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各種填塞 ・修復材のpHお よびフッ素徐放性の経時的変化

大須賀　直 人　 竹 内　瑞 穂　 鬼 澤　良 子

勝 木　完 司　 岩 崎　 浩　 宮 沢　裕 夫

伊 藤　充 雄*

要 旨:フ ッ素徐放性 を有 する各種填塞 ・修復材のpHお よび フ ッ素徐放量 の経時的変化 を検 討す るために,

pHメ ー ターお よびイオ ンメー ター使用 し,各 条件下で検討 した結果以下 の結論 を得 た。
1.試 験片 を生理食塩水50ml中 に浸漬 させ た もの は,填 塞材 の中でpH値 が著 しく低下す る ものがみ ら

れ,フ ッ素 も継続 して徐放 され る傾向にあった。

2.照 射5日 後 に試験片 をフッ素 イオン濃度1000ppmの 溶 液に浸 漬 させ た ものは試験片 を生理食塩 水 に浸

漬 した もの に比べ フッ素徐放量が増加する傾 向にあった。

3.試 験片 を照射直後か ら1日 毎 に4℃ と60℃ の温度変化 を与 えた もの は,生 理食塩水50ml中 に浸漬 さ

せた もの に比べpHの 値が低 く,フ ッ素徐放量 も増加 する傾 向にあった。

4.生 理食塩水50ml中 に浸漬 させ,照 射5日 後 に試験片 にサ ン ドブラス ト処理 を行 った もの は,フ ッ素

徐放量 が著 し く上昇する傾向にあった。

以上 の結 果 より,フ ッ素徐 放性 を有 する材料 は,温 度負荷 や表面構造 の変化 によ り,フ ッ素の取 り込み と

放出を繰 り返 しているこ とが示唆 された。また,口 腔 内にお いて温度 やpH変 化がみ られ る条件下 で も同様

な影響 を受 ける ことが推 測で きた。
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緒 言

幼若永久歯の処置,管 理は,口 腔環境や解剖学的形態

に加え歯質の未成熟性などにより,安 定 した予後を得る

ことは困難な場合が多い。特 に萌出まもない時期は,歯

質の問題やその周辺への条件 を考慮 し,萌 出途上,直 後

の成熟過程を障害 しないことを基本 とした処置,管 理を

行 うことが要求される。

幼若歯は長期にわたり低濃度のフッ素 と接触すること

で歯質が強化されることから,フ ッ化物の局所応用が頻

繁に行われている。また,填 塞材,修 復材においても低

濃度のフッ素を徐放する材料が幼若歯の条件を考慮 し使

用されている。現在,フ ッ素徐放性を有する光重合型墳

塞 ・修復材は,フ ッ化物の取 り込みと放出を繰り返 し,

継続 してフッ素を徐放することから,幼 若永久歯の齢蝕

予防に極めて有効である'～3)。しか し,こ れ らの経時的

変化は材料間でさまざまであ り,明 確にされていない。

そこで著者 らは,始 めに光源の異なる光照射器が,各 種

材料の重合時の影響やフッ素徐放量に与える影響を検討

する目的で各試料の曲げ試験 を行った。その後,ADA

規格に準 じて試料を作製 し,生 理食塩水 中37℃ で保管

したフッ素徐放性材料のpHの 経時的変化 とフッ素徐放

量 を測定 した4)。本研究では,各 種填塞 ・修復材 のpH

およびフッ素徐放性の経時的変化について継続 して測定

するとともに,サ ーマルサイクルによる温度負荷および

サンドブラス ト処理により試料表面を粗造にした場合の

pHの 経時的変化 とフッ素徐放量について測定 し,両 者

の関連性について検討を行った。

方 法

1)試 料

試料は7種 類のフッ素徐放性材料を使用 した。

填塞材は,試 料1と して光重合型シーラント用グラス

アイオノマーセメント(GCFUJI皿LC⑪,GC社 製〉,試

料2と して光重合型小 窩裂溝墳塞材(TEETHMATE.F

1⑧,ク ラレ社製),試 料3と してフッ素徐放性光重合型

小 窩 裂 溝墳塞材(FLUOROSEALANT⑧,SHOFU社 製)
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を用 い た。

修 復 材 は,試 料1と して ワ ンパ ッ ク光 重 合 グ ラス ア イ

オ ノマ ー(REACTMER②,SHOFU社 製),試 料2と して

光 重 合 型 レ ジ ン(SOLIDEX一 岬,SHOFU社 製),試 料3

と して審 美 性 歯 科 充 墳 用 コ ン ポジ ッ トレジ ン(BEAUTI-

FIL⑪,SHOFU社 製),資 料4と して光 重 合 型 充 填 用 レジ

ン 強 化 グ ラ ス ア イ オ ノ マ ー セ メ ン ト(GCFUJIHLC⑪,

GC社 製)を 使 用 した(表1)。

なお,修 復 材 の 試 料2(SOLIDEX-F)自 体 に は,フ ッ

素徐 放 性 を有 さ ない い ため,フ ッ素含 有 の特 殊 フ ィ ラー

を配 合 した フ ル オ ロ ボ ン ドを併 用 した。

2)実 験 方 法

試 験 片 は,ADA規 格No.61に 準 じた実 験 用 金 型(20

表i試 料

填 塞 材

1.光 重 合 型 シ ー ラ ン ト用 グ ラス ア イオ ノ マ ー セ メ ン ト

GCFUJI皿LC⑮

2.光 重 合 型 小 窩 裂 溝i填塞 材TEETHMATE-F1⑧

3.フ ッ素 徐 放 性 光 重 合 型 小 窩 裂 溝 墳塞 材FLUORO-

SEALANT②

修 復 材

1.ワ ンパ ック 光 重 合 型 グ ラス ア イ オ ノ マ ーREACT-

MER⑧

2.光 重 合 型 コ ンポ ジ ッ トレ ジ ンSOLIDEX-F⑪

3.審 美 性 歯 科 充 墳 用 コ ンポ ジ ッ トレジ ンBEAUTIFIL⑧

4.光 重 合 型 充 墳 用 レ ジ ン強 化 グ ラス ア イ オ ノ マ ー セ メ

ン トGCFUJIHLC⑧

mm×20mm×i.5mm)を 使用 し,各 試料 ともに2個 ず

つ作製した。

試験片の光重合はプラズマアークランプ光照射器

(アークライ ト③,AIRTECHINIQUES社 製)に てライ ト

ガイ ドチ ップシール ドを取 り外 し,チ ップ(φ 直径8

mm>を 試料 に接触させ,中 央,左 右に,照 射設定時間

5秒,照 射設定光量100%で 照射 した。

試験片を照射直後 より生理食塩水50ml中 に浸漬 さ

せたものをA群,照 射5日 後に試験片 を生理食塩水 中

より取 り出し,フ ッ素イオン濃度ioOOppmの 溶液に,

10分 間浸漬 させた後,照 射直後 より浸漬させていた生

理食塩水中に戻 したものをB群,試 験片を硬化直後 よ

り生理食塩水50ml中 に浸漬させ,1日 毎にサーマルサ

イクル(4℃ と60℃ の温度変化)の 負荷 を与えた もの

をC群,試 験片を硬化直後 より生理食塩水50ml中 に

浸漬 させ,照 射5日 後 にHI-BLASTERIH⑧(SHOFU社

製)に よりサンドブラス ト処理 を行った ものをD群 と

した。サ ンドブラス ト処理はSHOFU社 製サ ンドブラス

ターを使用 し,照 射設定 は照射圧5Kgfγcm2,照 射距離

は試料か ら50mmに 設定 し正面より10秒 間照射 した。

なお,ガ ラスビーズは平均粒径75μmを 使用 した。

pHの 測定は,pHメ ー ター(東 亜電波工業社製)に

イオン電極(東 亜電波工業社製)を 接続 し,フ ッ素除放

量の測定 は,イ オンメーター(東 亜電波工業社製)に

フッ素電極および比較電極(東 亜電波工業社製)を 接続

して行った(図1)。

なお,試 料は37℃ の恒温槽内に保管 した。
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結 果

各試料のpHの 経時的変化を折れ線グラフ,フ ッ素徐

放量の経時的変化 を棒グラフで示す。

1.填 塞材の経時的変化

1)試 料1のpHは,4群 共 に2週 間後 まで上昇 し,そ

の後はほぼ一定の値 を示 した。D群 の値は4群 のなか

で高い値 を示 した。

フッ素徐放量は,A,B,C群 共に2週 間後まで経時的

に増加 し,そ の後,ほ ぼ一定量 を示 した。しか し,D

群の徐放量は照射直後か ら上昇 し,2週 間後で64ppm

と著 しい上昇がみ られ,以 後減少 したが,7週 間後 より

再び徐放量の増加がみられた(図2)。

2)試 料2のpHは,4群 共に2週 間後まで低下 し,そ

の後はpH4-3の 間を推移 した。フッ素徐放量は,A,B,

C群 共に2週 間後まで経時的に増加 し,そ の後ほぼ一定

図2墳 塞材 試料1のpHお よびフ ッ素徐放量 の経 時的変化

図3墳 塞材 試料2のpHお よびフ ッ素徐放量 の経時 的変化

量を示 した。D群 の徐放量は照射直後か ら上昇 し試料1

と同様に2週 間後220ppmと 著 しく上昇 し,5週 間後に

減少 したが,再 び徐放量が増加 した(図3)。

3)試 料3のpHは4群 共に1週 間後 まで経時的に低下

し,以 後PH5-4の 間を推移 した。フッ素徐放量 は,A,

B,C群 共に3週 間後 まで経時的に増加 し,そ の後一定

の徐放量を示 した。D群 の徐放量は試料3に おいても

試料1,2と 同様に増加する傾向がみ られた(図4)。

2.修 復材の経時的変化

1)試 料1のpHは 照射1週 間後まで低下 しその後変動

がみ られたが,pH7-55の 間を推移 した。 フッ素徐放

量はA,B,C群 共に1週 間後まで経時的に増加 し,そ の

後一定の徐放量がみられた。D群 の徐放量 は3週 間後

で63ppmと 著 しく上昇 し,墳 塞材 と同様な傾向がみら

れた(図5)。

2)試 料2のpHは4群 共に照射直後1週 間後まで低下

図4墳 塞材 試料3のpHお よび フッ素徐放量 の経 時的変化

図5修 復材 試料1のpHお よび フッ素徐放量 の経 時的変化
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図6修 復材 試料2のpHお よびフ ッ素徐放量の経時的変化

図7修 復材 試料3のpHお よびフッ素徐 放量 の経 時的変化

図8修 復材 試料4のpHお よび フッ素徐 放量 の経 時的変化

した。A,B,D群 のpHはi週 間 後 よ り上 昇 傾 向 し た

が,7週 間後 か らpHは6-5の 間 を推 移 した 。C群 のpH

は照 射 直 後 よ り6週 間 後 ま で 低 下 し,そ の 後pH5-4の

問 を推 移 した 。 フ ッ素 徐 放 性 は,A,B,C群 共 に照 射 直

後 よ り-・定 量 を徐 放 した 。D群 の 徐 放 量 は3週 間後 に

著しい上昇 したが,そ の後も継続 して徐放する傾向がみ

られた(図6)。

3)試 料3のpHは,4群 共に照射直後 よりi週 間後 ま

ですみやかに上昇 したが,6週 間後から一定の値を推移

した。フッ素徐放量は,A,B,ci群 共に照射7週 間後 ま

で継続的に徐放 したが,以 後一定の徐放量を示 した。D

群の徐放量は3週 間後に48ppmと 著 しく上昇 し,以 後

5週 間後に減少 したが,6週 間後 より継続 して徐放する

傾向がみられた(図7)。

4)試 料4のpHは,4群 共に2週 間後までゆるやかに

上昇 し,そ の後pH7.5-5.8の 値で推移 した。フッ素徐

放性は,A,B,C群 共に2週 間後まで徐放量が多 く,以

後一定の徐放量を示 した。D群 の徐放量は3週 間後に

124ppmと 著 しく上昇 し他の試料と同様 な傾向がみ られ

た(図8)。

考 察

i.材 料について

フッ素徐放性材料は多種多様の ものが市販 されてお

り,多 く材料が小児歯科臨床において使用されている。

各種 フッ素徐放性材料のフッ素徐放性に関する研究2～16)

は多 くの報告がなされているが,物 性の経時的な変化は

材料問でさまざまであり,pHの 経時的変化やフッ素徐

放量についてどれだけ差異があるのか,徐 放性との関係

も明確にされていない。徐放されるフッ素の有用性は,

i>歯 質の酸 に対する脱灰抵抗性の向上による二次鵡蝕

予防効果,2)微 生物に対 しての長期間にわたる抗菌的

作用,微 生物の糖代謝の抑制効果があげ られる。 しか

し,小 黒7)は,ヒ ト胎児由来2倍 体細胞 を用いた研究に

おいて,20な いし30ppm以 上のフッ素イオン濃度 にお

ける細胞の存在は不可能であると報告している。

そこで本研究では,幼 若永久歯に使用する代表的な填

塞材,修 復材の中でフッ素徐放を有する7種 類の材料の

pHの 経時的変化お よびフッ素徐放性の経時的変化につ

いて検討 した。なお,試 料は生理食塩水50ml中 に浸

漬させた場合,試 験片 を生理食塩水 中より取 り出し,

フッ素 イオン濃度1000ppmの 溶液に浸漬 した場合,

サーマルサイクルによる温度負荷 を行った場合およびサ

ン ドブラス ト処理により試料表面を粗造 にした場合の関

連性について検討を行った。

2.方 法について

試料を重合させる照射器は,キ セノンランプを装備 し

たプラズマアークランプ照射器を使用 した。ハロゲンラ

ンプは低出力の光線を使用しており,可 視光線重合型レ

ジンでは緩徐 に硬化させ,レ ジンの重合収縮量 をレジン
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ペース トの流動性において窩洞の開放面か ら補償 して窩

洞への適合性を改善 し,内 部応力の少ない修復を得ると

いう構想 に基づいている18)。しかし,関 連研究において

光源の異なる照射器が各種材料の重合開始時からのpH

の経時的変化やフッ素徐放性に与える影響を検討した結

果4),曲 げ試験において差異が認められなかったことを

考慮すると,材 料の物性に何 ら影響がないと判断し,強

力な光出力を誇 り,硬 化の速いキセノンランプを装備す

るプラズマアークランプ照射器を使用 した。

試料 は37℃ の恒温槽 内に保管 し,pHの 測定 はpH

メーター(東 亜電波工業社製)に イオン電極を接続 し,

フッ素除放性の測定は,イ オンメーターにフッ素電極お

よび比較電極を接続 して行った。

3.結 果について

南 ら15)のフッ素徐放性修復材に関する報告では,レ ジ

ン強化型グラスアイオノマーセメントではフッ素の溶出

量が初期に多 く,時 間の経過とともに減少するが,重 合

後180日 後 まで緩徐 に溶出し,フ ッ素徐放性の コンポ

ジットレジンではごく微量のフッ素が経時的にi80日 間

きわめて緩徐に溶出すると報告 している。本実験結果で

は,試 験片 を生理食塩水50ml中 に浸 漬 させ たもの

は,填 塞材の中でpH値 が著 しく低下するものがみ られ

た。一般にはpH値4.5以 下では細胞が死滅する値であ

り,歯 垢中のpH値 も45以 下で歯を脱灰する値である

ことか ら,使 用に際 しては,pH値 の低下による歯質の

脱灰や歯髄組織への影響についても再検討する必要があ

ることが示唆 された。また,山 本 ら19)の報告で は,pH

値が高 くなるとフッ素徐放量が増加する傾向がみられた

が,生 理食塩水50ml中 に浸漬させたものは,pH値 と

フッ素徐放量に差はみられなかった。

照射5日 後に試験片 をフッ素イオ ン濃度ioOOppmの

溶液に浸漬させたものは,照 射直後から生理食塩水中に

浸漬させたものに比べ,フ ッ素徐放量が高い傾向にあっ

た。このことは,試 験片のフッ化物の取 り込み と放出が

繰 り返 して行われていることが推測できる。

サーマルサイクルによる温度負荷の影響は,フ ッ素溶

出量が初期に多 くみられ,浸 漬期間とともに減少すると

いわれている20)。また,4℃ と60℃ の温度負荷 を与えた

ものより,60℃ の一・定の温度負荷 を与えた ものが溶出

量が多いとの報告がある19)。稲用 ら21)は,サ ーマルサイ

クルの負荷によってレジンの表面が劣化 され表面粗 さ,

対摩耗性および硬度などの機械的性質が低下すると報告

している。また,性 状に及ぼす影響について,臼 歯用 レ

ジンを用いた結果,全 ての材料においてサーマルサイク

ルと水中浸漬 による表面性状の劣化が認められ,特 に

SEM像 による観察により,サ ーマルサイクルが水 中浸

漬による劣化を加速 していることを報告 している。 しか

し,本 研究において試験片を照射直後か ら1日 毎 に4℃

と60℃ の温度変化を与えたものは,生 理食塩水50ml

中に浸漬 させ,37℃ の恒温槽内に保管 したものに比べ

pHの 値が低 く,フ ッ素徐放量 も上昇する傾向にあっ

た。おそらくサーマルサイクルの温度負荷をかけると試

料表面の温度変化が起こり,そ の結果,試 料表面の膨縮

が繰 り返されて内部応力が生 じ,フ ッ素徐放量 も増加す

ることが考えられた。

山本ら19)は,フ ッ素徐放性 レジンか らのフッ素溶出量

に関する研究において,ど の保管期間においても研磨試

料 は未研磨試料に比べフッ素溶出量が有意に少ないと報

告 している。 しかし,本 研究において生理食塩水50ml

中に浸漬させ,照 射5日 後に試験片にサン ドブラス ト処

理を行ったものは墳塞材,修 復材 ともにフッ素徐放量が

著 しく上昇することから,サ ンドブラス ト処理により試

料表面が粗造になり,溶 出量が増加するものと考えられ

た。

フッ素徐放性を有する材料 は,温 度負荷や表面構造の

変化により,フ ッ素の取 り込みと放出を繰 り返 しながら

継続 してフッ素を放出していることが考えられる。この

ことは口腔内のように温度,pH変 化がみられる条件下

でも同様な影響を受けることが推測できる。 よって墳塞

・修復後に歯冠の平滑面のフッ化物の局所応用すること

は,填 塞 ・修復材料のフッ素徐放量 も増加することが考

えられ,幼 若永久歯の翻蝕の予防効果 も期待できること

が示唆された。

結 論

フッ素徐放性を有する各種墳塞 ・修復材のpHお よび

フッ素徐放量の経時的変化について各条件下で検討 した

結果以下の結論を得た。

1.試 験片 を生理食塩水50ml中 に浸 漬 させた もの

は,填 塞材の中でpH値 が著 しく低下するものがみ ら

れ,フ ッ素放量 も継続 して徐放する傾向にあった。

2.照 射5日 後に試験片 をフッ素イオン濃度1000ppm

の溶液に浸漬させたものは試験片を生理食塩水に浸漬

したものに比べフッ素徐放量が増加する傾 向にあっ

た。

3.試 験片 を照射直後からi日 毎に4℃ と60℃ の温度

変化 を与 えたものは,生 理食塩水50ml中 に浸漬 さ

せたものに比べpHの 値が低 く,フ ッ素徐放量 も増加

する傾向にあった。

4.生 理食塩水50ml中 に浸漬 させ,照 射5日 後に試
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験 片 にサ ン ドブ ラス ト処 理 を行 った もの は フ ッ素 徐 放

量 が 著 し く上 昇 す る傾 向 にあ っ た。

本研究 の一部 は,平 成13,14年 度科学研 究費補 助金

(若手研究(B)13771290)の 補助 を受 けて行 われ た。

なお,本 論文 の 要 旨 は第40回 日本 小 児 歯科 学 会

(2002年6月6日,千 葉市〉 において発 表 した。
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With regard to the serial changes in pH and the amount of sustained fluoride release in various 

types of condensation and filling materials with sustained fluoride release, the following results were 

obtained under various conditions.

1.Continuous sustained fluoride release was noted in the specimens immersed in 50 ml physiological 

saline, and marked decreases in pH were detected in some condensation materials.

2.Specimens immersed in 1,000 ppm ion concentration fluoride solution 5 days after irradiation 

showed Larger amounts of sustained fluoride release, in comparison with the specimens immersed in 

physiological saline.

3.Specimens, to which daily temperature changes between  4℃ and 60℃  were applied immediately 

after irradiation, showed lower pH values and increases in the amount of sustained fluoride release in 

comparison with the specimens immersed in 50 ml physiological saline.

4.Specimens immersed in 50 ml physiological saline, to which sand blast treatment was performed 5 

days after irradiation, showed marked increases in the amount of sustained fluoride release.

These findings suggested that materials with sustained fluoride release continuously release fluo-

rides, repeatedly recharging and releasing, according to temperature loading, and changes in the sur-

face structure. It was speculated that the oral cavity with changes in temperature and pH is influenced 

in a similar way receives. It was therefore considered that topical application of fluorides to the 

smooth surface of the tooth crown after condensation and filling increases the amount of sustained 

fluoride release in the condensation and filling materials, and caries preventive effects on the imma-

ture permanent teeth are expected.

Key words: Changes in pH, Sustained fluoride release, Condensation materials, Filling materials


