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研究成果の概要（和文）：我々が開発したフッ素定量測定法を用いることにより、脱灰進行に際してのフッ素の動きを
とらえることが初めて可能となり、歯質内のフッ素濃度が脱灰に際して影響があること、また歯質内のフッ素は脱灰さ
れても放出されるだけでなく再度取り込まれていることが判明した。
従来測定したフッ素取り込み量には、歯質に付着しているCaF2など歯質と結合していないものが含まれる可能性が示さ
れた。

研究成果の概要（英文）：We have developed a new fluorine quantitative measurement method using a micro-PIX
E (Proton Induced X-ray Emission) / PIGE (Proton Induced Gamma-ray Emission). By using this measurement me
thod, it has become possible for the first time to catch the movement of fluorine upon demineralization of
 tooth. Further, it was shown that the fluorine in the tooth released with decalcified was again taken int
o the tooth.
The possibility that concentration value of fluorine in the tooth measured conventionally was contained bo
th those not attached to the tooth, such as CaF2, and those attached to the tooth, has been shown.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
(1)フッ素と歯質の関連については、フッ素 
が歯質に取り込まれるのを確認した、あるい
はフッ素の存在下で歯の脱灰が抑制された，
再石灰化が促進されたという報告にとどま
ることが多く、その状況での歯質でのフッ素
の動態については検討できなかった。それは
健全歯質内でのフッ素濃度の測定は、従来か
ら用いられている化学的測定法でも行われ
たが、脱灰歯質や再石灰化した歯質内のフッ
素測定は、困難だったからである。申請者ら
は、近年、独立行政法人日本原子力研究開発
機構高崎量子応用研究所(TIARA)および財団
法人若狭湾エネルギー研究センターのマイ
クロビームの PIXE/PIGEを用いた歯質内の
フッ素定量測定法 In-air micro PIXE/PIGE 
measurement systemを新しく開発、改良し
て新たな歯質内のフッ素定量測定法を確立
してきた。 
 
(2)この測定法を用いて健全歯質内のフッ素 
濃度がより精度良く測定可能となり、また従
来測定できなかったう蝕歯質内のフッ素濃
度の測定も可能となった。 
 
２．研究の目的 
本研究はこの確立した測定法を用いて、さら
にう蝕進行および抑制に伴うフッ素の動態
を定量的に解明し、フッ素がどのように脱灰
や再石灰時に関与しているのかを明らかに
し、フッ素のより有効な歯科臨床への定量的
な解析と応用を目的とする。 
 
３．研究の方法 
(1) フッ素を含む歯質への酸処理の影響 
健全大臼歯歯冠部を歯軸に垂直に象牙質が 
露出するように咬合面を切断、研磨し、研磨
面にフッ素徐放性歯科材料(Theethmate 
F-1(TF-1); Kuraray, Fuji IX(F-IX); GC,)
を密着させ生理食塩液に浸漬、37℃で保管。
３か月後象牙質面から材料を除去し、１ミリ
幅を残してテープを張った。テープがない部
位に酸処理を 30 秒間、水洗 20 秒間行った。 
象牙質面およびテープに垂直に歯軸に平行
に切断し、象牙質面に酸処理を行った部位
(脱灰側)と行っていない部位(研磨側)の象
牙質表層から歯質内へと切断面上のフッ素
と カ ル シ ウ ム 濃 度 を In-air micro 
PIXE/PIGE measurement systemで測定し
た。 
 
(2)フッ素を含む歯質の脱灰負荷前後の変化 
健全大臼歯歯冠部を歯軸に垂直に象牙質が
露出するように咬合面を切断、切断面にフッ
素徐放性歯科材料を密着させ生理食塩液に
浸漬、37℃で保管。１か月後材料を除去し、
歯軸に平行、咬合面に垂直に切断して、切片
を作成。 
① 切断面のカルシウム、フッ素濃度を 
In-air micro PIXE/PIGE measurement 

systemにて測定する。 
② 切片表層以外をワックスで被覆し脱灰 
溶液に７日間浸漬する。 
③脱灰後ワックスを除去し、再度①と同じ
部位のカルシウムとフッ素濃度を測定す
る。 
 

(3)フッ素含有歯科材料からのフッ素と歯質
との結合状態 
①ヒト抜去歯頬側に穴をあけフッ素徐放
性歯科材料グラスアイオノマーセメント
系（Fuji IXGP FAST CAPULE (FF)、Fuji 
IXGP EXTRA (FE)、RIVA S/C (RV)、
Climpro XT Varnish (CX)）、レジン系セメ
ント（TEETHMATE F-1 2.0（TF）、
BEAUTIFIL Ⅱ ＋  FLUOROBOND 
SHAKE ONE（BT））を充填、１年後に頬
舌的に 150μｍ幅に切断、切断面上の材料
と歯質の境界から歯質内に向ってカルシ
ウムとフッ素濃度を測定 
③ その後10ｍℓの１ＭのＫＯＨに24時間 
振盪後蒸留水で 5分間洗浄、水分を除去。③
①と同じ部位のカルシウムとフッ素濃度を
測定。 
 
４．研究成果 
(1) 図１―a はＴＦ－１によりフッ素が浸透
した歯の研磨側と脱灰側の面分析上に線分
析した部位を表記したものである。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１－ｂはそれらの線分析したＦとＣａの
濃度をグラフにしたものである。どの部位も
フッ素が歯の内部に向かって浸透している
のが示されている。 

 

Fig.1-a  2D distr ibutions of Ca in the tooth
attached with TF-1
R169, R170 : position of line scan in TF-1 pol
R171, R172 : position of line scan in TF-1 dem
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Fig1-b F and Ca concentration at the position of line scan shown in Fig.1-a
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材料別におのおの研磨側、脱灰側に分けると
４つのグループに分けられるが、そのグルー
プ別の濃度の平均を示したものが図２であ
る。 

 
このグラフにより、材料によりフッ素の浸透
が異なるのが分かる。F-IX によるものは脱灰
側も研磨側もさほど差は認められないよう
だが、TF-1 によりフッ素が浸透した歯は研
磨側より脱灰側の方がフッ素濃度は高いよ
うに思われる。 
さらに、酸処理により脱灰された深さはいず
れの試料も約 50μmであったので、脱灰側の
脱灰前の表層からみて、研磨側と同じ深さに
なる部位のフッ素濃度を比較した。つまり、
研磨側 50μm 深さと脱灰側表層、研磨側 100
μm と脱灰側 50μm 深さの濃度を比較したグ
ラフを示す(図 3、図４)。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図３ 研磨側 50μm深さと脱灰側表層のフッ
素濃度比較 

 
図４ 研磨側 100μm深さと脱灰側 50μm深さ

のフッ素濃度比較 

F―IX においてはいずれの深さにおいても差
は認められなかったが、TF-1 は脱灰側表層と
の比較では差が認められなかったが、脱灰側
50μm の深さにおいては脱灰側のフッ素濃度
が優位に高いことが示された。 
以上のことから、材料によってフッ素の歯へ
の浸透は異なること、そしてF-IXの方がTF-1
よりフッ素は多く含有されているが、フッ素
浸透に関しては材料の濃度と比例はしない
こと、歯質が脱灰されても材料によっては歯
質に含まれていたフッ素がさらに深くとり
こまれていることが判明した。 
 
(1) 測定した部位のほぼ均等になるカルシウ 
ム濃度を健全象牙質濃度とし、その濃度の 5%
から 95%のカルシウム濃度を示す範囲をう蝕
部位と規定し、脱灰前後に測定した各々のカ
ルシウム濃度と比較し、脱灰カルシウム量を
計算した。 

図５フッ素濃度とカルシウム脱灰量 
 
脱灰前の歯質表層から 100μm 内に含まれる
フッ素濃度と脱灰されたカルシウム量と比
較すると、負の相関が認められた（図５）。 
脱灰前後の歯質内のフッ素濃度を比較する
といずれの材料においても、脱灰後のフッ素
濃度は高くなる傾向がみられた。材料の一つ
であるグラスアイオノマーセメントのフッ
素濃度の変化を図 6に示す。 
 

図６脱灰前後の歯質内のフッ素濃度 
 
これらの結果から、歯質内のフッ素濃度が脱
灰に際して影響があること、また歯質内のフ
ッ素は脱灰されても放出されるだけでなく
再度取り込まれていることが、(1)の実験結
果と同様に示された。 
 
(3) KOH 処理前後のエナメル質、象牙質表層

0

1000

2000

3000

4000

5000

6000

7000

8000

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600

Ｆ
ｃｏ
ｎ
ｃｅ
ｎ
ｔｒ
ａ
ｔｉ
ｏ
ｎ
（ｐ
ｐ
ｍ
）

Ｄｉｓｔａｎｃｅ（μｍ）

F-IX pol

TF-1 dem

F-IX dem
TF-1 pol

Fig.2 Average F concentration in each group, from the surface
of the polished and etched site towards the inner part of
tooth on the cutting plane

 

0

2000

4000

6000

8000

10000

TF-1 Pol TF-1 Dem F-IX DemF-IX Pol

Ｇｒｏｕｐ

Ｆ
ｃｏ
ｎ
ｃｅ
ｎ
ｔｒ
ａｔ
ｉｏ
ｎ
（ｐ
ｐ
ｍ
）

shows statistically insignificant difference  

0

2000

4000

6000

8000

10000

TF-1 Pol TF-1 Dem F-IX DemF-IX Pol

Ｇｒｏｕｐ

Ｆ
ｃｏ
ｎ
ｃｅ
ｎ
ｔｒ
ａ
ｔｉ
ｏ
ｎ
（ｐ
ｐ
ｍ
）

shows statistically insignificant difference  

 

0

2

4

6

8

10

12

14

・
t・
b・
f・
Z・
x(%
) 脱灰後

脱灰後

脱灰後

脱灰後

表層からの距離(µm)
１０ ６０ １００ １５０

脱灰前

 



のフッ素濃度の比較を図 7、図 8に示す。 
今回使用した材料において、KOH 処理後、フ
ッ素取り込み量はエナメル質、象牙質ともに
減少する傾向がみられた。 
このことから、従来測定したフッ素取り込み
量には、歯質に付着している CaF2など歯質と
結合していないものが含まれると思われる。 

図７エナメル質 
 

 
図８象牙質 

 
しかし、象牙質測定結果から、KOH の材料に
与える影響が危惧され、今後の検討が必要と
考えられた。 
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