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研究成果の概要（和文）：本研究では、亜鉛含有ガラスとそれを配合する根面修復用グラスアイオノマーセメン
トの亜鉛イオン溶出性およびリチャージ特性を評価し、さらに口腔細菌に対する抗菌性、抗バイオフィルム効果
をin vitroで検討した。その結果、亜鉛含有ガラス、およびそれを配合するセメントは、酸性環境で亜鉛イオン
の溶出が促進され、口腔細菌に対する抗菌効果や抗バイオフィルム効果を発揮することが明らかとなった。さら
に、亜鉛含有ガラス配合セメントは亜鉛イオンのリチャージが可能であり、長期的な抗菌・抗プラーク性の発現
に期待できることが示された。

研究成果の概要（英文）：In this study, zinc ion-release and recharge properties of a zinc (Zn)
-containing glass particle and glass ionomer cement for root surface restoration incorporating 
Zn-containing glass particles were evaluated. Also, the antibacterial activity against oral bacteria
 and anti-biofilm effect were assessed in vitro. The Zn-containing glass particle and the cement 
incorporating Zn-containing glass particles accelerated the release of zinc ion under acidic 
conditions, which induced antibacterial and anti-biofilm effects. Moreover, the cement containing 
Zn-containing glass particles had the ability to recharge zinc ion, suggesting that it could 
demonstrate long-lasting antibacterial and anti-plaque effects.

研究分野： 保存修復学，歯科材料学

キーワード： 抗菌性　イオン徐放　バイオアクティブガラス　根面う蝕　歯学

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
近年、バイオアクティブガラスの配合によって修復材料に抗プラーク性を付与する試みが行われているが、それ
らのほとんどは、バイオアクティブガラスからの初期のイオン溶出に伴う一時的で非常に弱い抗菌効果をねらっ
たものにとどまっている。本研究により、亜鉛含有ガラスを配合したセメントが、口腔細菌に対して効率的かつ
長期的に抗菌効果を発現できることが明らかになったことで、多数の細菌が常在する口腔環境において確実な疾
患の発生予防を実現するうえで、この修復材料がひとつの基盤技術を提示するものと期待できる。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
近年、修復材料に適用するためのフィラーとして、バイオアクティブガラスが注目されている。

バイオアクティブガラスを粉砕した粒子をコンポジットレジンや無機セメントに配合すること
で、粒子から溶出する Ca2+や PO4

3-等が修復後の象牙質の再石灰化を促進し、また、それらのイオ
ン溶出に伴う局所的な pHの上昇によって、抗菌性を示すことが報告されている。しかし、pHの
上昇に基づく抗菌効果は弱いため、口腔内のように多種多様な細菌が高濃度に存在するという
過酷な環境で、材料表面への細菌の付着を抑制することは困難である。さらに、ガラスからのイ
オン溶出は初期に限られるため、長期的な抗菌性は期待できない。 
ところで、亜鉛を含有するケイ酸塩ガラスは酸性環境で溶解しやすく、溶解に伴い溶出する亜

鉛イオンは、細胞壁合成阻害によって抗菌効果を発揮することが報告されている。一方、修復材
料表面に付着したプラーク内、およびその周囲では、細菌の酸産生によって局所的な pH の低下
が生じる。そこで、研究代表者は、亜鉛含有ガラスを配合した根面修復用セメントであれば、プ
ラークの付着によって局所的な pH 低下が生じる材料表面から高濃度の亜鉛イオン（Zn2+）をオ
ンデマンドに溶出し、プラークの成熟を抑制できるのではないかと考えた。また、一旦 Zn2+が溶
出した後に亜鉛含有ガラス配合セメントに Zn2+をリチャージすることができれば、Zn2+の持続的
な徐放が可能となり、長期的な抗菌性発現に期待できるのではないかと考えた。 
 
２．研究の目的 
本研究では、プラーク付着が生じた材料表面からの Zn2+のオンデマンドリリースとリチャージ

による Zn2+の持続徐放の実現を目指して、亜鉛含有ガラスとそれを配合する根面修復用セメント
について、Zn2+溶出性およびリチャージ特性、ならびに口腔細菌に対する抗菌性や抗バイオフィ
ルム効果を検討した。 
 
３．研究の方法 
1) 亜鉛含有ガラスの Zn2+溶出性の評価および抗菌効果の検討 
a) Zn2+溶出性の評価 
二酸化ケイ素、酸化亜鉛、酸化カルシウム、フッ素を原料とする亜鉛含有ガラス粒子 40 mg

を 300μLの蒸留水（pH7.0）あるいは酢酸溶液（pH4.5）に浸漬し、37 C̊下で 24時間経過後に
誘導結合プラズマ発光分光分析装置（ICP-OES）を用いて溶出した Zn2+濃度を測定した。また、
口腔細菌に対する Zn2+の有効濃度を確認するため、Streptococcus mutans、S. sobrinus、S. 
sanguinis、S. oralis、S. mitis、Actinomyces naeslundii、Fusobacterium nucleatum
を使用し、これらの細菌に対する Zn2+の最小発育阻止濃度（MIC）を micro dilution assay に
て測定した。さらに、亜鉛含有ガラス粒子を pH4.5 の酢酸溶液に 1日、さらに蒸留水に 3日間
浸漬し、この行程を 3 回繰り返しながら計 10 日間の Zn2+溶出濃度を測定した。 

b)抗菌効果の検討 
 亜鉛含有ガラス粒子を 1%スクロース添加あるいは非添加の 1×104 CFU/mL の S. mutans の菌
液 200μLに浸漬し、37 C̊下で 24時間培養後、生菌数を測定した。コントロールとして、亜鉛
非添加のフルオロアルミノシリケートガラスを使用した。さらに、実験 1-a)と同様にして、
pH4.5 の酢酸溶液と pH7.0 の蒸留水に繰り返し浸漬した 8 日目の試料を用いて、S. mutans に
対する抗菌性を上述と同様の方法で評価した。 

 
2) 亜鉛含有ガラス配合セメントの Zn2+溶出・リチャージ特性、および抗菌・抗バイオフィルム
効果の検討 
a) Zn2+溶出性およびリチャージ特性の評価 
 亜鉛含有ガラス粒子を配合したグラスアイオノマーセメントの粉材と液材を練和し、直径 9 
mm、厚さ 2 mm の硬化ディスクを作製した。作製した試料を pH4.5 の酢酸溶液あるいは pH7.0
の蒸留水に浸漬し、37 C̊下で 24 時間経過後、ICP-OES を用いて溶出 Zn2+濃度を測定した。さら
に、実験 1-a)と同様にして、硬化試料を酢酸溶液と蒸留水に繰り返し浸漬しながら計 28 日間
Zn2+溶出濃度を測定した。 
 また、亜鉛含有ガラス配合セメントのリチャージ特性を評価するため、pH4.5 の酢酸溶液と
pH7.0 の人工唾液を 7日間断続的に滴下した亜鉛含有ガラス配合セメントを 0.1 wt%の塩化亜
鉛水溶液に 5分間浸漬し、再度人工唾液を滴下しながら人工唾液中の Zn2+濃度を測定した。 

b) 抗菌・抗バイオフィルム効果の検討 
 実験 1-b)で使用した 7 種の口腔細菌に対する抗菌効果を検討するため、1%スクロースを添
加した 1×106 CFU/mL の各菌液 15μLを硬化ディスク上に播種し、37 C̊下で 24時間培養後、
生菌数を測定した。さらに、実験 2-a)と同様にして酢酸溶液と蒸留水に繰り返し浸漬した 4、
8、24 日目の試料を用いて、S. mutans、S. oralis、S. mitis、A. naeslundii に対する抗
菌性を評価した。 
 また、抗バイオフィルム効果を評価するため、ヒト唾液から採取した細菌懸濁液を硬化試料
上に 24 時間滴下しながら培養し、試料上に形成されたバイオフィルム中の細菌数をコロニー
カウント法により測定した。さらに、バイオフィルムに LIVE/DEAD 染色を施した後、共焦点レ



ーザー顕微鏡にて観察し、バイオフィルムの厚みを算出した。 
 
４．研究成果 
1) 亜鉛含有ガラス粒子の Zn2+溶出性および抗菌効果の検討 
a) Zn2+溶出性の評価 
pH4.5 および pH5.5 の酢酸溶液中での Zn2+

溶出濃度は、蒸留水中に比べて有意に高い値
を示すことが確認された（p < 0.05, ANOVA, 
Tukey’s HSD test；表 1）。また、pH4.5 の
酢酸溶液中での Zn2+溶出濃度は、pH5.5 の酢
酸溶液中に比べて有意に高くなることが分
かった（p < 0.05, ANOVA, Tukey’s HSD 
test）。すなわち、亜鉛含有ガラスは、酸性環
境で Zn2+の溶出が促進され、pHが低くなるに
従ってその溶出濃度が増加することが確認
された。 
 また、7 種の口腔細菌に対する Zn2+の MIC
値は 64～128 ppm であったが、亜鉛含有ガラ
ス粒子をpH4.5の酢酸溶液と蒸留水に繰り返
し浸漬しながら計 10 日間 Zn2+溶出性を評価
したところ、酸性溶液に浸漬するたびに 7種
全ての口腔細菌に対する有効濃度以上の亜
鉛イオンを溶出することが分かった（図 1）。 

b)抗菌効果の検討 
亜鉛含有ガラス粒子存在下で S. mutans を

24 時間培養すると、亜鉛非添加のフルオロア
ルミノシリケートガラスの存在下や菌液のみ
で培養したコントロールに比べて生菌数が有
意に低下することが確認された（p < 0.05, 
ANOVA, Tukey’s HSD test）（図 2）。また、
S. mutans の菌液にスクロースを添加し、よ
り強い酸性条件で培養を行ったところ、亜鉛
含有ガラスは S. mutans に対してより効果的
に抗菌性を発揮することが分かった。 
 

2) 亜鉛含有ガラス粒子配合セメントの Zn2+溶出・リチャージ特性および抗菌・抗バイオフィル
ム効果の検討 
a) Zn2+溶出・リチャージ特性の評価 
亜鉛含有ガラス配合セメントを pH7.0 の蒸留水に 24 時間浸漬した後の Zn2+溶出濃度は 3.6

±0.9 ppm であったのに対して、pH4.5 の酸性溶液中では 170.4±7.0 ppm であった。すなわ
ち、亜鉛含有ガラス配合セメントからの Zn2+の溶出は酸性環境で促進され、その溶出濃度は口
腔細菌に対する MIC 値以上であることが分かった。さらに、亜鉛含有ガラス配合セメントを
pH4.5 の酢酸溶液と蒸留水に繰り返し浸漬しながら計 28 日間 Zn2+溶出濃度を測定したところ、
亜鉛含有ガラス粒子そのものからの亜鉛イオンの溶出挙動と同様に、亜鉛含有ガラス配合セメ
ントにおいても酢酸溶液中でのZn2+の溶出濃度が蒸留水中に比べて高くなることが確認された。 
また、0.1 wt%の塩化亜鉛水溶液に 5 分間浸漬した後の亜鉛含有ガラス配合セメントからの

Zn2+の溶出濃度は、塩化亜鉛水溶液に浸漬しなかった場合に比べて有意に増加し（p < 0.05、
Student’s t-test）、Zn2+のリチャージによって一定濃度以上の Zn2+の溶出が維持されること
が確認された。 

b) 抗菌・抗バイオフィルム効果の検討 
亜鉛含有ガラス配合硬化セメント上に 7 種の各菌液を播種して 24 時間培養すると、亜鉛含

有ガラス粒子非添加のコントロールセメントに比べて、全ての細菌の生菌数が有意に低下した
（p < 0.05、Student’s t-test）。さらに、酢酸溶液と蒸留水に繰り返し浸漬した後の 4、8、
24日目の亜鉛含有ガラス配合セメントを用いてS. mutans、S. oralis、S. mitis、A. naeslundii
に対する抗菌性を評価したところ、24 日間浸漬後の試料でも 4 種の細菌の増殖を抑制する効
果を発揮することが確認された。 
また、ヒト唾液から採取した細菌懸濁液を 24 時間滴下しながら培養し、亜鉛含有ガラス配

合セメント上に形成されたバイオフィルムの性状を評価したところ、コントロールセメントと
比べてバイオフィルム中の細菌数および厚みが有意に低下し（p < 0.05、Student’s t-test）、

表 1. 蒸留水および酢酸溶液へのZn2+溶出濃度 (ppm) 

図 1. 酢酸溶液と蒸留水に繰り返し浸漬後の Zn2+溶出性 

図2. 亜鉛含有ガラス粒子存在下で24時間培養後の

S. mutans の生菌数 



亜鉛含有ガラス配合セメントはバイオフィルム形成を抑制する効果を示すことが分かった。 
 
以上より、本研究により、亜鉛含有ガラス、およびそれを配合した根面修復用セメントは、酸

性環境で亜鉛イオンの溶出が促進され、口腔細菌に対して抗菌・抗バイオフィルム効果を発揮す
ることが明らかとなった。さらに、亜鉛含有ガラス配合セメントは、亜鉛イオンのリチャージ能
を有していることが確認された。 
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