TBB レジン
セメントを試作した。 

 
(2) 再石灰化評価試料の作製：抜去歯の歯冠

半分を歯軸に対して垂直に低速切断器
(IsometTM, Buehler, USA)にて水平断し、
厚さ300μm の象牙質ディスクを作製す

る。ディスクを#1500 の耐水研磨紙によ
り研削し試片とする。それぞれのディス
クを通法にしたがって10%クエン酸-3%塩
化第二鉄で通常処理・過脱灰処理後、試
作レジンセメントを浸透させ実験試料と
した。コントロールとして、モノマー0%
添加レジンセメントを接着させた試料を
使用した。これらの試料を唾液基準ミネ
ラル溶液(20mM Hepes, 1.5mM CaCl2, 
0.9mM KH2PO4, pH7.0)に37℃で浸漬した。 

 
(3) 接着性評価試料の作製：抜去歯の歯冠半

分を歯軸に対して垂直に低速切断器
(IsometTM,Buehler, USA)にて水平断し、
露出させた象牙質に上記と同様に10%ク
エン酸-3%塩化第二鉄で処理後、新規開発
接着性モノマーを各種濃度配合したレジ
ンセメントを浸透させ、コンポジットレ
ジンを築盛して実験試料とした。これら
の試料を唾液基準ミネラル溶液に37℃で
上記と同じ期間浸漬した。 

 
(4) 試作レジンセメントの接着性能および再

石灰可能について引張試験、再石灰化実
験および微小領域X 線回折による結晶学
的分析により詳細な解析を行った。 

 
(5) ヒト象牙質ブロックを切り出し、35%リン

酸ゲルで15秒間脱灰処理を行った。試料
をCO2レーザー照射・非照射群、さらにフ
ッ化物イオン含有溶液浸漬・非浸漬群の4
群に分けて試料とした。 
レーザー照射は、CO2レーザー（Nanolaser 
GL-III、ジーシー）を試料から10mm離し
て0.5W(1.5W/cm2)で5秒間照射した。1日、
1週、2週、1か月後にnano-indentation
試験により象牙質の機械的特性（硬さ、
弾性係数）を測定し、象牙質表面をSEM
で観察した。 

 
４．研究成果 
(1) 再石灰化実験および接着実験の結果から、

5%および10%新規モノマー添加レジンセ
メントが再石灰可能を発揮し、良好な接
着性能を有することが明らかになった。
同様に、カルシウムイオン（塩化カルシ
ウム）を既成レジンセメントに種々濃度
で添加した際の石灰化誘導活性、象牙質
接着性能等を分析した。その結果、
5%,10%,30%添加試料で象牙質再石灰化誘
導活性が認められた。また石灰化誘導時
間は濃度依存的に短縮されることが分か
った。象牙質接着性能に関しては、接着
24時間、3か月、6か月後に30%添加試料で
微小引張り強さが有意に低い値を示した
が、5%および10％添加試料ではどの期間
においてもコントロールと有意差は認め
られなかった。Ｘ線回折の結果から再石
灰化物はアパタイトであることが明らか
になった。硬化物のビッカース硬さ、最



大曲げ強さともに、5%添加試料ではコン
トロールと有意差はないものの、10%およ
び30%添加試料では有意に低い値を示し
た。これらの結果を総合すると、今回検
討した添加濃度の中では、塩化カルシウ
ム5%添加レジンセメントが、再石灰化誘
導活性を有し、本来の接着性能および物
性を抑制しないことから、優れた材料と
なり得ることが示唆された。 

 塩化カルシウム5％添加MMA系レジンセメ
ントの再石灰化誘導活性および高い象牙
質接着性能・物性を強化するための方策
として、塩化カルシウム細粒を35%HEMA
で処理した後、象牙質に適用した場合に、
SEM/EDXにて接着界面樹脂含侵層直下に
高いカルシウムイオンの集積が観察され
た。このことから、親水性モノマーであ
る35%HEMA処理は塩化カルシウム5％添加
MMA系レジンセメントからのカルシウム
イオンの象牙質浸透性を高めることによ
って、本セメントの象牙質再石灰化誘導
活性を増強する可能性があることが示唆
された。 

  
(2) CO2 レーザー照射後にフッ化物イオン含

有溶液に浸漬すると、象牙質の硬さが上
昇し、象牙質表面を石灰化物が完全に被
覆している像が認められ、脱灰象牙質の
再石灰化が生じていることが確認され
た。 

 

(3) In-air μPIXE/PIGE法によるフッ化物の
取り込み実験およびTMR画像の観察によ
り、既存のフッ化物含有ゲル状象牙質知
覚過敏抑制材による処理によって脱灰象
牙質深部までフッ化物の取り込みが認め
られ、脱灰抑制作用を有することが示さ
れた。このことから、石灰化誘導性レジ
ンセメントの効果を増強するためにフッ
化物イオンを適用する際には、その適用
方法を考慮する必要があると考えられた。
また、本研究で開発した材料・適用法の
適切な組み合わせによって新規の齲蝕治
療材料およびその方法開発の可能性が示
唆された。 
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