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　The 　aim 　of 　this　study 　wasto 　investigate　the 　surface 　analysis 　of 　human 　teeth 　using 　a 　pH −imaging
microscopc 　bascd　on 　a　semicondllctor 　silicon 　sensor ．　 Disks　werc 　cut 　from 　freshlア extracted

noll −carious 　and 　carious 　human 　teeth ・　Sanlples　wcre 　placed　on 　an 　agar 　film　to　evaluatc 血 e 　sur 一

魚 ce 　pH 　distribution．　 Non −carious 　samplcs 　were 　treated 　with 　37％ phosphoric 　acid 　and 　then

thoroughly 　rinsed ．　 A 　reduction 　of　thc 　pH 　valuc 　was 　clearly 　detected　after　a　phosphoric　acid

treatment ，　 The 　pH 　distribution　of 　carious 　lesiolls　was 　lower　than 　that 　of 　non −carious 　lesions．
From 　these　reslllts ，　this　pH −imaging　techn て）｝ogy 　has　the　p帆 ential　to　aid 　in　carious 　assessments

and 　carious 　treatmcn 〔s．

働 ω 〔rrtts： pH −imaging ；scanning 　chelnical 　micrc ）scope ；human 　teeth；carious 　treatmcnts．

1 緒
．
言

　著者 らは，半導体 シ リ コ ンへ の 光照射 に よ り，平画上 の

微小 な複数 の 測定点 で pH 測定が 可能な，勲H イ メ
ージ ン

グ セ ン サ ーを利 用 した 光 走査 型化学顕微 鏡 を実 用 化 して き

た．本 顕 微 鏡 は，pH イ メ ージ ン グ セ ン サー
で 得 られ た複

数点 で の pH 値 を化学画 像 と して表示 で き る装 置で ， こ の

顕 微鏡 に よっ て ゲ ル や 液体 を含 む 多孔質中の プ ロ 1・ン 移動

の 観 察 な ど，従来の ガ ラス 電 極 と は 異 な る 概 念 の pH 測 定

を実現 して きた
1广
．
／，）．

　本研究 で は，こ の 顕微鏡が ゲ ル 中に 形成 され た pH 分布

を可 視 化 で きる こ と を利 用 し，薄 い ゲ ル フ ィ ル ム 上 に 置 か

＊
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れ た 硬組織 の pH 分布 の 観察を試み た．サ ン プ ル として

は，ヒ ト新鮮抜去歯 を用 い ，サ ン プ ル とゲ ル との 接触 に よ

っ て 形成 さ れ る pH 分布が ，　 pH イ メ
ージ ン グ セ ンサ

ー
面

まで 透過して きた もの を，pl
’1分布画像 と して と らえた．

その 結 果 ，虫 歯の 検 出や 治療 に 必 要 な知見 を得 られ る 可能

性 が 見 い だ され た の で 報 告 す る．

2　材料並び に方法

　測 定 に用 い た 平 面 型 の pH イ メ ージ ン グ セ ン サー，及 び

こ の セ ン サ
ー

で 得 られ た信号値 を pH 分布 画像 として 可 視

化 で きる 光走査 型化学顕微鏡 （SGHEM −100 ，堀場製作所

製 ） に つ い て は，既報 で 述 べ t：i）−m ，実験 は pH イ メ
ージ

ン グ セ ン サー上 にゲ ル な ど の 液体 を含 ん だ 固体層 を薄 く形

成 し ， そ の 上 に 測 定対 象 を接触 させ ， 接 触 面 で 生 じ る pH

分布がセ ン サ
ー

まで 透過 した 結果を pH イ メ ージ ン グ セ ン
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a ．

A

b．

F孟9．l　a ）EXperirncnta 虻set 　UP 〔cross 　section ）

A ； plastic　hdder ，　X ： pl
’
｛imagillg　senso ら y ： agaI

．
田 m ・Z ： sample

b）Expcrimental 　sel．　UP （pictUre）
 Vhitc　circle 　sh 〔〕ws 　dlesample （sliced 　lccth ）plttced〔レn 　Ihc　agaI

・
止ilIll．

サ ーに て 検出す る．本セ ン サ ー
で 得 られ る pll分 解能は ，

0．1pH ，位置分解能 は 100 μm で あ る。

　実 験 系 を Fig．1 に 示す．寒天 ゲ ル フ ィ ル ム は，〔1．1　M の

塩化 カ リ ウム と ／．5％ の 寒天 を含み ， 水 酸化 ナ トリウ ム で

pH を 7．〔｝に 調節 した 溶液 を沸 騰 させ た 後，厚 さ lmm に

な る よ うに セ ン サ ー上 に 適 量 を流 して 冷 却 させ て 形成 し

た．こ の ゲル フ ィ ル ム の 上 に サ ン プ ル を載せ ，ゲ ル フ ィ ル

ム 上 に 形成 され た pH 分 布 を pH イメ
ージ ン グ セ ン サー

で

測定 し，光 走 査 型 化 学 顕 微 鏡 にて 川
’
視化 した ．

　本実験で は，ヒ ト新 鮮 抜 去歯 を試料 と して 川 い ，健 全 歯

と虫 歯 の 2 群 に つ い て 観察 し た．すなわ ち，健全 歯に お

い て は，ご う ご う （咬 合 ）面 に 平行 に 厚 さ lmm の 円 柱 状

試Ji「を切 り出 し ， 耐 水研 磨紙 600 番 を 川 い て ，注 水 ドに

て 歯 面 を研 削 した もの を測定面 と した．まず，健 全 歯質 の

pll を測 定 した 後，虫 歯治療 の 際 に 用 い る 歯科 用 接着材料

の
．．．・

種 で あ る 37 ％ リ ン 酸 （K一エ ッ チ ャ ン ト，ク ラ レ製 ）

を用 い ，リ ン酸処理後 の pH の 変化を測定 した．な お ， リ

ン
．
酸 は 30秒 間処 理 し，そ の 後水 洗．並 び に 乾燥を行 っ た ．

．一
方，虫歯の pH の 測 定 は，虫 歯 の 進 行 が ぞ うげ （象牙）

質中を歯軸 に 対 し斜 め 方向 に走行 す る象牙細管 に沿 っ て 進

行す る こ とか ら，歯軸 と平 行 で 近遠心的 に 歯冠q映 を通 る

よ う歯が （牙）を 二 分 割 し，割 断 面 を上 記 同 様 に 研削 し た

もの を測定面 と した．

　 なお，ゲ ル フ ィ ル ム は測定 ご と に 新 た に 形 成 し，サ ン プ

ル を設 置 した ．ま た，塩 化 カ リ ウ ム ，水 酸化 ナ ト リウ ム 及

び 寒 天粉末 は特級試薬 を用 い ，溶液 は イ オ ン 交換水 を用 い

て 調整 した，

3　結果 と考察

　健全 歯 に お け る リ ン 酸処理
．
前後の pH 画像 を Fig．2 に

示 す．健全歯 に お い て は，ゲ ル の pH 値 が 約 7．3 で あ り，

a．

pH

購
73

眠，

b

pE／jl
−
：　7．0

講

灘
　 5．6

F 茎9．2PH 　disU−ibuti・ n ・ 正b・ med ・ n 　tl… 9a ・ fllln　b》「

p！acing 　the　Sliced　L亅unlan 　to 〔〕th

の ［ntact 　humlaTi　tecth，　b ）Etched 　hy　37％ phc）sphoric
acid ．　【mage 　size ：　i5mm × 15111111（d〔

．
，且〔cd 　circles

show 　SEunple 　positi〔〕n ）

わず か に ア ル カ リ性 を示 した （Fig．2a）．こ れ は
， 歯 を構

成す る 硬組織 が ア ル カ リ性 で あ る ヒ ドロ キ シ ァ パ タ イ ト

〔HP ） を ．i威 分 とす る た め，こ の よ うな pH の 変化 が 見 ら

れ た もの と 考え られ る．また ， リ ン 酸処 理 後の pH 画像で

は，サ ン プル 申央 部 に島 状 に残 るエ ナ メ ル 質で pH 値の 急

激 な低 ドが，周 囲 の 象牙質で は 軽度 の pH 値低下 が 認め ら

れ た （Fig，2b ）．こ の 原 因 と し て ，リ ン 酸 処 理 後 水 洗 ・乾

燥 に もか か わ らず，リ ン酸 が処理 面 に残留 して い た か ， あ

るい は脱灰 に よ り
．
新た なリ ン酸 カル シ ウム に よる塩 が生成

した こ と に よ る もの と考 え られ る．エ ナ メ ル 質 と象 牙質 と

の p11 の 違 い は，エ ナ メ ル 質が HP を．i威 分 とす る の に 対

し，象牙質 で は HP と コ ラーゲ ン を主 とす る 有機成分か ら

構 成 さ れ て い る違 い に よ る もの と 思 わ れ る．

　虫歯の 試 料 に お け る pH 画像 を F童g．3 に 示 す ．虫 歯 を

用 い た場 合，虫歯 に 凅1当す る 部分 にお い て ， 健 全部 分 と 比

較 して 明 ら か な pH 値 の 低 ドを認 め た．　
一
般 に虫

．
歯は，虫

歯原因細菌の 産生 す る酸 に よ る歯 牙 表面 の 脱灰 に よ っ て 起

こ る もの で あり，今回 得 られ た pH 画像 は こ れ と 致 す る
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Fig．3　pH 　d正stributions 　ibrmed （）n 　 the 　agar 　film　bア

PlaciiLg　the 　sliced 　human 　tooth

I・nage 　size ： 15mln 　
x

　15 星nm （dotted　circles 　and ．　whjle
circles 　show 　tlle　salnple 　posit．ion 　and 　car 圭ous 　lesions，
respe ⊂tively）

もの で あ る．

　本研究で は，ヒ トの 歯 とい う硬組織 をサ ン プ ル と して 用

い た が ，pH イ メ
ージ ン グ セ ン サ ー上 に 形 成 さ れ た ゲ ル フ

ィ ル ム 上 に設置す る こ とに よ っ て ，歯の 表画 の プ ロ トン 量

や 水酸化物 イ オ ン量 の 差 を可 視化 する こ とが 可 能 で あ る こ

とが 確認で きた，こ れ まで の 歯科の 研 究で は，だ液 の pH

値 の 測定が行 わ れ て い る もの の ，虫 歯治療の 立 場か ら 歯 の

表面そ の もの の pH を評 価 し よ う と い う試 み は な い ．近

年，虫 歯治療 の 際 に は，主 と して 歯 と接着す る 接着性修復

材料が 用 い られ て お り，こ の 急 速 な る 進歩 に よ り， 健全 な

歯質 を可 能な 限 り保存 す る 虫歯治療が 普及 して い る ，接着

性材料 は，酸性 を有す る 材料 が 多 く，歯を処理す る 際 の

pH 変化 は予測 さ れ る も の で あ る ．今 回，　 pH イメ
ージ ン

グ 技 術 を用 い る こ と に よ り，こ れ まで 不 叮能で あ っ た 硬組

織 の pH 値を測 定す る こ とが 可能 とな っ た．今後，　 pH イ

メ
ージ ン グ 技術は，虫歯 の 早期発見や ，その 治療の た め の

有効 な研究手段 と し て 活用 で きる 可能性が 示唆 され た，

　本研究で の サ ン プ ル は，断面 を研磨す る，あ る い は ス ラ

イス す る な ど で，平滑 な測定面 を形成 させ た．今後，こ の

手法 を実 際 の 歯サ ン プ ル 測 定 に 適 用 して い く場 合，本 装 置

で の pH イ メ
ージ ン グ は，　 pH イ メ

ージ ン グ セ ン サー上 に

弾力性の あ る ゲ ル フ ィ ル ム を形 成 して ， そ の ．上 にサ ン プ ル

を載せ る 方法を採用 して い るた め，多少 の 凹 凸 の あ る 実サ

ン プ ル で も，そ の 表面分析 へ の 適 用が 可 能 で あ る と考え ら

れ る．ま た ， 現 状 の 装 置 で は ， 装置 構成．ヒ抜
．
歯さ れ た サ ン

プ ル を対象 として い る が，今後，装置 の 小型化，ハ ン デ ィ

化 を行 うこ と で
， iTt．−situ で の 測 定へ の 適用 も可 能 と 考え ら

れ る，
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要 旨

　半導体 シ リ コ ン を利用 した pH イ メ
ージ ン グ装 置 を用 い て ，ヒ トの 歯 表 面 の pH 分 布 の 観察 を行 っ た．測

定用 の pH イ メ
ージ ン グ セ ン サー

の 上 に 寒天 ゲ ル フ ィ ル ム を形 成 し，そ の 上 に サ ン プ ル で あ る ヒ トの 歯 を設

置 した と こ ろ，歯の 構造に
一

致 した pH 分 布 や，虫 歯の 部位に
一

致 した pH 分 布が ゲ ル フ ィ ル 内に 形成 さ れ ，

pH イメ
ージ ン グ セ ン サ ー

に て そ の 分布が 可 視 化 され た．こ の よ うな ，
ヒ トの 歯表面の pH 分布観察結果 か

ら，本装置が 虫歯 の 検出や 治療 に 関す る研 究 手段 と して 活用 で きる可 能性 が 示唆 され た．
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