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            Abstract
          
        

        
          본 연구의 목적은 치과용 복합레진의 굽힘특성과 시험 신뢰성에 대한 시편의 크기의 영향을 분석하기 위함이다. 실험용 치과용 복합레진은 레진 매트릭스와 50 vo%의 silane 처리된 글라스 필러를 혼합하여 제조하였다. 복합레진의 굽힘강도 시편은 폭의 크기가 다른 금속 몰드에 채워 각각 25×2×2 mm, 25×2×4 mm, 25×2×6 mm (길이×높이×폭) 크기로 광중합하여 제작하였다 (n=10). 이들 굽힘 시편들은 ISO 4049 시험법에 의거 시편의 지지점간 거리 20 mm에서 굽힘강도와 굽힘탄성계수를 결정하였다 (normal-flexural strength; NFS). 여기서 파절된 시편들로부터 길이를 12 mm로 조정한 시편들(12×2×2 mm, 12×2×4 mm, 12×2×6 mm)을 이용하여 지지점간 거리 10 mm에서 다시 한번 굽힘특성 값들 얻었다(mini-flexural strength; MFS). 데이터는 ANOVA와 Duncan 사후검정을 실시하였으며 결과의 신뢰도는 와이블 분석으로 실시하였다. 결과에서 NFS, MFS시험 모두 시편 폭의 증가에 따라 굽힘강도에는 유의한 차이가 나타나지 않았다(P > 0.05). 그러나 와이블 계수에 근거한 시험 신뢰도는 시편의 크기와 지지점간 거리의 변화에 따라 큰 변화가 발생하였다. NFS시험의 굽힘탄성계수는 시편의 크기 증가와 더불어 증가하였으나, MFS시험에 의한 탄성계수는 경향이 관찰되지 않았다. 본 연구의 결과를 종합하면, 치과용 복합레진의 굽힘특성과 그 신뢰도는 한가지 이상의 시험법으로 해야 함이 권장된다.

        

        
          
            초록
          
        

        
          The aim of the present study was to investigate the effects of specimen dimension on the flexural properties and testing reliability of dental composite resin. The composite resin was prepared experimentally by mixing a resin matrix with silanated micrometer glass filler at 50 vol%. Flexural specimens with various dimension in specimen’s width were fabricated by light curing using a split metal mold; 25×2×2 mm, 25×2×4 mm, 25×2×6 mm in length × height × width. The flexural strength and modulus were determined according to ISO 4049 test protocol at a span length of 20 mm (normal-flexural strength; NFS). Another flexural test was conducted using mini-sized specimens (12×2×2 mm, 12×2×4 mm, 12×2×6 mm) from the broken specimens at a span length of 10 mm (mini-flexural strength; MFS). Data were analyzed with ANOVA and Duncan’s post-hoc test and the test reliability was evaluated by Weibull analysis. Results showed that there are generally no significant difference in flexural strength with the increase in the specimen width in NFS and MFS tests. However, the test reliability of flexural strength based on Weibull analysis was largely changed with the variables in the dimension of width and span length. The flexural modulus of NFS was increased as the dimension of specimens width increased while there was no trend in flexural modulus of MFS test. Overall results recommend that the evaluation of flexural properties and the reliability of dental composite resins should be performed with more than one test method.
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      서 론
      치과용 복합레진 수복재는 1960년대 중반 Bowen에 의해 개발된 Bis-GMA기질과 각종 무기 필러 그리고 이들을 연결하는 silane 커플링제로 구성한다. 개발 초기에는 치아 접착에 대한 기술적 어려움과 재료 자체의 중합 수축으로 인한 변연부 미세누출 현상 등으로 많은 문제점을 야기하였다. 또한 거대 충전 입자 (filler)를 사용하는 초기 재료들은 연마성 및 기계적 특성에 많은 문제를 가지고 있었다. 그러나 오늘날 치과용 복합레진은 필러의 크기와 함량 면에서 많은 개선이 이루어져 심미수복재로서 전·구치부에서 폭넓게 사용되고 있으며 치과용 아말감을 빠르게 대체하고 있다 (Powers and Sakaguchi, 2012).

      치과용 아말감 (AM, amalgam)과 복합레진 (CR, composite resin) 수복의 12년간 임상수명에 대한 조사연구에서 우식활성도가 높은 환자에 있어서는 AM/CR 두 수복물이 비슷한 수명을 보였으나 우식활성도가 낮은 그룹에서는 오히려 CR의 임상 성과가 우수한것으로 밝혀졌다 (Opdam et al., 2010). 또한 2급와동의 복합레진 수복에 대한 30년 간의 추적조사 보고에서 우수한 임상성과가 보고되었다 (Pallesen and van Dijken, 2015). 그 외 많은 연구가 복합레진의 임상 성과를 보고하고 있다. 그러나 한편으로 복합레진 재료의 파절은 이차우식의 발생과 함께 수복실패의 주원인으로 보고되고 있다 (van Dijken, 2000; Opdam et al., 2010; van Dijken and Pallesen, 2010; Da Rosa Rodolpho et al., 2011; Pallesen and van Dijken, 2015). 따라서 좀더 우수한 물리적 특성을 갖는 복합레진의 개발과 이에 따른 기계적 특성의 평가에 대한 많은 연구가 있어왔다. 

      치과용 복합레진의 기계적 거동을 예측하기 위해서 굽힘시험, 압축강도, 간접인장강도, 파괴인성시험 등 다양한 기계적 특성 평가가 이루어져왔다 (Li et al., 1985; Ferracane et al., 1987; Penn et al., 1987; Kim et al., 2002; Ilie and Hickel, 2009; Jun et al., 2013; Im et al., 2015). 이중 3점 굽힘강도는 시편의 제작이 쉽고, 인장 응력에 의한 재료의 파절 저항성을 평가할 수 있기에 가장 일반적으로 사용되고 있으며, 치과용 복합레진의 국제규격 (ISO 4049)의 시험항목으로 채택되었다. 치과용 복합레진의 굽힘 강도 측정은 ISO 4049가 제시하는 방법에 따라 25×2×2 mm (길이×높이×폭) 크기의 빔(beam) 형태 시편을 제작하여 3점 굽힘시험을 시행할 것을 권장하고 있다.

      그러나 빔형태의 시편은 굽힘시험 시 모서리 결함이 있으면 응력 집중에 의하여 조기 파절이 일어날 수 있다. 또한 일반적 광중합기의 조사 팁 직경은 ~10 mm로 ISO 시편을 중합하려면 전 길이 (25 mm)에 따라 중첩 광조사를 해야 하며, 이에 따라 시편내 불균일 중합이 일어날 가능성이 있으며 이 같은 영향들은 시험 신뢰도에 영향을 미친다. 한 연구에서는 동일 재료에 대한 ISO 4049 굽힘강도는 여러 선행 보고들 사이에 큰 차이가 존재함을 보고하였는데 (Jun et al., 2013), 시편마다 발생할 수 있는 불균일 중합은 그러한 원인의 하나일 수 있다. 이런 문제점의 대안으로 일부 연구자는 규격보다 작은 길이 (10~15 mm)의 굽힘시편을 제작하여 굽힘강도를 조사하였다 (Yap and Teoh, 2003; Muench et al., 2005; Peutzfeldt and Asmussen, 2005; Calheiros et al., 2006; Pick et al., 2010; Garoushi et al., 2012). 그러나 복합레진 시편의 크기의 조건에 있어서 폭에 대한 굽힘특성의 영향은 분석된 예가 거의 없다.

      본 연구에서는 실험용 복합레진을 제조하여 ISO 4049 규격에서 시편 폭의 길이와 지점간 거리의 영향을 분석하고자 25×2×2 mm, 25×2×4 mm, 25×2×6 mm 크기의 시편을 제작하였다. 이들 시편의 굽힘 시험 후 파절된 시편 (12×2× 2 mm, 12×2×4 mm, 12×2×6 mm)들을 회수하여 각각 굽힘 강도 (flexural strength, FS), 굽힘 탄성계수 (flexural modulus, FM)를 구하였다. 또한 다양한 규격 하에서 내재되는 결함의 정보를 나타내는 와이블 분석을 통한 강도 시험의 신뢰도를 분석하여 치과용 복합레진의 기계적 거동 평가에 유용한 정보를 얻고자 하였다. 

    

    

  
    
      재료 및 방법
      
        1. 복합레진의 제조
        본 연구에서 사용된 실험용 복합레진의 레진기질은 Bis-EMA (Bisphenol-A-ethoxylate dimethacrylate), Bis-GMA (Bispenol-A-glycerolate dimethacrylate), UDMA (Glycerol dimethacrylate), TEGDMA [Tri(ethylene glycol) dimethacrylate]로 구성하였으며, 이외 광중합에 필요한 Camphorquinone, Ethyl 4-(dimethylamino) benzoate 등이 소량 함유되어 있다. 복합레진의 필러로는 실란 처리된 barium-silicate glass (Schott Glas, d50 0.78 um) 분말을 사용하였다. 두 재료는 유성 진공혼합기 (Planetary vacuum mixer, U-NiWon Machinary, Korea)를 이용하여 50 vol%의 필러 함량이 되도록 혼합하여 실험용 복합레진을 제조하였다.

      

      
        2.  시편 제작
        각 크기의 굽힘강도 시편 제작을 위하여 분리가 가능한 길이 25 mm, 높이 2 mm,  폭 2/4/6 mm의 금속 몰드에 제조한 복합레진을 채운 후 정하중기를 이용하여 약 50-N의 하중을 3분간 가압하여 주입하였다. 이때 시편의 양면은 투명 셀룰로이드 스트립 (celluloid strip)을 게재 시켰다. 시편의 중합은 팁 직경 10 mm의 LED 광중합기 (Twinlex LED XP-1800, Monitex, Taiwan)를 이용하여 표면에 접촉시켜 1400~1500 mW/㎠ 의 세기로 양면을 조사하였다. 특히 시편 길이방향에서 일률적인 광중합을 위하여 각각 10초간씩 7부분에서 충분히 중첩되도록 제작한 가이드를 사용하여 광중합 하였다. 중합된 시편의 잉여 (flash) 부분은 #1200 SiC 연마지로 연마하여 마무리 하였다. 이후 시편들은 ISO 4049에 따라 시험 전 37℃ 의 증류수에서 24시간 보관하였다. 

      

      
        3. 굽힘 특성 측정
        시편의 굽힘강도 측정은 재료 시험기 (Instron 3344, MA, USA)를 이용하여 지점간 거리 20 mm의 치구에 올려놓고 3점굽힘시험으로 결정하였다. 1.0 mm/min의 하중속도로 실시하였다. 3점 굽힘강도 (3-point FS, σ), 굽힘 탄성계수 (FM, E)는 다음 식에 의하여 결정하였다.
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        여기서 P는 최대굽힘하중 (N), L은 지점간 거리 (mm), b는 시편의 폭 (mm), d는 높이 (mm), m은 하중-변형률 관계에서의 직선부 기울기 (N/mm) 이다.

        모든 시편들은 2등분으로 파절되었다. 각 파절 시편중 하나를 길이 12 mm로 조정하고 지점간 거리 10 mm에서 3점 굽힘시험을 실시하고 위 식을 이용하여 FS와 FM을 결정하였다. 시편의 형상 별로 10개의 시편을 제작하여 시험을 실시하였다 (n=10). 시편군의 대표적 크기와 코드들은 Table 1에 게시하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Results of flexural strength (FS), flexural modulus (FM), and Weibull analysis of specimens according to specimen dimension and span length.
          
          

        

        
          
            
              	Specimen size
(mm)
              	Span length
(mm)
              	FS (MPa)
              	FM(GPa)
              	m
              	r2
              	σ 0
            

          
          
            	25*2*2
            	20
            	97.2 (7.9)ab
            	5.65 (0.3)c
            	13.77
            	0.821
            	100.9
          

          
            	25*2*4
            	20
            	93.1 (11.0)a
            	6.20 (0.4)d
            	9.88
            	0.959
            	97.8
          

          
            	25*2*6
            	20
            	90.2 (12.4)a
            	6.44 (0.3)e
            	8.18
            	0.965
            	95.6
          

          
            	12*2*2
            	10
            	104.5 (7.7)b
            	3.79 (0.2)ab
            	15.93
            	0.938
            	107.9
          

          
            	12*2*4
            	10
            	105.7 (6.4)b
            	4.00 (0.2)b
            	18.95
            	0.847
            	108.6
          

          
            	12*2*6
            	10
            	92.8 (15.0)a
            	3.60 (0.1)a
            	6.63
            	0.846
            	99.6
          

        

        

      

      
        4. 와이블(Weibull) 분석
        각 굽힘강도들의 신뢰성을 분석하기 위하여 2-변수 와이블(2-parameters Weibull)분석을 실시하였다. 각 시편의 데이터 값을 아래의 식에 대입하여 와이블 계수 (m)를 구하여 비교하였다 (Quinn and Quinn, 2010a). 
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        여기서 i는 재료의 순차, N은 시편의 개수, σ0은 σ(강도 값)에 대한 scale parameter이다. m은 와이블 계수(modulus)로 lnln[1/(1-Pf)]과 ln(σ)의 선형회귀 관계 직선 그래프 식 (y = mx + b)에서 기울기를 말한다.

      

      
        5. 통계처리
        시편의 길이와 지점간 거리 따른 굽힘 강도를 측정한 데이터는 IBM SPSS(SPSS v.20.0 INC, USA)를 이용하여 이원배치분산분석 (Two-way ANOVA)을 실시하였다. 굽힘강도, 굽힘탄성계수에 대하여 P<0.05 유의수준에서 Ducan의 사후검정을 실시하였다.

      

    

    

  
    
      결 과
      Fig. 1은 주사전자현미경 (Scanning electronic microscope, S-3000H, Hitachi, Japan)으로 촬영한 복합레진 시편의 미세구조 사진이다. 제조한 복합레진은 레진 기질과 필러가 결합되어 있고 잘 분산되어 있는 양상을 보였다. 

      
        
        

        Figure 1. 
				
        

        
          SEM image of the prepared experimental composite resin.
        
        

        

      

      본 연구에서 제조한 복합레진의 시편 폭과 시편의 크기에 따른 FS와 FM결과들은 Table 1에 나타내었고. Fig. 2와 Fig. 3에 그래프로 표시하였다. 또한 각 시편군들의 와이블 분석결과는 Fig. 3과 Fig. 4에 표시하였다. 각 시편의 크기와 지점간 거리에 대한 2원배치분산분석결과는 Table 2에 정리하였다. FS/FM 모두 시편의 크기와 지점거리는 유의한 영향을 주었다 (P<0.05). 그러나 FS에 대한 두 변수의 상호작용은 유의하지 않았다 (P>0.05)

      
        
        

        Figure 2. 
				
        

        
          Flexural strength and modulus according to the dimension of specimen width (mm) in 25-mm length and 20-mm span. FS (flexural strength), FM (flexural modulus).
        
        

        

      

      
        
        

        Figure 3. 
				
        

        
          Flexural strength and modulus according to the dimension of specimen width (mm) in 12-mm length and 10-mm span. FS (flexural strength), FM (flexural modulus).
        
        

        

      

      
        
        

        Figure 4. 
				
        

        
          Weibull analysis of normal flexural strength data (20-mm span).
        
        

        

      

      
        Table 2. 
				
        

        
          Results of two-way ANOVA
        
        

      

      
        
          
            	Source
            	FS (MPa)
            	FM (GPa)
          

        
        
          	Dimension
          	0.022
          	0.000
        

        
          	Span
          	0.013
          	0.000
        

        
          	Dimension*Span
          	0.309
          	0.000
        

      

      

      
        
        

        Figure 5. 
				
        

        
          Weibull analysis of mini-flexural strength data (10-mm span).
        
        

        

      

      복합레진의 평균 FS는 지점간 거리 (span length) 20 mm에서는 시편 폭의 증가에 따라 감소하였으나 통계적 유의한 차이를 보이지 않았다 (P>0.05). 그러나 강도의 와이블 계수는 시편 폭의 증가에 따라 크게 감소하였다. 시편의 폭이 6 mm 군에서 길이와 상관없이 가장 낮은 와이블 계수를 보였다. 스팬 10 mm의 결과에서 시편 폭 6 mm (12×2×6)의 FS는 와이블계수와 함께 유의한 감소를 보였다.

      반면 평균 FM 값은 스팬길이 20 mm에서 시편 폭의 증가와 함께 증가하였다. 그러나 스팬길이 10 mm에서 FM 값은 통계적 차이가 나타나지 않았다. 전체적으로 스팬 길이의 증가에 따라 FS값은 증가하였고 FM 값은 감소하였다. 

    

    

  
    
      고 찰
      일반적 굽힘강도에 대한 역학적 계산은 지점간 거리 (s)와 시편의 높이(h)의 비 (span-to-thickness ratio) s/h=10의 가정에서 값을 제공한다 (Pick et al., 2010). 따라서 재료의 굽힘특성들의 값은 시편의 모양, 크기 및 그 비율에 따라 굽힘 모멘트가 달라지고 영향을 받는다 (Im 등, 2015). 본 연구에서는 제조한 복합레진의 시편의 굽힘특성을 지지점간 거리 (span length) 20 mm (s/h=10)의 ‘정상 굽힘강도’ (normal flexural strength; NFS)와 상대적으로 작은 시편을 이용하여 지점간거리 10 mm (s/h=5)에서 측정한 ‘미니 굽힘강도’ (mini-flexural strength; MFS)로 측정 비교하였다.

      본 연구에서 제조한 복합레진의 평균 NFS는 시편 폭의 증가와 함께 감소하였으나 통계적 유의성이 없었다. 전체적으로 같은 시편 폭에서는 MFS가 NFS보다 높았으나, 본 연구에서 폭 2 mm 의 ISO 4049 정규시편의 NFS와 MFS 값은 유사하였다. 이와 같은 결과는 한 선행 연구결과와 일치하였다 (Muench et al., 2005). 그러나 와이블 계수 (m)은 시편 폭이 증가함에 따라 13.8에서 8~10으로 감소하였다. 즉 시편의 형상에 따라 측정 강도 값의 분산이 커짐을 의미한다. MFS시험에서는 폭 2/4 mm 시편의 결과는 유사하였으나 6 mm 시편은 와이블 계수와 함께 유의한 감소를 보였다. 기존의 규격 시험 조건보다 작은 시편에서도 규격 시험과 유사한 결과가 얻어진다면 시편 제작의 비용과 시간 그리고 제작의 용이성 면에서는 장점이다. 그러나 시험법의 신뢰도에 변화가 발생함을 유의해야 한다.

      일반적으로 s/h 비가 감소함에 따라 강도가 증가하는 것은 시편 내부에 전단 응력이 발생하기 때문으로 풀이된다(Pick et al., 2010). 한 연구에서 치과용 복합레진의 미니 시편 (10×2×2 mm)의 MFS는 ISO 4049강도보다 약 25%의 증가가 관찰되었다 (Yap and Teoh, 2003; Calheiros et al., 2013). 그러나 다른 연구에서는 스팬 길이의 감소에 따라 강도가 감소하는 기존의 역학적 예측과 다른 현상을 관찰하였다 (Garoushi et al., 2012). 시편들의 굽힘탄성계수 (FM)는 NFS시험에서 강도와 반대로 통계적 차이가 있는 증가를 보였다. 이는 필러가 없는 폴리머 재료인 아크릴 레진 의치상 재료에서 존재하는FS와 FM의 강한 상관성과 다른 결과로 복합재료의 특징의 하나로 볼 수 있다 (Lee et al., 2012). MFS시험의 FM은 NFS 시험 값보다 작았으며 일관성이 나타나지 않았다. 치과용 복합레진의 FM은 필러 함량과 경도 값과 큰 상관성을 갖는다 (Jun et al., 2013). 따라서 복합레진의 FM 측정을 위해서는 충분한 스팬 길이를 갖는 굽힘시험이 바람직하다.

      굽힘강도 시편의 크기가 증가함에 따라 와이블 계수가 감소하는 것은 인장하중 하에 놓이게 되는 시편의 유효면적(effective area)이 커지게 되고 결함의 존재 가능성이 증가함에 따라 비정상적 파절이 일어나는 결과로 해석된다 (Quinn and Quinn, 2010a; Quinn and Quinn, 2010b). 따라서 복합레진들에 있어서 평균 굽힘강도의 순위를 평가하기에는 상대적으로 작은 크기의 시편으로 시험하는 것이 적합할 것이다. 본 연구에서도 폭 2 mm의 NFS와 2/4 mm의 MFS가 폭 6 mm 시편의 결과보다 상대적으로 와이블 계수가 높았다 (Table 1).

      선행 연구들에서 디스크 시편의 이축굽힘시험에 의한 이축굽힘강도(biaxial flexural strength; BFS)는 3점굽힘강도 결과에 비하여 높은 와이블 계수를 보였다 (Palin et al., 2003; Pick et al., 2010). 따라서 복합레진들의 강도 차이를 평가하는데 있어서 BFS시험이 3점굽힘시험보다 유리하다고 주장하였다. 그러나 이러한 연구에서 발생한 와이블 계수의 차이가 재료 고유의 차이인지, 시편의 크기와 시험 형상에 기인한 것인지는 명확하지 않다. 서로 다른 재료를 동일 강도 시험법으로 시행하였을 때 발생하는 와이블 계수의 차이는 재료 고유의 결함 존재확률과 관계된다. 즉 결함이 많은 재료들은 강도 값의 일관성이 어렵다. 그러나 같은 재료를 서로 다른 시험법으로 시행할 때 재료에 부가되는 유효면적이 같다고 하더라도, 시험법에 따라 1축 이상의 다양한 응력방향이 발생하기 때문에 얻어지는 결과의 신뢰성도 다르게 나타날 수 있다. 앞의 연구들과 다른 결과인, 동일 재료에 대한 BFS가 3점굽힘 NFS보다 값의 분산이 더 크다는 Chung 등의 보고는 이러한 근거가 된다 (Chung et al., 2004).

      본 연구에서는 마이크로미터 크기의 필러를 함유하는 실험용 복합레진을 만들고, 정규 시편 (길이×두께, 25×2 mm)과 미니 시편 (12×2 mm) 에서 굽힘강도와 신뢰성에 대한 시편 폭의 크기와 시편지지점간 거리의 영향을 조사하였다. 미니 시편의 굽힘강도(MFS) 결과는 정규시편의 굽힘강도(NFS)와 통계적 차이를 보이지 않았다. 그러나 와이블 계수에 근거한 시편과 시험법에 따른 신뢰도는 큰 차이가 나타났다. 결론적으로, 본 연구와 선행연구의 결과를 종합하면 복합레진 재료의 굽힘 특성과 신뢰도 분석은 한가지 이상의 시험법으로 시행하여 비교하는 것이 바람직한것으로 사료된다.
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