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研究成果の概要（和文）：本研究で新たに合成したZn-Al層状複水酸化物（LDH）が歯科用セメントとして応用可
能か検討した。酸化亜鉛ユージノールセメントの主要な硬化機構はキレート結合であると考えられており、試薬
酸化亜鉛粉末と我々のZn-Al LDHをセメント粉末として練和液と練和したとき、同等の時間で硬化することか
ら、歯科用セメント粉末として応用可能であると考えられた。また、Zn-Al LDH粉末から溶出する成分はヒト細
胞の増殖には影響を与えなかったが、Porphyromonas gingivalisやMutans streptococciなどの口腔内微生物の
増殖は抑制することから、歯科材料としての有用性が示された。

研究成果の概要（英文）：We investigated whether the newly synthesized Zn-Al layered double hydroxide
 (LDH) in this study could be applied as a dental cement. It is thought that the main hardening 
mechanism of zinc oxide eugenol cement is chelation bonding, and since zinc oxide powder and our 
Zn-Al LDH harden in the same amount of time, we found that it could be applied as a dental cement 
powder. In addition, while the components eluted from Zn-Al LDH powder had no effect on the 
proliferation of human cells, they did inhibit the proliferation of oral microorganisms such as 
Porphyromonas gingivalis and Mutans streptococci, indicating their usefulness as a dental material.

研究分野：歯科保存学

キーワード： 層状複水酸化物　LDH　ハイドロタルサイト　硫化物吸着能　陰イオン交換　フッ素徐放性　酸化亜鉛セ
メント　抗菌作用
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研究成果の学術的意義や社会的意義
2価金属-Al系HTは基本層を構成する金属種と中間層の陰イオンの組合せを変えて新たに合成し開発することが可
能な素材であるが歯科界では未利用の化合物である。我々の合成したAl-Zn系HTの高い硫化物吸着能は、硫化に
よる金属変色をも防止しうる材料として、あるいは焼結により中間層の水や水酸基を除去したHTをレジン系セメ
ントへのフィラーとして応用することや、歯磨剤の成分としての応用の可能性も秘めている。このような多機能
型歯科材料の開発研究は、歯の機能面だけでなく審美面へもおおいに貢献でき、年齢を問わず国民のQOL向上に
つながり、本材料の開発と評価は意義のある研究といえる。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
 
後期高齢者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、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、歯科用セメントの分野では既存材料の改良
研究がほとんどであり、予防的に有害物質の吸着作用や抗菌性を付与したセメント材料となり
うる新規の化合物を用いた開発研究は少ないのが現状である。 
そこで、本研究ではイオン交換能をもつ層状複水酸化物(LDH)に注目した。LDHは 2価およ
び 3 価金属による正八面体結晶構造を有する複水酸化物層(基本層)と、水と陰イオン層(中間層)
とが積層構造を形成し、基本層をなす金属と中間層に取り込ませる陰イオンを様々に組合せ可
能であることから、組合せによる特異な効果を利用することができる。LDH の中で Mg-Al 系
炭酸型 LDHをハイドロタルク石またはハイドロタルサイト(HT)と称し、その陰イオン交換能、
低分子吸着特性から胃粘膜を守る制酸剤として医療の分野では既に応用されている安全な物質
であるが、歯科の分野では未利用の化合物である。 
本研究では同様の骨格でMgを Zn等、他の 2価金属に置き換えた LDHもHTとよぶことと
し、新しい合成 HTの歯科材料としての可能性を探索する。 
 
 
２．研究の目的 
 
歯科医療の発展を目指し、材料の表面改質や目的とする機能を付与した新たな歯科材料の開
発研究が盛んに行われている。従来にはない多機能型歯科用セメント開発のため、我々は陰イオ
ン交換能をもつHTに着目した。HTは無機層状化合物としては珍しい、陰イオン交換能をもち、
基本層を構成する金属種と中間層の陰イオンの組合せを変えて新たな HT を合成し開発するこ
とが可能である。 
本研究は、目的に応じた金属種・陰イオン構成により、症例に応じた作用を有するイオン徐放
性や吸着能をもつよう改質したHTをセメント粉末として応用することで、有害物質の吸着、抗
菌作用、歯質強化作用、抗う蝕作用等を併せもつ多機能型歯科用セメントを新たに開発すること
を目指している。 
その第一歩として、我々はこれまでに、基本層の金属をMg-Al、Zn-Al、Ca-AlとしたHTを
合成し、口臭の原因物質である硫化物を吸着する新素材開発の研究を行ってきており、吸着能の
向上を目的とした合成方法の改良も行ってきた。また、陰イオン層のイオン交換を行った新しい
HTの開発も試みてきた。本研究では、我々が合成した試作HTの中で、特に硫化物吸着能に優
れた Zn-Al 系 HT を歯科用セメント粉末として応用可能かどうかを探索し、将来的にはセメン
トから徐放する成分の種類や徐放量をコントロールし、症例に応じた多機能型セメント材料の
開発材料としての可能性を示すことを目的とした。 
 
 
３．研究の方法 
 
(1) 天然鉱物HT（Mg-Al系HT）と同様の構造でMgを Znと置換した Zn-Al系HTを合成し、
元素分析を行い、合成物中の Znおよび Alの存在比の算出を行った。 
(2) 研究期間後半に(1)で作製した Zn-Al 系 HT に陰イオン交換によりフッ素を取り込ませ、フ
ッ素徐放性 Zn-Al系HTを試作し、フッ素徐放性を評価した。 
(3) 試薬酸化亜鉛 ZnO と、既存の歯科用ユージノール系、非ユージノール系根管充填剤やセメ
ントを使用し、試料 1：Zn-Al系 HT、試料 2：試薬 ZnO、試料 3：前述の歯科用セメントの粉
として、それぞれ、練和液はセメントに付属する練和液を用い、硬化時間、圧縮強さを測定した。 
(4) (1)で作製した Zn-Al系 HT粉末を蒸留水あるいは培地に浸漬して、ICP発光分光装置により
溶出するイオン種の定性および定量分析を行った。 
(5) (4)の実験の結果、Znおよび Alが培地中に溶出することが明らかとなったので、ヒト細胞用
培地および微生物培養用液体培地に同様に粉末を浸漬し、滅菌後、段階希釈により、溶出成分の
濃度の異なる培地を用意して、ヒト歯髄由来細胞および歯肉上皮由来細胞、そして、
Porphyromonas gingivalisおよび Mutans streptococciの培養を行い、それぞれの増殖動態を
検討した。 
 
 
 
 
 



４．研究成果 
 
(1) 合成物中の Znおよび Alの存在比は、Alの割合がやや多いものの、天然鉱物の組成式Mg：
Al＝３：１に近い割合であった。 
(2) 試作したフッ素徐放性（F置換型）Zn-Al系 HTを蒸留水や培地に浸漬し、フッ素を徐放す
ることを確認した。 
(3) 試料 1：Zn-Al系HT、試料 2：試薬 ZnO、試料 3：既存の歯科用セメントをセメント粉末と
してセメントを練和し、硬化時間を測定した結果、試料 1，2は硬化に 24時間以上かかったが、
これは試料 3 のセメント粉末には硬化促進剤が添加されており、試料 1：Zn-Al 系 HT と試料
2：試薬 ZnOは試料 3に比べ、硬化時間が長く、圧縮強さも小さかった。しかしながら、試料 1
は試薬 ZnOのみを粉末とした試料 2と比べると、硬化時間は短縮し、圧縮強さもやや上回って
いた。試薬 ZnOのみを粉末とした場合に比べると、硬化時間は短縮し、圧縮強さも上回ってい
た。酸化亜鉛を粉末とするセメントではキレート結合が硬化機構の本体とされているが、Zn-Al
系 HT でも硬化することから、Zn-Al 系 HT を歯科用セメント粉末として応用の可能性を見出
せた。また、試作した F置換型 Zn-Al系 HTでも硬化時間は Zn-Al系 HT粉末と同等であり陰
イオン交換はキレート結合による硬化機構に影響しないと考えられた。 
(4) (1)で作製した Zn-Al系 HT粉末を浸漬して培地中の溶出物の濃度を測定し、溶出物の濃度の
異なる培地を作製して培養系での評価を行い次の（5）の結果を得た。 
(5) HT由来の Znおよび Alを含む培地でヒト歯髄由来幹細胞（hDPSC）および、ヒト歯肉上皮
前駆細胞（hGEPC）を培養し、増殖を評価したところ、細胞用培地および微生物培養用液体培
地に同様に粉末を浸漬し、滅菌後、段階希釈により、hGEPCではコントロール培地と比べ増殖
に差はみられなかったが、hDPSCでは増殖が促進される濃度があり、いずれの細胞でも細胞毒
性はみられなかった。一方で、Porphyromonas gingivalis の増殖は著しく阻害され、Mutans 
streptococciの増殖にも抑制作用がみられた。また、金属補綴物への作用を検討するため、Mg-
Al系 HT粉末あるいは Zn-Al系 HT粉末存在下で Porphyromonas gingivalisを培養し歯科用
銀合金（GCミロスリー）への影響の検討も試みており、現在も評価を続けている。 
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