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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　（ｉ）ゼラチンならびにリン酸イオンを含有する第一のゲル、
（ｉｉ）リン酸イオンを含有しない第二のゲル、この際第一のゲル層はこの第二のゲルで
被覆される、および
（ｉｉｉ）カルシウムイオンを含有する媒体、
を包含する、歯質上にアパタイトを成長させるための組成物。
【請求項２】
　第一のゲルがゼラチン－グリセリン－ゲルである、請求項１記載の組成物。
【請求項３】
　第一のゲルが更にフッ化物イオンを含有する、請求項１または２記載の組成物。
【請求項４】
　第一のゲルが２.０～６.０のｐＨ－値を有する、請求項１から３までのいずれか１項記
載の組成物。
【請求項５】
　第二のゲルがフッ化物イオンを含有しない、請求項１から４までのいずれか１項記載の
組成物。
【請求項６】
　第二のゲルがゼラチン－グリセリン－ゲル、多糖類－ゲルまたはカルボキシメチルセル
ロース－ゲルから選択される、請求項１から５までのいずれか１項記載の組成物。
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【請求項７】
　カルシウムイオンを含有する媒体がカルシウムイオン含有溶液またはカルシウムイオン
含有ゲルである、請求項１から６までのいずれか１項記載の組成物。
【請求項８】
　カルシウムイオンを含有する媒体が６～８のｐＨ－値を有する、請求項１から７までの
いずれか１項記載の組成物。
【請求項９】
　成分（ｉ）、（ｉｉ）および（ｉｉｉ）がカリエスによる欠損の再石灰化による処置用
である、請求項１から８までのいずれか１項記載の組成物。
【請求項１０】
　保護するアパタイト層を歯質上に形成するための、請求項１から９までのいずれか１項
記載の組成物。
【請求項１１】
　ａ）ゼラチンならびにリン酸イオンを含有する第一のゲル、
ｂ）リン酸イオンを含有しない第二のゲルおよび
ｃ）カルシウムイオンを含有する媒体、
を包含する歯質上にアパタイトを成長させるためのキット。
【請求項１２】
　成分（ａ）、（ｂ）および／または（ｃ）が、更に請求項２から８までのいずれか１項
に定義されている、請求項１１記載のキット。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明はヒトエナメル質の誘発された再石灰化および、特に歯質上へのアパタイトの構
築に関する。
【０００２】
　歯はアパタイトおよびタンパク質からなる複合物質である。これはカルシウムおよびホ
スフェートをベースとする非常に固いバイオマテリアルである。歯冠の外側層であるエナ
メル質は歯の最も固い部分であり、生存する細胞を含有していない。エナメル質は、典型
的には高い配向性の配列を有する無機結晶からなる。エナメル質は、歯の形成の際に関与
する細胞が、歯の形成が終了すると死滅するために、一度形成されると、一生にわたって
ほぼ変化せずに維持される組織である。完成したエナメル質は、アパタイト約９５質量％
、タンパク質および脂質約３質量％および水分約２質量％からなる。
【０００３】
　歯の損傷、特にカリエス（Karies）による損傷を回避するために、または修復するため
に、再石灰化システムを使用することがすでに長期間にわたって試みられてきている。そ
の際、リン酸カルシウム化合物を担持することにより歯の状態を改善することが、最初に
試みられた。その際に試みられた、すでに完成された歯質、例えばアパタイト、ヒドロキ
シアパタイトまたはその他のリン酸カルシウム化合物、を歯の上に担持するという一成分
システムは、特にＥＰ０６６６７３０Ｂ１またはＷＯ０１／９５８６３中に記載されてい
る。このようなシステムの問題は、リン酸カルシウム化合物での歯質の治療は、構造的に
歯質に類似のアパタイトの成長に導かず、むしろアパタイト結晶の歯質上への単なる堆積
に導き、その際アパタイト結晶は歯質とは完全に異なる形態を有するということである。
堆積したアパタイト結晶は天然の歯質に対して十分な類似性および付着性を有さないので
、エナメル質の強化または損傷の堅牢な充填に作用しない。
【０００４】
　更に、歯の再石灰化を二成分システムで獲得することが試みられ、その際このシステム
は通常カルシウム相ならびにホスフェート相を包含する。二成分システムは例えば、ＷＯ
９８／１０７３６およびＤＥ３３０３９３７Ａ１に記載されている。そこに記載されてい
る方法の欠点は、ＷＯ９８／１０７３６中に記載されている方法においてはカルシウム溶
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液およびホスフェート溶液を適用の前に合して、こうして準安定の溶液を形成し、これか
ら歯の上でアパタイトを晶出させるということである。この方法は、試薬を口洗浄または
ゲルとして使用し、これを歯ブラシでもみ込まなくてはならないので、歯の局所的な治療
を可能としない。更に、このシステム中には有機成分が含まれておらず、天然のエナメル
質の組成の性質を考慮していない。こうして、エナメル質類似の結晶の形成は不可能であ
る。ＤＥ３３０３９３７は、カルシウムイオンおよびリン酸イオンを別々に分離して、歯
の上に順次施与し、その際相応するイオンをゼラチンマトリックス中に含有するキャップ
中に歯を浸漬することにより実施する方法を記載している。提案されている僅か２分間の
作用時間で、歯の表面上に実際に多量のアパタイトが形成されることを期待することはで
きない。新たに形成されたアパタイト層がエナメル質に類似の構成を有するということは
、視覚材料で証明されていない。
【０００５】
　その他の研究（S. Busch 等、Eur. J. Inorg. Chem. (1999), 1643-1653; S. Busch 等
、Chem. Master. 13(2001), 3260-3271; S. Busch. Zahnaerztliche Mitteilungen 91, N
o. 10(2001), 34-38; R. Kniep等、Angew. Chem. 108, No. 22(1996), 2787-2791）にお
いては、フルオロアパタイト－ゼラチン複合材のバイオミメティック形態形成を研究して
いる。その際、変性したコラーゲン－マトリックス中に拡散することによりフルオロアパ
タイト凝集体のバイオミメティック成長および自己組織化が観察された。その際、ゼラチ
ン－ゲル中でのフルオロアパタイト形成の基礎はＵ－管中でのカルシウム溶液およびホス
フェート溶液の二重拡散実験法により試験されている。この研究は使用したゲル中でのフ
ルオロアパタイト球の形成を記載している。
【０００６】
　本願の課題は、歯質の欠損を再石灰化により改善することのできる方法を提供すること
である。その他の課題は、保護するアパタイト層で歯質を被覆することである。
【０００７】
　この課題は、本発明により次の工程：
（ｉ）ゼラチンならびにリン酸イオンを含有する第一のゲルの施与、
（ｉｉ）第二のゲルの施与、この際第一のゲル層をこの第二のゲルで被覆する、
（ｉｉｉ）カルシウムイオンを含有する媒体の施与、
を包含し、この際、歯質の表面にアパタイトが構築される、
歯質上にアパタイトを成長させる方法により解決する。
【０００８】
　本発明は、特に歯質上にアパタイトを成長させるための薬剤またはキットを製造するた
めの、
（ｉ）ゼラチンならびにリン酸イオンを含有する第一のゲル、
（ｉｉ）リン酸イオンを含有しない第二のゲル、この際第一のゲル層はこの第二のゲルで
被覆される、および
（ｉｉｉ）カルシウムイオンを含有する媒体、
の使用に関する。
【０００９】
　本発明により、意外にも、エナメル質類似材料の現実の成長を達成することが可能であ
る。著しい利点は、構造的に天然のエナメル質と大きな類似性を有する、小さなアパタイ
ト針状晶の高い規則性が得られるというにある。相応する基材配向性（Substratorientie
rung）において、成長したアパタイトと本来の歯質との間に実質的に全く差異を認識する
ことができない。
【００１０】
　本発明のその他の利点は、例えばＲＥＭ－図に支持されているように、歯基材（Zahnsu
bstrat）上へのフルオロアパタイト結晶の真の成長から出発することができるということ
である。この新規の層のビッカース硬度は天然のエナメルに相当する。個々の工程の実施
は、原則的に患者自身によってエナメル質の再石灰化を実施することができる程度に簡単



(4) JP 4567441 B2 2010.10.20

10

20

30

40

50

である。このゲルは損傷を受けた位置に局所的に施与することができ、そこで硬化する。
加熱したゲルは非常に迅速に冷却するので、個々の工程間にほとんど待機時間は必要ない
。
【００１１】
　ゲルの軟化温度は、通常の体温を僅かに越えている（３８～４２℃）ので、作用時間の
間、ゲルの溶融を阻止することができる。こうして、未制御の石灰化は回避することがで
きる。
【００１２】
　ホスフェート含有ゲルにフッ化物イオンを添加することにより、酸に対する層の耐性は
上昇する。
【００１３】
　本発明により、誘発された再石灰化によりエナメル質欠損を再生することは可能である
。体温で固体であり、歯の該当する位置に局所的に施与することができる二層のゲルの使
用、およびカルシウムイオン含有媒体としての口腔洗浄の適用により、歯の上に直接成長
するエナメル質類似物質の形成を生じさせる石灰化条件が達せられる。従来開示された二
重拡散法においては、ゼラチンゲル中でのカルシウムイオンおよびリン酸イオンの向流拡
散により生じるフルオロアパタイトが、その有機質量割合が成熟したヒトエナメル質に相
当する球状の凝集体を形成するということを示しているだけである。しかしながら、この
二重拡散法は、ヒトでエナメル質の再石灰化を可能にする可能性も開示していないし、こ
の可能性に関して全く示唆することもない。二重拡散法で使用した実験法は小さな球状物
を形成することを実現しているが、基材上にアパタイト材料の均質な層を成長させること
を可能にしていない。このことは、本発明方法により初めて可能になった。
【００１４】
　本発明は特にヒトに使用することを可能にした。その際、例えば小さなカリエスによる
欠損を、誘発された再石灰化により治癒するか、または歯の敏感な位置を保護するアパタ
イト層で被覆することができる。その際、治療のための方法は、有利に次のように行われ
る：先ず、カリエスの位置（Karioese Stelle）を約５０℃の温ホスフェート含有ゲルの
薄い層で塗布するか、または加温可能である好適な注射器で施与する。このゲルは歯の表
面上で迅速に硬化し、同じ方法で保護ゲルで被覆する。次いで、一日あたり、１～３回カ
ルシウム溶液で約１０分間口腔洗浄を実施する。洗浄と洗浄との間は、歯をプラスチック
または金属からなっていてよい適当なキャップで被覆し、こうして患者は妨害されず、か
つ再石灰化は妨害されずに実施される。多くの歯が該当する場合、歯列全体を、例えば歯
ぎしりに対して使用されるような、細長い枠で保護することもできる。２日毎にゲルを交
換し、この機会に、該当する歯を清浄にし、殺菌する。
【００１５】
　本発明により、先ず歯質上に第一のゲルを施与する。このゲルはゼラチン並びにリン酸
イオンおよび場合によりその他の成分を含有する。第一のゲル中のゼラチンの含量は有利
に少なくとも１５質量％、より有利には２５～４０質量％、更に有利には２５～３０質量
％である。ゼラチンは、特に形成されるアパタイトの形態の形成の際に機能する。ゼラチ
ンを使用する際に天然のエナメル質と著しく類似のアパタイト材料が歯質の表面に析出す
るということが、意外にも確認された。これに対して、他の有機マトリックスを使用する
際に、アパタイト結晶の他の形態が観察され、こうして本発明において目指した、歯質の
表面にアパタイトを構築することには導かない。
【００１６】
　ゼラチンは、特に、動物の皮膚および骨中に含有されるコラーゲンの加水分解により得
られるポリペプチドである。ゼラチンは、通常１５０００から２５００００ｇ／モルを越
える分子量を示し、かつコラーゲンから酸性またはアルカリ性の条件下に獲得することが
できる。本発明においては、次のゼラチンを使用するのが有利である：酸性加水分解ゼラ
チン種（タイプＡ）、例えば高いブルーム値、例えば２５０～３５０ブルーム、を有する
、ブタの皮またはウシの皮膚から製造される酸性加水分解ゼラチン種（ブルーム値（Bloo
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mwert）とは、ゲル硬度（Gelfestigkeit）を示す特性値であり、一般にブルーム値が高い
ほどゼラチン中の長鎖分子の割合が高く、ゲル硬度が高いと言える）。
【００１７】
　アパタイトの所望の形態の形成および歯質の表面への構築のために含有されているゼラ
チンの他に、第一のゲルは更にリン酸イオンを含有する。このリン酸イオンはリン酸カル
シウムから構成されているアパタイトの基礎成分である。第一のゲル中のリン酸イオン濃
度は有利に、少なくとも０.０１モル／ｌであり、より有利には少なくとも０.０５モル／
ｌで、０.５モル／ｌまで、更に有利には０.２モル／ｌまで、かつ殊に有利には０.０８
モル／ｌである。
【００１８】
　第一のゲルは、有利に通常の体温を越える軟化温度を示し、こうしてこのゲルは体温で
は固体である。第一のゲルの軟化温度は有利に３８～４５℃の範囲にあり、より有利には
３８～４２℃の範囲にある。第一のゲルは有利に加温した形で、例えば４５～５５℃に加
熱されて施与される。施与した後に、このゲルを冷却し、固体にする。
【００１９】
　本発明により、更なる工程において第二のゲル、いわゆる保護ゲルを施与する。この第
二のゲルで、特に第一のゲルを被覆する。ゲル被覆層として機能するこの保護ゲルは、意
外にも、石灰化、すなわちアパタイトの形成が主にもしくは完全に歯表面で生じ、そして
ゲル液体界面層では生じないように作用する。本発明方法により達せられる二層のゲル構
成により、歯質上へのアパタイトの構築もしくは成長が生じ、公知技術において記載され
ているようなゲルの内部でのアパタイト球の晶出もしくは形成は生じない。こうして、二
層の構成によってのみ実際に使用可能で技術的に意義のある歯の再石灰化が可能である。
【００２０】
　第二のゲルのｐＨ－値およびゲル濃度は、典型的には第一のゲルに関して記載されてい
る値に相当する。第二のゲルも有利に３８～４５℃の軟化温度、特に３８～４２℃を有し
、かつ殊に有利に４５～５５℃に加熱して施与するのが有利である。
【００２１】
　最後に、第３の工程においては、カルシウムイオンを含有する媒体を施与する。カルシ
ウムイオンを含有する媒体は、アパタイトの形成のために必要な基礎成分を、すなわちカ
ルシウムイオンを供給する。このカルシウムイオンは保護ゲルおよび第一のゲル層を通過
して、歯質の表面まで拡散し、そこでアパタイトとして堆積する。カルシウムイオンを含
有する媒体中のカルシウムイオンの濃度は有利に少なくとも０.０１モル／ｌ、より有利
には少なくとも０.０５モル／ｌで、０.５モル／ｌまでであり、より有利には０.２モル
／ｌまで、および特に０.１３モル／ｌである。
【００２２】
　本発明により意外にも平行にまたは放射状に成長するアパタイト結晶の均質な層が形成
されることが確認された。更に、この層は天然の歯質に対して全く縁部間隙（Randspalt
）を有さないか、またはサブミクロン（submikrometer）の大きさである。アパタイト結
晶の成長方向はエナメル質結晶柱（Schmelzprismen）の配向に関係なく、基材に鉛直に行
われ、こうしてエナメル質結晶柱の相応する配向においては、人工的に成長する結晶の長
手方向配向は結晶柱中の結晶と十分に同一に伸びる。エナメル質結晶と成長したフルオロ
アパタイトの大きさ（Groessenordnung）は同じである。層の内部では、密で均質な充填
が観察される。更に、施与されたアパタイト層は天然のエナメル質に相当するビッカース
硬度を示す。本発明により施与されたアパタイト層は特に２５０～４００ＨＶの範囲にビ
ッカース硬度を有する。
【００２３】
　達せられる層厚はゲル交換の頻度に依存するので、任意の厚さでアパタイト層を施与す
ることが、本発明により可能である。これまで、ゲル交換あたり、１μｍまでの層厚を達
成することができる。
【００２４】
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　有利な実施態様においては、第一のゲルとしてゼラチン－グリセリン－ゲルを使用する
。ゼラチン対グリセリンの質量比は、この際有利には１：５～５：１であり、特に有利に
は１：２～２：１である。グリセリンは、ゲルの軟化温度を通常のヒトの体温以上に上昇
させる効果を有している。石灰化の間二層システムを保持して、目的とする制御された結
晶堆積を可能にするために、目標とするゲル硬度は必要である。液状のゲル中では、歯で
成長しない微細な結晶物質が自然に析出する。
【００２５】
　第一のゲルは、有利に更にフッ化物イオンを含有している。フッ化物は例えばフッ化ナ
トリウムまたはフッ化アンモニウムとして供給することができる。この実施態様において
は歯質の表面上にフッ素の富化したアパタイトまたはフルオロアパタイトを成長させるこ
とができる。フルオロアパタイトは、天然のエナメル質のカーボネート含有ヒドロキシア
パタイトより特に酸耐性であり、この際フルオロアパタイトから形成される層の形態は天
然のエナメル質とそれでも大きな類似性を示す。
【００２６】
　アパタイトまたはフルオロアパタイトの成長速度は特に第一のゲルのｐＨ－値により決
定される。第一のゲルは２.０～６.０のｐＨ－値、特に４.０～６.０の、より有利には５
.０～５.５のｐＨ－値を有する。
【００２７】
　本発明の、主要な特徴部は第二のゲルとしての保護ゲルの使用である。この保護ゲルで
リン酸イオン含有の第一のゲル層が被覆される。この保護ゲル層の使用により、歯質の表
面にのみアパタイト形成が生じ、従来技術において公知の方法で観察されるようなアパタ
イト結晶または複合体凝集の自然な晶出は生じないということが意外にも見いだされた。
こうして、二重拡散室での実験とは異なり、目的にかなった歯質表面の被覆が得られる。
第二のゲルはアパタイト中に構築されるべき材料を全く含有しないのが有利であり、すな
わち特にリン酸イオン、カルシウムイオンおよび／またはフッ素イオン不含であるのが有
利である。第二のゲルの形成のためには、同様にゼラチンを使用するが、その際ゼラチン
－グリセリン－ゲルが有利である。しかしながら、第二のゲルとしてはその他のゲル、例
えば多糖類、すなわちアガロースまたはカラギナン、並びにカルボキシメチルセルロース
を使用することができる。
【００２８】
　最後に、本発明により第一のゲルおよび保護ゲルで被覆した歯質をカルシウムを含有す
る媒体で処理する。カルシウムを含有する媒体としては、例えばカルシウムイオン含有溶
液および／またはカルシウムイオン含有ゲルを使用することができる。その際、カルシウ
ムイオン含有媒体は有利に水溶性カルシウムイオンを含有する塩、有利にＣａＣｌ２から
製造される。
【００２９】
　カルシウムイオン含有媒体は有利に６～８のｐＨ値を有する。
【００３０】
　こうして、本発明によりアパタイトの両方の成分、すなわちリン酸イオンおよびカルシ
ウムイオンはそれぞれ別々に独立した成分として供給され、その際リン酸カルシウム形成
が歯質表面上で初めて行われる。
【００３１】
　アパタイト形成の際のプロトン放出による石灰化先端での局所的酸過剰を回避するため
に、ホスフェートゲルに緩衝系を添加するのが有利であり、これは有利には酢酸緩衝剤ま
たはα－α－α－トリス－（ヒドロキシメチル）メチルアミン－緩衝剤である。
【００３２】
　第一のゲルでの処理の前に、歯質を前処理することができる、特に脱脂、腐食（anaetz
en）および／または洗浄することができる。例えば、より良好な効果のために歯表面をエ
タノールで脱脂し、かつリン酸で腐食し、最後に脱塩水で洗浄することができる。
【００３３】
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　本発明による方法は特にヒトの歯またはエナメル質の治療のために好適である。その際
、カリエスによる欠失は再石灰化により処置するかまたは歯質を予防的に保護するアパタ
イト層またはフルオロアパタイトで被覆することもできる。アパタイト層は基材としての
エナメル質上にも象牙質上にも形成することができる。
【００３４】
　更に、本発明は組成物もしくはキットにも関し、これは特に前記使用のために好適であ
り、
ａ）ゼラチンならびにリン酸イオンを含有する第一のゲル、
ｂ）リン酸イオンを含有しない第二のゲルおよび
ｃ）カルシウムイオンを含有する媒体、
を包含する。
【００３５】
　第一のゲルおよび第二のゲル並びにカルシウムイオンを含有する媒体の有利な実施態様
はすでに前述されている。
【００３６】
　図１～６は歯質上に成長したアパタイトのＲＥＭ－写真を示す。
【実施例】
【００３７】
　例１
　工程１：歯質の調製
　ヒトの歯（任意）をその歯根から分離し、歯冠を約０.５ｍｍの幅のプレートに切断し
、すなわちエナメル結晶柱の縦軸が切断方向に斜めに配向されているように切断した。こ
のプレートを３０％濃度のリン酸溶液に３０秒間浸漬し、脱塩水で洗浄し、かつ乾燥した
。
【００３８】
　工程２：ゲルの調製
　ゼラチン８.５６ｇ、８５％のグリセリン溶液８.２４ｇ、Ｈ２Ｏ７.２６ｇ、２Ｎ Ｎａ
ＯＨ １.８ｍｌ、２Ｎ ＨＡｃ ２.７ｍｌ、ＮａＦ １３.８ｍｇ、Ｎａ２ＨＰＯ４ ２３６
ｍｇを８０℃で撹拌下に均質なゲルを製造し、そのｐＨ－値は５.０である。その他のゲ
ルは、ゼラチン８.５６ｇ、８５％のグリセリン溶液８.２４ｇおよびＨ２Ｏ１１.７６ｇ
から製造した。０.１３３モル濃度のカルシウム溶液をＣａＣｌ２－塩から製造した。
【００３９】
　工程３：歯表面の誘発された石灰化
　歯のプレートの表面をホスフェート含有ゲル約０.５ｍｌで塗布した。これが硬化した
後、添加物を含有しないゲル約０.５ｍｌでの被覆を実施した。この歯のプレートを片側
が閉鎖されたプラスチック管中に入れて、カルシウム溶液中で３７℃で貯蔵した。ゲルお
よび溶液を７日毎に新しくし、全部で１６回実施した。成長した層の評価のために、層厚
を測定するために切断面に対して鉛直に試料を割った。図１中のＲＥＭ－写真が裏付ける
ように、層厚７.２μｍを有する伸張した結晶の均質な層が形成されている。成長速度は
約４５０ｎｍ／週に相当する。
【００４０】
　例２
　例１と同様に実施するが、歯のプレートの切断方向はエナメル質の結晶柱の縦軸に対し
てできるだけ鉛直である。更に、この試料を３６℃で貯蔵し、カルシウム溶液に毎日６０
分間のみ浸漬した。ゲルを２日間毎に交換した。試料を１０回の交換サイクルの後検査し
た。ＲＥＭ－写真（図２）は平行に配列する結晶の均質な層を示し、その配向および大き
さは天然のエナメル質に相当する。サブミクロンの大きさの縁部間隙が認められる。層厚
は、２.７μｍであった。これは１３５ｎｍ／日の成長速度に相当する。
【００４１】
　例３
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　歯の調製を、例１と同様に実施したが、プレートの切断方向はエナメル結晶柱の縦軸に
十分に平行に実施した。この試料を３７℃に保持し、交換サイクルは例２に相応するが、
ゲルを全体で３６回新しくした。ＲＥＭ－写真（図３ａ）は均質な層厚１５μｍを示した
。この際、重なり合って成長した放射状の構造を表し、これは天然の歯表面の良好な密閉
を達成する。歯に対する縁部間隙は最少であり、天然表面の最も小さい形態学的な特性ま
で成長した材料により写し取られる（複製と同様）。エナメル結晶および成長したフルオ
ロアパタイトの大きさおよび形態は同一である（図３ｂ参照）。成長速度は約２１０ｎｍ
／日である。
【００４２】
　例４
　方法を例２に相当して実施するが、ホスフェートゲルに関しては７５５.２ｍｇを使用
し、このゲルを５回だけ交換する。例２と同様にＲＥＭ－写真（図４ａ）はエナメル質結
晶と成長したフルオロアパタイトの一致する配向を示す。しかしながら、結晶はまだ完全
には完成していない。層厚は５μｍであり、相応する成長速度は５００ｎｍ／日に相当す
る。
【００４３】
　例５
　方法を例４ａに相応して実施するが、切断方向をエナメル質結晶柱の縦軸に平行に実施
し、試料をゲル－交換サイクル１０回の後に初めて検査した。層は９μｍで例４からのも
のよりほぼ２倍の厚さである（図５参照）、このことは成長速度の直線性を示している。
この層は例４における層より完成したものに見える。天然の材料と成長した材料との間の
縁部間隙がないことは明らかである。図４ｂはこれらの層の上方からの平面図を示し、こ
の層は形態学的に十分に全ての層を代表するものである。
【００４４】
　例６
　合成条件をカリエスにより生じた歯の硬質物質損傷における現実的な問題に適合させる
ために、小臼歯の咀嚼面中に寸法（Ｈ×Ｂ×Ｔ）３×３×２ｍｍを有する空洞を掘る。そ
の他の処置は例３と同様に実施する。しかしながら、カルシウム溶液は０.２３３モル／
ｌを含有する。次いで、歯の試料を、空洞の輪郭を認識することができる様に切断して開
く。図６ａ＋ｂは、空洞の底も側壁も成長していることを明らかに示している。
【００４５】
　全ての記載した合成法は、結晶の形態および配列に基づいて天然のエナメル質に大きな
類似性を有する、強固に付着するフルオロアパタイト層に導く。成長する結晶の配向は原
則的に基材の表面に対して鉛直である。交換サイクルの相応する繰り返し頻度により原則
的に任意の層厚の層を形成することができる。
【図面の簡単な説明】
【００４６】
【図１】例１による試料の、歯質上に成長したアパタイトのＲＥＭ－写真を示す。
【００４７】
【図２】例２による試料の、歯質上に成長したアパタイトのＲＥＭ－写真を示す。
【００４８】
【図３ａ】例３による試料の、歯質上に成長した放射状の構造を示すアパタイトのＲＥＭ
－写真を示す。
【００４９】
【図３ｂ】例３による試料の、歯質上に成長したアパタイトのＲＥＭ－写真を示す。
【００５０】
【図４ａ】例４による試料の、歯質上に成長したアパタイトのＲＥＭ－写真を示す。
【００５１】
【図４ｂ】例５による試料の、歯質上に成長したアパタイトの上方から見たＲＥＭ－写真
を示す。
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【００５２】
【図５】例５による試料の、歯質上に成長したアパタイトのＲＥＭ－写真を示す。
【００５３】
【図６ａ】例６による試料の、歯質上に成長したアパタイトのＲＥＭ－写真を示す。
【００５４】
【図６ｂ】例６による試料の、歯質上に成長したアパタイトのＲＥＭ－写真を示す。

【図１】 【図２】
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