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研究成果の概要（和文）：本課題では、鍛造と熱処理でチタン合金の金属組織を制御する技術を確立した。そし
て、Ti-Au、Ti-Cu、Ti-Pt、Ti-Nb合金を設計試作し、それら合金の制菌性試験を行うことで、チタンに制菌性を
与える添加元素として特にNbが有望であることを見出した。さらに、Ti-Ag-Nb系合金を設計試作し、合金相と機
械的性質を調べることで、Ti-Ag-Nb系の状態図を作成し、α単相の組成領域が機械的性質に優れることを明らか
にした。

研究成果の概要（英文）：In this study, we established a technique for controlling the microstructure
 of titanium alloys through forging and heat treatment. Subsequently, we designed and prototyped 
Ti-Au, Ti-Cu, Ti-Pt, and Ti-Nb alloys, and through antibiofilm activity testing of these alloys, we 
identified Nb as a promising additive element for conferring antibiofilm properties to titanium. 
Furthermore, by designing and prototyping Ti-Ag-Nb ternary alloys and investigating their alloy 
phases and mechanical properties, we constructed a phase diagram for the Ti-Ag-Nb system and 
revealed that the α single-phase composition region exhibits superior mechanical properties.

研究分野：歯科生体材料学

キーワード： 制菌性　チタン合金　組織制御　金属組織　熱処理　Ti-Ag合金　バイオフィルム

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
口腔疾患の多くはバイオフィルム感染症なので、全ての補綴装置にとって制菌性は有益である。本研究成果によ
り、Agだけではなく、Au、Pt、Nbといった元素もチタンに制菌性を与える添加元素であることが明らかになっ
た。この作用を応用することで補綴装置の寿命の延長につながる。また、これらの制菌性添加元素を組み合わせ
ることで機械的性質を強化し、大型の補綴装置にも応用できることを明らかにした。

※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 
申請者はこれまで歯科インプラント用チタン合金の開発を行ってきた。機械的性質、切削加工性、
耐食性、骨への結合能などから総合的に判断して、Ti-Ag 合金は有力な候補と考えている。そし
て Ti-Ag 合金は、ある組成範囲が制菌性（殺菌に依らずバイオフィルム形成を抑制する機能）を
有している。そのメカニズムを探る過程で、状態図が Ti-Ag 系と同じ共析型で、機械的性質や耐
食性の似ている Ti-Au 合金で制菌性試験を行ったところ、制菌性は Ti-Ag 合金に特有の機能で
はないことが分かった。しかも、Ti-Ag 合金と Ti-Au 合金では制菌が有利に働く細菌の種類が異
なっていた。そのとき、他にもチタンに制菌性を与える合金化元素があるのではないか、組み合
わせることで制菌性と機械的性質を強化できるのではないかと、本研究の着想に至った。 
 
２．研究の目的 
本研究課題では、(1) 鍛造と熱処理でチタン合金の金属組織を制御する技術を確立する。(2) 
様々な Ti-x 合金の制菌性試験を行い、チタンに制菌性を与える合金化元素のスクリーニングを
行う。(3) Ti-Ag 合金をベースに第三元素を添加し、制菌機能と機械的性質を強化した Ti-Ag-x
合金を開発する。 
 
(1) 金属組織制御技術の確立 
従来の研究ではチタン合金の鋳造体で各種試験を行ってきたが、今後の製品化と量産化を見据
えると、熱処理による組織制御は必須である。Ti-Ag 合金、Ti-Au 合金、Ti-Cu 合金、Ti-Pt 合
金、Ti-Nb 合金を設計し、それら合金インゴットを試作する。合金を圧延し、板状に切り出して
試料に真空熱処理による組織制御を行う。熱処理前後の金属組織を調べ、金属間化合物の消失す
る熱処理条件や、β相を保持する熱処理条件を求める。 
 
(2) チタンに制菌性を与える元素のスクリーニング 
従来の研究で歯科用合金として期待されたチタン合金の中から、Ti-Au、Ti-Cu、Ti-Pt、Ti-Nb 合
金を設計試作する。Ti-Nb 系の平衡状態図は全率固溶型、それ以外の系は共析型である。熱処理
を施した試料の制菌性を調べ、チタンに制菌性を与える元素を探す。 
 
(3) Ti-Ag-x 合金の開発 
機械的性質と機械加工性に優れた Ti-Ag 合金と Ti-Cu 合金を組み合わせて 3元系 Ti-Ag-Cu 合金
を設計試作する。それら合金の状態図を作成し、機械的性質と制菌性を評価する。また、Ti-Ag-
Nb 系合金を設計、試作し、状態図の作成と機械的性質の測定を行う。 
 
３．研究の方法 
従来の二元系チタン合金の研究成果を基に合金を設計した。合金組成に従い、スポンジチタンと
合金化元素を秤量し、アルゴンアーク溶解炉でチタン合金インゴットを溶製した。 
 
(1) 金属組織制御技術の確立 
合金インゴットを熱間鍛造と熱間圧延し、板状に切り出して試料を作製した。その試料を石英管
に真空封入し、電気炉を用いて熱処理した。熱処理後は水中急冷した。熱処理前後の板状試料の
表面を耐水研磨紙で 800 番まで研磨し、X線回折試験を行って試料表面の合金相を同定した。ま
た、金属組織を SEM で観察した。 
 
(2) チタンに制菌性を与える元素のスクリーニング 
表面粗さの測定：バイオフィルムの付着には表面粗さが関与すると言われている。表面を#800 ま
で研磨した試料の表面粗さを測定した。 
バイオフィルム形成試験：スクロースを含有した TS 液体培地に各試料を浸漬し、Streptococcus 
mutans ATCC 25175 もしくは Streptococcus sobrinus ATCC 27351 を加え、嫌気培養した。15 時
間後に試験片を取り出し、表面に付着した細菌蓄積物を水中で軽く振盪して除去した後、形成さ
れたバイオフィルムをヘラで機械的に剥離して回収した。回収したバイオフィルムを蒸留水に
懸濁し、分光光度計を用いて 600 nm の OD 値を測定することで、バイオフィルム量を推定した。 
殺菌試験：バイオフィルム形成試験と同じ試験細菌をリン酸緩衝液に懸濁し、各試料の表面上で
フィルム密着法にて好気培養した。2時間後に微生物を回収し、寒天平板培養法にて生菌数を求
め、抗菌活性値を計算した。抗菌活性値が 2.0 以上で抗菌効果ありと判定した。これらの方法は
JIS Z 2801 試験方法に準じた。 
 
(3) Ti-Ag-x 合金の開発 
Ti-Ag-Cu 合金：Ti-20%Ag に Cu を 1，2，5，10%添加した Ti-Ag-Cu 合金を試作した。X線回折試
験を行い、合金相を同定した。ダンベル状の試料を作製し、万能試験機で引張試験を行った。板



状試料で硬さを測定した。さらに、板状試料を用いて制菌性試験を行った。 
Ti-Ag-Nb 合金：Ag：1～25%と Nb：1～30%の組成範囲で 24 種類の Ti-Ag-Nb 系合金を設計した。
一部の組成には Cu を少量添加した。X 線回折試験を行い、合金相を同定した。ダンベル状の試
料を作製し、万能試験機で引張試験を行った。板状試料で硬さを測定した。 
 
４．研究成果 
(1) 金属組織制御技術の確立 
状態図が共析型の Ti-Au，Ti-Cu，Ti-Pt，Ti-Ag 合金の試料には、いずれも熱処理前には金属間
化合物が多量に認められた（図 1左）。しかし、共析温度より高い温度で 1時間以上熱処理を行
うことでαチタンの過飽和固溶体が形成されてα単相となり、金属間化合物は消失した（図 1
右）。ただし、20%Pt では Ti3Pt が一部残存した。金属間化合物が析出した合金は一般に脆いた
め、これら試作合金に展伸性を持たせるには本研究で行った熱処理により、α単相にする必要が
あることが分かった。一方、熱処理前にα+βだった Ti-Nb 合金は、20%Nb では熱処理後もα+β
だったが、30%Nb ではβ単相になった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 Ti-20%Ag 合金の金属組織 
 
(2) チタンに制菌性を与える元素のスクリーニング 
表面粗さは硬さと負の相関があり、試作合金の表面粗さは、チタンと比較して有意に小さかった
（図 2）。ただし、30%Nb の表面粗さは他よりも著しく大きかった。 
いずれの合金も S. mutans のバイオフィルム形成を抑制し、特に、Ti-Au 合金と Ti-Nb 合金の抑
制効果が大きかった（図 3）。一方で、S. sobrinus に対しては多くの組成でバイオフィルム量が
減少したが、チタンと有意差が認められたのは 25%Ag のみだった。殺菌試験で、いずれの合金の
抗菌活性値も殺菌作用を示さなかった。ただし、Ti-Cu 合金の生菌数はチタンより少なかった（図
4）。Ti-Cu 合金は生菌数が減少したにも関わらず、バイオフィルム量があまり減らなかったので、
Cu はチタンにバイオフィルム形成抑制能を与える効果は低い。一方、Ti-Au 合金と Ti-Pt 合金で
は生菌数の減少を伴わずにバイオフィルム量が減少したので、Au と Pt はバイオフィルム形成抑
制能を与える添加元素として期待できる。さらに、30%Nb は表面粗さが Ti より大きかったにも
関わらず、バイオフィルム量が大きく減少したので、Nb はバイオフィルム形成抑制能を与える
可能性が高い。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2 表面粗さ（Ra）      図 3 表面に形成されたバイオフィルム量 
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図 4 殺菌試験後の生菌数 
 
(3) Ti-Ag-x 合金の開発 
Ti-Ag-Cu 合金：Ti–Ag–Cu 合金鋳造体の X 線回折パターンには、いずれもα-Ti と Ti2Ag のピー
クが見られ、合金相はα＋Ti2Ag であることが分かった。三元系合金の硬さは基材の Ti-20%Ag よ
り有意に大きかった。20%Ag-1%Cu と 20%Ag-2%Cu の引張強さと耐力は Ti-20%Ag と比べて有意に
大きく、20%Ag-2%Cu の耐力は 500 MPa 近かった。そして、20%Ag-1%Cu の伸びは約 8%、20%Ag-
2%Cu は約 5%であり、破断面には延性破壊時の特徴を示すディンプルが観察された。 
バイオフィルム形成試験の結果、Ti-Ag-Cu 合金のバイオフィルム量は Ti より少ない傾向が見ら
れ、S. mutans では 20Ag5Cu と 20Ag10Cu が、S. sobrinus ではすべての Ti-Ag-Cu 合金が Ti よ
りも有意に少なかった（図 5）。殺菌試験の結果、Ti-Ag-Cu 合金の抗菌活性値は殺菌作用を示さ
なかった。機械的性質を考慮すると、Cu を 1～2%添加した Ti-Ag-Cu 合金が、バイオフィルム形
成抑制能を持つ歯科用合金として望ましいと考えられた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 5 Ti-Ag-Cu 合金の表面に形成されたバイオフィルム量 
 
Ti-Ag-Nb 合金：試作合金の合金相にはα，α+β，β，α+Ti2Au，α+β+Ti2Ag があった。およそ
Ag<20%，Nb<10%の組成範囲がα単相だった。合金の硬さはすべてチタンより大きかった。Ti-Ag-
Nb 系合金の引張強さと耐力は、多くの組成で Ti-Ag 合金を上回った。特に、α単相の組成範囲
は歯科用合金として十分な伸びを保ちつつ優れた値を示した。その耐力の一部を図 6に示す。特
に、5%Ag5%Nb や 12%Ag1%Nb は耐力が 600 MPa 以上で伸びが 9%以上であり、JIS の非貴金属材料
のタイプ 5 に匹敵する機械的特性を示した。Ti-Ag-Nb 系合金を大型補綴装置へ応用するにはα
単相の組成領域が有望と考えられた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 6 Ti-Ag-Nb 合金の耐力 
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