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研究成果の概要（和文）：本研究の目的はイオン交換能と低分子吸着能を有する層状複水酸化物であるハイドロ
タルサイト（HDT）の歯科への応用を目指すものであり、天然にも産出するMg-Al系HDTの組成のMgをZnに置換し
たZn-Al系HDT（Zn-Al-HDT）を合成し、既存の歯科材料に添加してイオン交換能と低分子吸着能を活かした新た
な歯科材料を創出することである。
本研究では樹脂材料にZn-Al-HDTを混合比を変えて添加した試作材料を作製し、その物性やヒト由来細胞とP. 
gingivalis培養系での挙動を検討した。その結果、ヒト細胞に対して親和性を示しかつP. gingivalisの生育を
阻害する作用がみられた。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to apply the zinc containing hydrotalcite, 
layered double hydroxide, (Zn-Al-HDT) with ion exchange capacity and small molecule adsorption 
capacity, to the dental materials. We prepared an ethylen-vinyl acetate (EVA) material to which 
Zn-Al-HDT was added and evaluated it in a human derived cell culture system and a P. gingivalis 
culture system. As a result, our data showed that our novel dental material has an affinity for 
human cells and has an antibacterial effect.

研究分野： 歯科保存学
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  １版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
口臭や審美的な悩みなど、歯科治療の需要は多岐にわたり国民のQOL維持に重要な役割を果たしている。口臭予
防成分や抗菌性を有する歯科材料の開発は世界中で行われているが、例えば口臭、歯周病予防のための洗口剤や
歯磨剤の成分は、主として抗菌成分、抗炎症成分であり、口臭の原因物質を除去できるものは少ない。我々の合
成したZn-Al-HDTの硫化水素吸着能に関しては既に報告済みであるが、本研究で、Zn-Al-HDTを歯科材料に添加し
て、ヒト細胞への為害性がないこと、歯周病原因菌の代表であるP.gingvalsの生育を阻害することが示され、国
民のQOLを高める新たな歯科材料開発に有望な素材であることが示された。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
超高齢社会となった現在、特に後期高齢者の人口が増加しているわが国では国民の QOL を維

持するためには、口腔の機能維持の根幹となる歯の保存が不可欠である。それには日々の口腔ケ
アと歯や歯周組織の病変を軽微な段階で治療することが重要となる。しかしながら、例えば歯科
用セメントでは、良好な封鎖性や石灰化誘導能などを付加するための研究が盛んに行われてい
るが、予防的に抗菌性を付与したセメントの開発研究は少ないのが現状である。また、口腔ケア
用品は、歯垢や舌苔を効率よく除去するための様々な工夫がなされた製品が数多く販売されて
いるが、ディスポーザブル製品を除き、使用後に洗浄しても残存した口腔内細菌が繁殖している
可能性がある。これに対して、抗菌性に優れた素材を用いた口腔ケア用品はほとんど見当たらな
い。我々は以前の研究で HT の低分子吸着能に着目し、呼気中だけでなく唾液中の硫化物の除去
効果を高めるべく、HT に含まれる Mg を Zn や鉄 Fe に置換して、硫化物の吸着能を検討し、Zn
に置換した HT が高い硫化物吸着能を有することを見出した。さらに、Zn2+に抗菌作用が期待で
きる。そこで、本研究ではイオン交換能と低分子吸着能を有する層状複水酸化物である
ハイドロタルサイト（HDT）に注目し、歯科への応用を目指すため、天然にも産出する
Mg-Al 系 HDT （Mg-Al-HDT）の組成の Mg を Zn に置換した Zn-Al 系 HDT （Zn-Al-
HDT）を合成し、既存の歯科材料に添加してイオン交換能と低分子吸着能を活かした新
たな歯科材料を創出することを目指した。 

 
２．研究の目的 
本研究の目的はイオン交換能と低分子吸着能を有する層状複水酸化物であるハイドロタルサ

イト（HDT）の歯科への応用を目指すものであり、天然にも産出する Mg-Al-HDT の組成の Mg
を Zn に置換した Zn-Al-HDT を合成し、既存の歯科材料に添加してイオン交換能と低分子吸着
能を活かした新たな歯科材料を創出することである。 
 
３．研究の方法 

Zn-Al-HDT の合成方法、形態制御について検討し、Zn 溶出量の測定、および溶出物のヒト由
来細胞や歯周病原因菌におよぼす影響を以下の手順で解析した。 
1.  Zn-Al-HDT の合成 

Zn-Al-HDT は、急速沈殿法および水熱合成法で行った。元素分析、X 線回折、FT-IR 分光法
で調べ、平均粒径、比表面積を測定する。SEM で形態観察を行った。化学的安定性は、水素イ
オン濃度を調整した緩衝液あるいは人工唾液中での溶解性試験を行った。 
2.  Zn-Al-HDT からの Zn 溶出量の定量 
 合成後の Zn-Al-HDT を蒸留水に浸漬し、溶出する Zn と Al について、ICP 発光分析による定
量解析を行い、合成 HT の骨格となる Zn, Al 比と蒸留水中の Zn と Al 量を調べた 
3.  Zn-Al-HDT 含有 EVA シートの作製と評価 
 歯科でマウスピースの素材として知られる EVA シート Zn-Al-HDT 粉末を練りこみ、Zn-Al-
HDT 含有 EVA シートを作製した。そして、シート片を蒸留水や細胞培養培地に浸漬し、
溶出する Zn 量を ICP にて測定した。 
4. Zn に対する細胞応答評価 
 Zn-Al-HDT より溶出した Zn（イオンの状態を含む）存在下での、ヒト由来細胞の応答を、
細胞接着、増殖、ATP 合成の変化を定量することにより解析した。 
5.  Zn に対する歯周病原因菌の応答解析 

Zn-Al-HDT より溶出した Zn（イオンの状態を含む）存在下での、歯周病菌（P. gingivalis）
の応答を ATP 合成の変化を定量することにより解析した。 
 
４．研究成果 
以前の研究で、我々はマグネシウムを亜鉛に置換した Zn-Al-HDT を合成し、Zn 置換型 HDT

が硫化物吸着能を示すことを明らかにした。本研究では樹脂材料に Zn-Al-HDT を混合比を変え
て添加した試作材料を作製し、その物性や硫化物吸着能を検討した。 
まず、Zn-Al-HDT の合成条件の検討を行い、X 線回折（XRD）にて層状化合物であることが確
認された試料について、その組成を ICP 発光分析を行い分析した。対照に試薬 Mg-HDT（組成
式; Mg6Al2(OH)CO3・4H2O）を用い、Mg-HDT の Mg：Al のモル比がおよそ 3：1 であることを確
認した後、我々の合成した Zn-Al-HDT を分析した。その結果、合成した Zn-Al-HDT の Zn：
Al のモル比は 2：1 であった。 
この Zn-Al-HDT を EVA 樹脂と混合した材料を開発するため、異なる混合比の材料を試作し

た。そして、Zn-Al-HDT の含有率が 20％のシートと、39％のシートを試作した。含有率 40%以
上ではシートの成型が不良であった。そこで前述の 2 種のシート中での Zn-Al-HDT の分散状
態を、SEM-EDX で解析し、ほぼ均一に分散していることを確認した。 
次いで、Zn-Al-HDT 粉末および Zn-Al-HDT 含有 EVA シートからの蒸留水および細胞培養用
培地への Zn, Al の溶解試験を行ったところ、シートからの溶解量は粉末そのものからの溶解量
と比べておよそ 1/100 となるものの少量の Zn, Al が溶出することがわかった。さらに、成分が溶



出した培地を用い、ヒト歯髄由来幹細胞およびヒト歯肉上皮前駆細胞の応答を評価したところ、
粉末を浸漬した培地では細胞増殖が障害されたのに対して、シートから溶出した成分を含む培
地では細胞増殖がある濃度では促進された。次いで、初期接着および細胞の伸展、7 日以上培養
したヒト歯髄由来幹細胞のアルカリホスファターゼ（ALP）活性を評価したところ、シートから
の溶出する Zn を含む培地で培養した群で、良好な細胞の伸展と ALP 活性上昇がみられ、Zn-Al-
HDT 含有 EVA シートを口腔内での使用に関する有用なデータが得られた。 
以上の結果は、Zn 置換型 HDT からの溶出物はヒト由来細胞に為害性を示さず、有用な作用を

及ぼすと考えられる。そこで、歯周病原因菌の生育に与える影響を検討した。P. gingivalis の培
養系に、Zn-Al-HDT 含有 EVA シート片を投入し、ATP 合成について比較したところ、コントロ
ールの EVA シート片を投入した場合と比べ、Zn-Al-HDT 含有 EVA シート片を投入した場合で
は P. gingivalis の ATP 合成が顕著に抑制され、制菌効果を示すことが明らかとなった。 
現在、P. gingivalis 培養系に銀合金試験片を投入し、硫化による変色への影響の検討と、S. mutans

の生育への影響についても、解析を行っている。 
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