
緒　　言

　エナメル質の表面粗さは，口腔衛生管理や歯科審美の
視点において重要な因子の一つである．口腔衛生管理に
おいて，歯の表面粗さが増加することで，口腔内細菌の
歯面への付着やその後のデンタルプラークの形成を促進
することが報告されている 1–3）．また，歯科審美におい
ては，表面粗さの増加が光沢喪失による審美性の低下を
招くだけではなく，ステインなどの沈着物の付着を促進
することが報告されている 4,5）．このように，歯の表面
粗さの増加は，う蝕や歯周病のような口腔疾患の発症・
進行に関与するだけでなく，審美性の低下にも影響を及
ぼす可能性があると考えられている．歯の表面粗さの増
加の一因としては，脱灰のような化学的刺激が挙げら
れる 6–8）．複数の in vitro 研究において，低 pH 飲料の曝
露（いわゆる酸蝕症）により表面の粗さが増加すること
が確認されている 9–11）．さらに，Holmen らの in situ 研

究では，プラークが蓄積したエナメル質表面において表
面形態が経時的に粗くなっていくことを明らかにしてお
り，この知見は表面の実質欠損を伴わない表層下脱灰

（初期う蝕）の進行過程においても，エナメル質表面の
粗さが増加しうることを示唆している 12）．また，審美
性の向上を目的に行われるオフィスホワイトニングにお
いても，使用される薬剤の濃度や pH によっては歯の表
面粗さを増加させる可能性が指摘されている 13）．
　歯の表面を平滑化するために日々のセルフケアで実践
できる手段として，ブラッシングによる物理的な研磨が
挙げられる．ブラッシングによる研磨では，歯磨剤に含
まれる研磨成分によって表面が平滑化する可能性が報告
されている 1,14,15）．ただし，過度な力を加えたブラッシ
ング（オーバーブラッシング）は歯の表面の損失（摩
耗）を招くリスクがあることには留意が必要である．一
方で，歯磨剤に配合されている成分による化学的な表面
平滑化に関する知見は少ない．

ライオン株式会社研究開発本部口腔健康科学研究所

94

口腔衛生会誌　J Dent Hlth 76: 94–101, 2026

1,450 ppmF のフッ化物処理によるフッ化カルシウム形成が 
脱灰エナメル質の表面粗さに及ぼす影響
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　概要：本研究は，1,450 ppmF のフッ化物処理による脱灰エナメル質表面におけるフッ化カルシウムの形成が，歯の表
面粗さに及ぼす影響を明らかにすることを目的とした．
　鏡面研磨したウシエナメル質を初期試料とし，24 時間の脱灰処理後，1,450 ppmF のフッ化ナトリウム溶液に 3 分間 20
回または 60 分間 1 回浸漬した．その後，水酸化カリウム溶液により歯面のアルカリ溶解性フッ素（フッ化カルシウム）
を抽出し，抽出液中のフッ素量をフッ素イオン電極により定量した．さらに，各処理における表面粗さの変化を原子間力
顕微鏡により評価した．なお，超純水に 60 分間浸漬した試料を Control 群とした．
　抽出されたフッ化カルシウム量は，Control 群に対して，3 分間 20 回群および 60 分間 1 回群で有意に高く，60 分間 1
回群が最も高値であった．表面粗さに関して，脱灰による粗さの増加に対するフッ化物処理による粗さの減少の割合（平
滑化率）を算出した結果，Control 群（-2.6%）に対して 3 分間 20 回群（25.3%）および 60 分間 1 回群（40.0%）は有意
に高値を示した．また，60 分間 1 回群において，アルカリ抽出前後の表面粗さを比較した結果，アルカリ抽出後には表
面粗さが有意に増加した．以上より，1,450 ppmF 相当のフッ化物は，脱灰したエナメル質表面にフッ化カルシウムを形
成し，表面を平滑化することが示唆された．
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　フッ化物は，日本における歯磨剤の 90% 以上に配合
されているう蝕予防の有効成分である．2023 年には，
日本口腔衛生学会，日本小児歯科学会，日本歯科保存学
会，日本老年歯科医学会の 4 学会合同で策定されたガイ
ドラインにおいて，各年齢層に推奨されるフッ化物濃度
が引き上げられ，6 歳以上に対しては 1,400～1,500 ppmF
の歯磨剤の使用が推奨されている．フッ化物のう蝕予防
の機序としては，フルオロアパタイトの形成による歯質
の溶解度の低下，フッ化カルシウムの形成による口腔環
境への持続的なフッ化物イオンの供給が挙げられる 16）．
後者のフッ化カルシウムの形成はプロフェッショナル
ケアで適用されるフッ化物歯面塗布（9,000 ppmF 以上）
によって引き起こされるというのが主流な考え方である
が 17–20）その一方で，100～300 ppmF 相当のフッ化物処
理によっても，歯面にフッ化カルシウムが形成されると
の報告もある 21,22）．また，フッ化カルシウムは歯の表面
に形成されるため，歯面の粗さに影響を及ぼすことが考
えられる．以上のことから，歯磨剤に配合される濃度域
におけるフッ化物の処理によりフッ化カルシウムが形成
され，歯面の粗さを変化させる可能性が考えられる．
　 そ こ で 本 研 究 は， 歯 磨 剤 に 配 合 さ れ る 濃 度

（1,450 ppmF）のフッ化物処理による脱灰エナメル質表
面におけるフッ化カルシウムの形成が，表面粗さに及ぼ
す影響を明らかにすることを目的とした．

材料および方法

1．エナメル質試料の調製と脱灰処理
　本研究では，凍結保存された亀裂のないウシ切歯を用
いた．ウシ切歯 60 本の歯冠部唇側面をカーボランダム

（ポイント HP，松風，京都）で研磨し，1 cm×1 cm に
トリミングした．これをアクリルリング（ϕ=2.4 cm）内
にアクリル樹脂（ユニファストⅢ，ジーシー，東京）を
用いて包埋した．その後，樹脂から露出したエナメル質
表面を耐水研磨紙（#400, #800, #2000, #4000）で鏡面
研磨し，耐酸マニキュアを用いて 4 mm×4 mm ウィン
ドウを作成した（図 1-a）．
　試料研磨後，表層下脱灰が進行した歯面を再現するた
めに，既報 23）に基づき調製された脱灰液（Ca: 2.2 mM, 
PO4: 2.2 mM, AcOH: 50 mM, pH 5.0）にエナメル質試料
を 24 時間，37℃条件下で浸漬した．

2．歯面に対するフッ化物の処理
　脱灰処理後のエナメル質試料を 1,450 ppmF になるよ
うに調製したフッ化ナトリウム溶液に 60 分間 1 回浸漬

（1,450F-60 min×1 回群），または歯磨剤の使用場面を想定
した処理時間として，3 分間の浸漬を 20 回繰り返す処理

を施した（1,450F-3 min×20 回群，各回の浸漬後，超純水
で約 5 秒間試料を洗浄）．なお，Control 群の試料は超純
水に 60 分間浸漬した（図 1-b）．加えて，フッ化カルシ
ウムの形成量のフッ化物濃度依存性を評価することを目
的として，950 ppmF のフッ化ナトリウム溶液に 60 分間
1 回浸漬する群（950F-60 min×1 回群）を用意した．

3．アルカリ溶解性フッ素（フッ化カルシウム）の定量
　エナメル質に形成されるフッ素を含む化合物は，主
としてフルオロアパタイトとフッ化カルシウムであり，
フッ化カルシウムは水酸化カリウム（KOH）溶液に溶
解することが報告されている 24）．そこで，エナメル質
表面に形成されたフッ化カルシウム量を定量するため
に，フッ化物処理後のエナメル質試料を 1 M KOH 溶液
に 24 時間室温で浸漬（アルカリ抽出）し，KOH 溶液
中のフッ素イオン濃度をフッ素イオン電極（9609BNWP, 
Thermo Scientific Orion, USA）を用いて測定した．な
お，測定の際は 2 M 塩酸を混合することで KOH 溶
液を中和し，イオン強度調整剤（TISAB Ⅲ, Thermo 
Scientific Orion, USA）を添加した後，直接測定法にて
行った．測定されたフッ素イオン濃度からエナメル質の
単位面積あたりのフッ化カルシウム量（µg/mm2）を算
出した．なお，サンプルサイズは各データの正規性が確
認できた n=6 ずつとした．

4．エナメル質の表面粗さの測定
　エナメル質の表面粗さを評価するため，原子間力
顕 微 鏡（Atomic Force Microscope, Dimension Icon, 
Bruker, 以下，AFM）を用いて平均粗さ（Ra）を測定
した．AFM 測定は，試料調製直後（初期），脱灰後，
フッ化物処理後に実施し，以下の式に基づきフッ化物処
理による表面粗さの減少率（以下，平滑化率）を算出し
た．各回の測定ではエナメル質表面のうち無作為に選択
された 5 か所において 2 µm×2 µm の範囲で行い，5 か
所の Ra 値の平均値を測定値とし，サンプルサイズは各
データの正規性が確認できた n=12 ずつとした．

　平滑化率 （%)= 脱灰後の Ra - フッ化物処理後の Ra
脱灰後の Ra - 初期の Ra ×100

　さらに，フッ化カルシウムの形成量が最大であった
1,450F-60 min×1 回群の試料および Control 群について
は，フッ化カルシウムが取り除かれたときの表面粗さの
変化を考察することを目的として，アルカリ抽出を行っ
た後の表面粗さの測定も併せて実施した．

5．統計解析
　統計解析には，R version 4.3.2 を用いた．正規性は
Shapiro-Wilk 検定により p>0.05 であることを確認し，
解析にはパラメトリック検定を用いた．アルカリ溶解
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性フッ素量および平滑化率については ANOVA を行
い，有意な差が認められた場合には事後検定（Tukey
法）を行った．また，表面粗さの経時変化については，
Repeated Measures ANOVA（反復測定分散分析）を
用いた．いずれも有意水準は 5% とした．

結　　果

1．アルカリ溶解性フッ素（フッ化カルシウム）量
　フッ化物処理を行った後の歯面から抽出されたア
ルカリ溶解性フッ素（フッ化カルシウム）の定量値 

（µg/mm2）を図 2 に示す．Control 群と比較して，フッ
化物を処理した群はいずれもフッ化カルシウム量が有意
に高値を示した．また，処理するフッ化物濃度間の比較
として，1,450F-60 min×1 回群は 950F-60 min×1 回群と
比較して有意に高値を示した．さらに，1,450F-60 min×
1 回群と 1,450F-3 min×20 回群の比較では，両群ともに
処理時間の合計は 60 分間であるが，1,450F-60 min×1 回
群のほうが 1,450F-3 min×20 回群よりも高値を示す結果
となった．

2．フッ化物処理による表面平滑化
　初期，脱灰後，フッ化物処理（1,450 ppmF）後の Ra

値から算出した平滑化率を図 3 に示す．Control 群に対
し，1,450F-3 min×20 回群および 1,450F-60 min×1 回群
は有意に高い平滑化率を示した．なお，1,450F-3 min×
20 回群と 1,450F-60 min×1 回群の間に有意な平滑化率の
差は認められなかった．最も平滑化率が高い値を示し
た 1,450F-60 min×1 回群に関して，AFM により得た高
さプロファイルを基に作成した断面形状の例を図 4 に示
す．断面の形状から，脱灰による表面粗さの増加および
フッ化物処理による平滑化は本試験の測定領域（2 µm
幅）において全域的に生じていることが認められた．

3．表面粗さの経時変化
　Control 群および 1,450F-60 min×1 回群における初期，
脱灰後，フッ化物処理（1,450 ppmF）後，アルカリ抽
出後の Ra 値の経時変化を図 5 に示す．Control 群では，
脱灰により Ra 値が有意に増加した後，超純水浸漬後，
およびアルカリ抽出後に有意な Ra 値の変化は認められ
なかった．一方で，1,450F-60 min×1 回群では，脱灰に
より有意に増加した Ra 値が，フッ化物処理により有意
に減少し，アルカリ抽出後には有意に増加した．なお，
1,450F-60 min×1 回群における脱灰後とアルカリ抽出後
の Ra 値には有意な差は認められなかった．
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24時間

60 min×1回群

3 min×20回群

1回後
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樹脂包埋

ウシ切歯

トリミング

フッ化物処理

フッ化物処理 洗浄

脱灰 洗浄
脱灰液 超純水

超純水フッ化物溶液

超純水フッ化物溶液

4 mm×4 mm

図 1　実験フロー
（a）エナメル質試料の調製と脱灰処理，（b）フッ化物の処理方法



考　　察

　本研究は，歯磨剤に配合される濃度（1,450 ppmF）
のフッ化物処理による脱灰エナメル質表面におけるフッ
化カルシウムの形成が，表面粗さに及ぼす影響を明らか
にすることを目的とした．結果として，1,450 ppmF 相

当のフッ化物は，脱灰したエナメル質表面にフッ化カル
シウムを形成し，歯の表面粗さを平滑化することが示唆
された．
　フッ化カルシウムの歯面への形成に寄与する処理条
件として，フッ化物濃度や処理時間，pH 条件などが考
えられる．フッ化カルシウムの歯面への形成は高濃度
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図 2　�エナメル質の単位面積あたりのフッ化カルシウム量 
（µg/mm2）

各群 n=6，×印は平均値．群間比較は ANOVA 後に Tukey
法で多重比較を実施．
異なるアルファベット間で有意差あり（p<0.05）．

図 3　フッ化物処理によるエナメル質表面の平滑化率（%）
各群 n=12，×印は平均値．群間比較は ANOVA 後に Tukey
法で多重比較を実施．
＊p<0.05，＊＊p<0.01．

図 5　�表面粗さ（Ra/nm）の経時変化（実線：60 min×1 回群，
破線：Control 群）

平均値±標準偏差（n=12），Repeated Measures ANOVA，
異なるアルファベット間で有意差あり（p<0.05）．

図 4　断面形状（2 µm 幅）
（a）初期（b）脱灰後（c）フッ化物処理後



フッ化物製剤（9,000 ppmF 以上）の処理において多く
報告されており 17–20），これらの製剤は，フッ化カルシウ
ムの形成に必要なカルシウムを歯面から溶出させるた
めに pH が酸性側に調整されていることが多い．既報で
は，臨床現場で広く用いられる pH 3.5, 9,000 ppmF 相
当のフッ化物溶液を健全なエナメル質に 5 分間塗布し
た結果，0.68 µg/mm2 のフッ化カルシウムを形成する
ことが報告されている 25）．一方で，本研究で確認され
たフッ化カルシウムの形成量は，950F-60 min×1 回群
で 0.25 µg/mm2，1,450F-60 min×1 回群で 0.38 µg/mm2，
1,450F-3 min×20 回群で 0.27 µg/mm2，であり，いずれ
も既報よりも低値であった（図 2）．既報と比較して本
研究では，フッ化物溶液の濃度が 1/6 以下の濃度域で
あったことや，溶液の pH が中性であったことはフッ
化カルシウム形成に不利であったと考えられる．一方
で，処理時間は既報よりも長く，事前の脱灰により歯
面の多孔性や粗さが増加していた点はフッ化カルシウ
ムの形成に有利に働いた可能性が考えられる 26）．これ
らのことから，フッ化カルシウムの形成量にはフッ化
物の処理時間や歯面の状態よりもフッ化物濃度や pH 条
件の寄与が大きいことが考えられる．本試験において
1,450F-60 min×1 回群が 950F-60 min×1 回群よりもフッ
化カルシウム量が有意に高値を示したことは，フッ化物
濃度がフッ化カルシウムの形成量に寄与することを裏付
けている．さらに，この知見を踏まえると，4 学会合同
のガイドラインにてフッ化物配合歯磨剤の推奨濃度が全
年齢層において引き上げられたことは，歯磨剤使用後の
歯面に形成されるフッ化カルシウム形成量の増加にも資
する可能性が考えられる．フッ化物濃度および処理時間
の合計が同一の 1,450F-60 min×1 回群と 1,450F-3 min×
20 回群の比較において，1,450F-3 min×20 回群のほうが
フッ化カルシウム形成量が有意に低い値を示した理由と
しては，3 分間の処理ごとに行われた洗浄操作によって
形成されたフッ化カルシウムの一部が脱離した可能性が
考えられる．
　フッ化物処理によるフッ化カルシウムの形成が歯の表
面粗さへ及ぼした影響を明らかにするため，歯面の平滑
化率を評価した．結果として，脱灰により増加した歯
の表面粗さが，1,450 ppmF のフッ化物処理により回復
したことが確認された（図 3）．本試験では，既報 23）に
て 14 日間かけてウシエナメル質の表層下脱灰層を形成
するために用いられた脱灰液を採用した．本試験では既
報と比べて浸漬時間が短いため（24 時間），わずかな表
層下脱灰が進んだ状態であったと推察される．図 5 の結
果より，24 時間の脱灰によって有意な表面粗さの増加

がみられたことは，表層下脱灰の進行の過程においては
表層下だけではなく，表層においても軽度な脱灰が進行
し，表面形状が変化することを示唆している．
　1,450F-60 min×1 回群におけるアルカリ抽出前後の表
面粗さを比較した結果（図 5）では，抽出前（フッ化物
処理後）と比較して抽出後では表面粗さが有意に増加
し，脱灰後（フッ化物処理前）と同等の Ra 値を示した．
本試験で行ったアルカリ抽出は，歯面のハイドロキシア
パタイトやフルオロアパタイトを溶出させることなく，
フッ化カルシウムのみを溶出させるため，1,450 F-60 min
×1 回群における抽出後の有意な表面粗さの増加は，表
面に形成されていたフッ化カルシウムが溶出したことで
生じたと考えられる 24）．このことから，フッ化物の処理
は，脱灰により粗くなった歯面の凹凸の凹部を埋めるよ
うにフッ化カルシウムを形成・沈着させることが示唆さ
れた．歯面の凹凸構造における凹部は，脱灰に伴い表面
の一部が欠損した結果として生じ，この領域は多孔性が
高く，フッ化物との反応性が高いと推察される 26）．そ
のため，凸部と比較して凹部においてはフッ化カルシウ
ムが優先的に沈着したと推察される．また，エナメル
質の表面に形成されるフッ化カルシウムの粒径は 4 ～
15 nm であると報告されている 27）．図 4 で示される断
面形状と照らし合わせた場合，形成されるフッ化カルシ
ウム粒子は，脱灰により生じた表面の凹凸（図 4-b）よ
りも微小であると考えられ，これらのフッ化カルシウム
粒子の重層的な沈着が粗さの減少に寄与したと考えられ
る．また，図 3 で示した平滑化率において 1,450F-3 min× 
20 回群が 1,450F-60 min×1 回群よりも低い傾向が示され
た理由として，洗浄の過程で凹凸を埋めていた一部の
フッ化カルシウムが脱離した可能性が考えられ，これは
図 2 で示された抽出量の有意な差とも整合性が認められ
る．一方で，フッ化カルシウムの経時的な形成量の変化
や洗浄による脱離の影響をより詳細に考察するために
は，今後，フッ化物の処理時間や洗浄回数を変えた試験
が必要である．
　一般的に，物質の表面の光沢が確認されはじめる Ra
値は約 200 nm 以下からであるといわれており 28），実
際に目視で光沢が確認される PMTC 研磨後のエナメ
ル質表面の Ra 値は約 30 nm であることが報告されて
いる 29）．一方で，本試験で確認された Ra 値の範囲は
約 5～40 nm の範囲であり，PMTC 研磨よりも微小な
スケールの表面平滑化であった．このことから，本研
究で確認されたフッ化物処理による表面粗さの低下は，
PMTC 研磨と比較して審美性に及ぼす影響は小さいと
考えられる一方で，PMTC 研磨後の歯面をより平滑化

口腔衛生会誌　J Dent Hlth 76(2), 2026

98



する手段になりうると考えられる．また，図 2, 3 で示さ
れたように，短時間の繰り返し処理においてもフッ化カ
ルシウムが歯面に形成され平滑化効果が現れていること
から，日々のセルフケアにおいてフッ化物を継続的に使
用し，平滑化効果を累積することで審美性に寄与する可
能性がある．フッ化物処理による粗さの変化が細菌やス
テインの付着に及ぼす影響に関しては，本試験の結果に
該当するスケールでの粗さの変化と細菌やステインの付
着の相関を示す報告がないため，更なる研究が必要であ
る．
　本研究の限界は，試験に用いたエナメル質試料の表面
が事前に研磨されていたことであり，口腔内における歯
の表面粗さを反映できていないことである．また，実際
の歯磨剤の使用場面では，唾液により歯磨剤が希釈され
ることから歯面に作用する際のフッ化物濃度は低くな
ることが想定される．さらに，唾液に含まれるリン酸イ
オンはフッ化カルシウム形成時に夾雑物として取り込ま
れ，形成されるフッ化カルシウムの結晶性に影響を及ぼ
すことも留意する必要がある 19）．これらの点を考慮し，
より臨床に近い表面粗さを有する歯面に対して，唾液希
釈条件下でフッ化物を処理した場合のフッ化カルシウム
の形成や表面粗さの変化についてより研究を進める必要
がある．
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Effects of Calcium Fluoride Formation Induced by 1,450-ppm Fluoride Treatments on Surface Roughness 
of Demineralized Enamel

Yuma NAKATA, Masashi FUJIKI, Mitsuo KIMURA and Kei KURITA

Advanced Oral Health Science Research Laboratories,  
Research & Development Headquarters, Lion Corporation 

Abstract: This study was aimed to clarify how calcium fluoride formation on the demineralized enamel 
surface influences surface roughness following treatment with an aqueous sodium fluoride solution 
containing 1,450-ppm fluoride. 

Mirror-polished bovine enamel specimens were initially demineralized for 24 hours, and then they 
were subjected to either twenty 3-minute immersions or one continuous 60-minute immersion in a fluo-
ride solution. The control group was immersed in ultrapure water for 60 minutes.

Alkaline-soluble fluoride (calcium fluoride) was extracted using potassium hydroxide and quantified 
using a fluoride ion-selective electrode. The surface roughness was evaluated using atomic force micros-
copy. Amounts of extracted calcium fluoride were significantly larger in both fluoride-treated groups 
than in the control, with the 60-minute immersion group yielding the highest values. Regarding surface 
roughness, the smoothing rate, defined as the percentage reduction in roughness achieved through fluo-
ride treatment relative to the increase resulting from demineralization, was significantly higher in the 
fluoride-treated groups (25.3 and 40.0%, respectively) than control group (-2.6%). In the 60-minute immer-
sion group, the surface roughness increased significantly after alkaline extraction. These findings suggest 
that treatment with a 1,450-ppm fluoride solution promotes calcium fluoride formation on demineralized 
enamel surfaces, thereby contributing to enhanced surface smoothness. 
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