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            Abstract
          
        

        
          본 연구는 레진 기질의 종류에 따른 광중합복합레진의 색 안정성을 평가하기 위하여 시행되었다. 각기 다른 기질로서 Bis-GMA (Venus® Diamond; VD), Silorane (FiltekTM P90; P90), Ormocer (Admira; Ad)의 세 가지 종류의 레진을 선택하였다. 각 레진으로 30개의 시편을 제작하고, 시편들 각각의 초기 색상값(CIE L*a*b*)을 Spectrophotometer (NF999, Nippon Denshoku, Japan)를 이용하여 측정하였다. 가속 시험(accelerated test)을 위해 순환 항온수조 안에 3차 증류수를 채운 후 60℃를 유지하고 시편들을 담근 후 8일, 16일, 24일, 41일 경과 후 각 시편의 색상 값을 측정하고 색차(ΔE*, color difference)를 산출하였다. L* 값은 초기 값보다 증가하였으며 VD가 가장 변화량이 크고, Ad가 가장 변화량이 작으며(p<0.05), a* 값은 Ad가 가장 변화량이 크고 VD가 가장 변화량이 작았다. P90의 b* 값은 양의 값(+)에서 지속적으로 증가하였다(p<0.05). Ad가 세 가지 기질의 복합레진 중 가장 낮은 ΔE*를 나타내었고 P90의 ΔE*가 시일이 지남에 따라 가장 큰 변화를 나타내었다. 본 연구 결과에 따르면 광중합복합레진은 수분 흡수에 따라 명도가 증가하고 녹색, 황색으로 변하는 경향을 보였다. 또한 색 안정성에 대한 평가에서, 구강 내에서 시간에 따른 색 안정성이 가장 우수한 것은 Ormocer를 기질로 사용한 Ad이며, Silorane을 기질로 사용한 P90이 가장 낮은 색 안정성을 나타내었다.

        

        
          
            초록
          
        

        
          The purpose of this study was to evaluate the color stability of light cured composite resins according to the resin matrices. Three kinds of resin matrices such as Bis-GMA (Venus® Diamond; VD), Silorane (FiltekTM P90; P90), and Ormocer (Admira; Ad) were selected. Each of them were used to prepare 30 specimens. The initial CIE L*a*b* values were measured by means of a Spectrophotometer (NF999, Nippon Denshoku, Japan). For accelerated aging process, the specimens were immersed in a circulating water bath with distilled water at 60℃. Spectrophotometric analyses were made after immersion of 8, 16, 24, 41 days and the color difference (ΔE*) was calculated. The L* value increased compared with initial L* value. VD had the greatest L* value change and Ad had the smallest L* value change (p<0.05). Ad had the greatest a* value change and VD had the smallest a* value change (p<0.05). The b* value of P90 increased steadily in positive value (+)(p<0.05). ΔE* of Ad had the smallest value and that of P90 had the greatest change with time. According to this study, the value of light cured composite resins was increased with water sorption and color of those changed into greenish and yellowish. And according to the evaluation of color stability, Ad with Ormocer as resin matrices had the best color stability with time in oral environment and P90 with Silorane as resin matrices had the lowest color stability with time. And VD had the greatest initial ΔE*.
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      서 론
      광중합 복합레진은 치아의 수복에 있어서 이미 가장 보편적인 수복물의 하나로 자리 잡았으며, 일반인들의 심미적 욕구가 증대됨에 따라 기능과 심미성을 동시에 만족시킬 수 있다는 점에서 그 수요가 증가되었다.

      복합레진은 타 수복재료에 비하여 자연치아의 색상과 유사하여 심미적인 만족감을 줄 수 있다. 복합레진을 이용한 수복에서 심미적인 결과를 얻기 위한 가장 중요한 관건은 인접 자연치아의 색상과 얼마나 조화를 이루느냐에 있다. 초기 수복에서 임상의는 자연치아의 색상과 최대한 유사하게 복합레진 수복재료의 색상을 선택하지만 시간이 지남에 따라 수복재료의 변색이 일어난다.

      변색의 요인으로 외인적인 영향을 들 수 있는데 Domingos 등에 따르면 흔히 접할 수 있는 커피, 차, 콜라와 같은 음료가 착색에 영향을 미치며 그 중 커피가 광중합 복합레진의 색 안정성에 가장 큰 영향을 미치는 것으로 보고되었다(1). 또한 콜라, 오렌지 쥬스, 적포도주에 의한 착색의 영향을 연구한 Catelan 등의 연구에서 적포도주가 가장 큰 착색을 일으키는 것으로 보고된 바 있다(2). 이와같은 외인성 착색 뿐만 아니라 레진 기질 자체의 특성, 중합되지 않고 남아 있는 레진 자체의 변성, 타액 성분의 차이, 시간의 흐름과 같은 요인들도 변색을 일으킨다. Mundim 등에 의한 연구에 따르면 이러한 요인들 중 광중합 복합레진의 조성에 따라 레진의 색상 변화가 나타난다는 보고가 있었다(3). 이러한 수복재료의 변색은 피할 수 없는 문제이다. 이에 따라 레진의 색 안정성에 관하여 여러 연구가 보고되었는데 Asmussen은 레진의 색 변화에 영향을 미치는 요인들에 관해 연구하였는데, filler의 양, filler의 크기, photoaccelerator와 중합도, 흡습도와 같은 내인성 인자들과 커피, 차 및 흡연 등과 같은 외인성 인자에 대한 연구들이 시행되었다(4-14).

      본 연구에서는 복합레진 수복재료의 변색이 광중합 복합레진의 기질 종류에 따라 다른 양상으로 나타날 것이라고 가정하고 복합레진의 기질로서 Bis-GMA, Silorane, Ormocer의 세 가지를 선택하였다. 그 중 Bis-GMA는 치과용 레진의 기질로서 약 30년간 사용되고 있는 단량체이다(15, 16). Bis-GMA는 휘발성 및 중합수축이 적고 경화가 빠르며 2개의 소수성 기능기를 갖는 단량체로 분자량이 크고 안정성이 높으나 점도가 높고 반응성이 낮아 희석 단량체가 필요하다(15).

      더 적은 중합수축을 갖는 복합레진으로 개발된 silorane 기질의 레진은 siloxane과 oxirane을 결합한 것으로 methacrylate 기질 복합레진보다 낮은 중합수축, 높은 강도, 적은 중합수축 응력, 낮은 굴곡 탄성율, 높은 파절 강도, 느린 겔화점을 갖는다(16-19).

      한편 기존 복합레진의 중합수축 문제를 극복하려는 시도로 만들어진 Ormocer 기질의 레진은 화학 분야에서 광학렌즈 등의 표면경화제로 이용되어 오다가 치과용 수복재에 도입된 것으로(18), ‘Organically Modified Ceramics’의 약자이며 ‘Ormosils’ (Organically Modified Silicates)로도 알려져 있다(20,21).

      색상의 평가는 주관적인 방법과 객관적인 방법이 있는데 그 중 객관적으로 평가하는 방법은 일반적으로 두 가지 색체계가 사용된다: Munsell 색체계와 Commission International de l'Eclairage (CIE) 색체계(22). 본 연구에서 색 안정성은 CIE L*a*b*(국제조명위원회; Commision Internationale de l'Eclairage, L*, a*, b*) 시스템에 따라 Spectrophotometer (NF999, Nippon Denshoku, Japan)를 이용하여 각 시편으로부터 측정된 L*, a*, b* 좌표 사이의 색차(ΔE*)에 의해 평가되었다.

      CIE 1976 L*a*b* scale은 Adams-Nickersman space의 단순화된 제곱근의 변형으로 삼차원의 색 공간에 색을 나타낼 수 있는 좌표로써 측색기로 계측된 3자극치 XYZ 값으로부터 산출된 L*, a*, b* 값에 의한 3 차원 직교 좌표를 이용한다. 이러한 CIE L*a*b* scale에서 CIE L* 값은 물체의 밝기(Lightness)를 측정한 것으로 CIE L* 값이 0이면 완전한 검정색, 100이면 흰색을 의미한다. 또한 CIE a*와 CIE b*는 색도(Chromaticity)를 측정한 것으로 CIE a* 값이 양의 값(+)이면 적색, 음의 값(-)이면 녹색을 나타내고, CIE b* 값이 양의 값(+)이면 황색, 음의 값(-)이면 청색을 나타낸다(23). ΔE*는 상대적인 색 변화를 수치로 표현한 것으로 개별의 L*, a*, b* 값보다 더 의미있는 수치이다.

      측정된 L*, a*, b* 값으로 대조군 및 실험군의 각 레진 종류간의 ΔE*를 ΔE* = {(ΔL*)2 + (Δa*)2 + (Δb*)2}1/2 공식을 이용해 산출하였고, 색상의 변화 양상과 안정성을 비교, 분석하였다.

      본 연구에서는 가속시험을 이용하여 레진 기질의 종류에 따른 광중합복합레진의 색 안정성을 평가해보고자 한다.

    

    

  
    
      재료 및 방법
      
        1. 연구 재료 및 기기
        연구 범위로 선택된 레진은 A3 shade의 Bis-GMA를 주요 기질로 사용한 Venus® Diamond (Heraeus Kulzer GmbH, Hanau, Germany), Silorane을 주기질로 사용한 FiltekTM P90 (3M ESPE, St. Paul, MN, U.S.A.), 그리고 Ormocer를 주기질로 사용한 Admira (VOCO, Cuxhaven, Germany)를 사용하였다(Table 1). 레진의 중합을 위한 광중합기(Dr’s Light, Good doctors Co., Ltd., Incheon, Korea, wavelength range: 420~490 nm, Light source: High power LED, Light Output: MAX. 1600 mW/cm2 (±10%))를 준비하였다. 제작된 시편의 색상을 측정하기 위해 분광색채계인 spectrophotometer (NF999, Nippon Denshoku Ind., Japan)와  60℃의 일정한 온도 하에서의 가속시험을 위해 refrigerated bath circulator (MRC-1011D, Mono-Tech Eng Co., Korea)를 사용하였다. 

        
          Table 1. 
				
          

          
            Materials used in the study
          
          

        

        
          
            
              	Composite Resin
(Code)
              	Organic
Matrix
              	Filler
size
              	Filler
loading
              	Manufacturer
              	Batch
No.
            

          
          
            	FiltekTM P90
(P90)
            	Silorane
            	0.47 μm
            	wt. 76%
vol. 55%
            	3M ESPE, St. Paul,
MN, U.S.A.
            	N152496
          

          
            	Admira
(Ad)
            	Ormocer
            	0.7 μm
            	wt. 78%
vol. 56%
            	VOCO
Cuxhaven, Germany
            	1027113
          

          
            	Venus® Diamond
(VD)
            	Bis-GMA
            	5 nm
-20 μm
            	wt. 78%
vol. 64%
            	Heraeus Kulzer
GmbH,
Hanau, Germany
            	010033
          

        

        

      

      
        2. 연구방법
        
          1) 시편의 제작 
          시편을 제작하기 위하여 두께 2.5 mm의 아크릴 판에 지름 5 mm의 원형 hole을 형성하고 지름 5 mm, 두께 2.5 mm의 원형 시편을 제작하였다. 유리판 위에 hole을 형성한 아크릴판을 올려놓고 선택된 레진을 3회 적층 충전하며 매회 20초씩 광중합하였다. 시편의 개수는 VD, P90, Ad 각각 30개이며 제작한 시편은 서로 섞이지 않게 각각 stainless steel 망에 분류하였다. 시편을 모두 제작한 후 시편의 표면 상태가 색상 측정값에 미치는 영향을 최소화하기 위하여 #1500 미세사포를 이용해 양면을 모두 연마하여 표면을 매끄럽게 하였다. 연마 시 시편의 두께는 2.5 mm로 유지되면서 시편의 양면에 지문이나 불순물이 묻지 않도록 주의하였다. 제작이 완료된 시편은 stainless steel 용기에 담아 건조된 상태로 실온에 보관하였다.

        

        
          2) 시편의 초기 색상 측정
          본 연구에서는 최대한의 객관성을 확보하기 위하여 Spectrophotometer (NF999, Nippon Denshoku, Japan)를 이용한 색조 측정법을 택하였다.

          3종류 레진 시편 각각의 초기 색조 값(CIE L*a*b*)을 측정 후 기록하였다. 색조 측정 전 먼저 감지기를 표준 백색판과 표준 흑색판에 놓고 표준조정을 시행하였다. 측정 시에는 주변 환경의 영향을 최소화하기 위하여 백색 배경판 상에서 각 레진시편의 색조를 측정하였다. 색조 측정 전 레진 시편은 건조된 상태로 유지하였다. 모든 레진 시편 각각의 CIE L*, a*, b* 값을 측정하여 기록하였고 초기 측정값과 가속 시험 후 측정값을 다음의 식으로 계산하여 색차(ΔE*)를 구하였다.

          
            
              
                	
                  
                    
                      ∆
                      
                        
                          E
                        
                        
                          *
                        
                      
                      =
                      
                        
                          
                            
                              
                                
                                  
                                    
                                      ∆
                                      
                                        
                                          L
                                        
                                        
                                          *
                                        
                                      
                                    
                                  
                                
                                
                                  2
                                
                              
                              +
                               
                              
                                
                                  
                                    
                                      ∆
                                      
                                        
                                          a
                                        
                                        
                                          *
                                        
                                      
                                    
                                  
                                
                                
                                  2
                                
                              
                              +
                               
                              
                                
                                  
                                    
                                      ∆
                                      
                                        
                                          b
                                        
                                        
                                          *
                                        
                                      
                                    
                                  
                                
                                
                                  2
                                
                              
                            
                          
                        
                        
                          1
                          ∕
                          2
                        
                      
                    
                  
                
                	
                  (1) 
				
                
              

            

          

        

        
          3) 가속시험(Accelerated test)
          3차 증류수를 순환 항온수조(circulating water bath)의 수조 안에 채우고, 각각 세 종류의 레진 시편이 담긴 3개의 stainless steel 망을 완전히 증류수에 잠기도록 위치시켰다. Asmussen에 의해 보고된 accelerated test에 따르면 60℃의 물에 1개월 동안 보관하는 것은 37℃의 물에 12개월 동안 보관한 후 얻어진 색 변화와 높은 상관관계가 있다(24). 따라서 수조 내 3차 증류수의 온도는 60℃로 일정하게 유지하였고 각 시편을 수조 안에서 보관하였다. 시편의 변색 요인을 습도에만 제한하기 위하여 그 외 변색을 유발할 수 있는 요인들을 최소화하였다. 각 레진 시편은 stainless steel 용기에 분류하여 보관하였고 증류수가 오염되는 것을 방지하기 위하여 3차 증류수는 2일 간격으로 깨끗한 것으로 교체하였다.

        

        
          4) 가속시험 후 색상 측정
          각 레진 시편을 60℃ 온도의 증류수에 침적시킨 후 각각 8일, 16일, 24일, 41일이 경과한 시기에 CIE L*, a*, b* 값을 측정하였다. 측정 시 수분에 의한 색상 측정값의 오차를 최소화하기 위하여 각 시편을 건조시키고 깨끗한 장갑을 착용한 상태에서 백색 배경판 상에 spectrophotometer를 이용하여 색상을 측정하였다. 색상 측정 전에 먼저 감지기를 표준 백색판과 표준 흑색판에 놓고 표준조정을 시행하였다.

        

        
          5) 자료 분석
          Spectrophotometer를 이용하여 측정된 대조군의 CIE L*, a*, b* 값과 가속시험 8일, 16일, 24일, 41일 경과한 후의 CIE L*, a*, b* 값을 기록하고 평균과 표준편차, 색차(ΔE*) 값을 계산하였다. 가속시험 전과 후의 CIE L*a*b* 값을 one-way ANOVA test로 비교하고 Student-Newman-Keuls Method로 사후 검증하였다.

        

      

    

    

  
    
      결 과
      
        1. 색상 측정 결과
        지름 5 mm, 두께 2.5 mm의 원형 시편 각각의 측정된 CIE L*, a*, b* 값으로 평균, 표준편차, ΔE*를 산출하여 Table 2와 3, Figure 1과 같은 값을 얻었다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            CIE L*a*b* average values and standard deviations of resin composite specimens after accelerating test
          
          

        

        
          
            
              	
              	before
              	8d
              	16d
              	24d
              	41d
            

          
          
            	VD
            	L*
            	56.13 (1.62)*
            	61.73 (1.24)
            	60.36 (1.18)
            	60.76 (1.34)
            	61.33 (1.17)
          

          
            	a*
            	1.00 (0.27)
            	0.07 (0.25)
            	0.26 (0.35)
            	-0.16 (0.32)
            	-0.05 (0.28)
          

          
            	b*
            	9.78 (0.88)
            	9.17 (0.88)
            	8.85 (1.02)
            	8.77 (1.46)
            	9.29 (1.29)
          

          
            	P90
            	L*
            	59.52 (1.35)
            	62.04 (0.97)
            	60.42 (1.15)
            	61.97 (1.10)
            	62.81 (0.77)
          

          
            	a*
            	0.62 (0.25)
            	-0.45 (0.18)
            	-0.42 (0.20)
            	-0.50 (0.16)
            	-1.11 (0.29)
          

          
            	b*
            	9.85 (1.17)
            	13.15 (1.08)
            	14.08 (0.92)
            	15.29 (1.15)
            	16.96 (0.87)
          

          
            	Ad
            	L*
            	57.16 (2.18)
            	58.53 (1.72)
            	57.95 (0.88)
            	59.27 (1.56)
            	59.41 (1.49)
          

          
            	a*
            	0.52 (0.21)
            	-0.73 (0.39)
            	-1.12 (0.48)
            	-1.72 (0.35)
            	-1.86 (0.80)
          

          
            	b*
            	11.69 (1.03)
            	12.16 (1.00)
            	12.08 (1.65)
            	13.30 (1.30)
            	11.39 (1.43)
          

        

        
          
            * Standard deviations are in the parentheses.
          

        

        

        
          Table 3. 
				
          

          
            Total color difference (ΔE*) of resin matrices after immersion into distilled water at 60℃ compared to initial value
          
          

        

        
          
            
              	
              	8 days
              	16 days
              	24 days
              	41 days
            

          
          
            	ΔE*
            	VD
            	5.710c
            	4.397b
            	4.880b
            	5.325b
          

          
            	P90
            	4.289b
            	4.448b
            	6.071c
            	8.029c
          

          
            	Ad
            	1.906a
            	1.860a
            	3.478a
            	3.289a
          

        

        
          
            Different letters in the column mean statistically significant differences.
          

        

        

        
          
          

          Figure 1. 
				
          

          
            L*a*b* values of resin matrices after accelerating test.
            (a) L* values. (b) a* values. (c) b* values.

          
          

          

        

        Table 2에서 각 레진 기질의 종류에 따라 각각의 L*, a*, b* 값을 살펴보면, VD, P90, Ad 레진 시편 모두 8일부터 16일 사이에 L* 값이 감소하다가 16일부터 41일까지 L* 값이 증가하였다. 또한 Ad의 a* 값은 시일이 지남에 따라 지속적으로 감소하였으나 VD와 P90의 a* 값은 증감을 반복하였다. b* 값의 경우 P90은 지속적으로 b* 값이 증가하였으나 VD와 Ad는 증감을 반복하였다(p<0.05).

        Figure 1에서 볼 때 이와 같은 증감을 명확히 확인할 수 있다. 대체적으로 L* 값은 초기 값보다 증가하였으며 세 가지 기질의 복합레진 중 VD가 가장 변화량이 크고, Ad가 가장 변화량이 작았다(p<0.05). a* 값의 경우 세 가지 기질의 복합레진 모두 초기 값보다 감소하였고 초기 값은 양의 값(+)으로 적색 계열이었으나 시일이 지남에 따라 음의 값(-)을 나타내어 녹색 계열에 가까워짐을 확인하였다. 세 가지 기질의 복합레진 중 a* 값은 Ad가 가장 변화량이 크고 VD가 가장 변화량이 작았다(p<0.05). b* 값은 P90은 초기 값보다 증가하였고 VD와 Ad는 초기 값보다 감소하였지만 VD와 Ad는 그 변화량이 작을뿐더러 증감을 반복하였으나 P90의 b* 값은 양의 값(+)에서 지속적으로 증가하였다(p<0.05).

      

      
        2. 색 안정성 평가
        ΔE* = {(ΔL*)2 + (Δa*)2 + (Δb*)2}1/2와 같은 공식에 따라 환산한 각 레진 기질의 초기 값과의 색차(ΔE*, color difference)로 시일이 지남에 따라 측정한 CIE L*a*b* 값이 임상 적용 시 문제가 되는 ΔE*=3.7 이상인지 확인하였다(25). P90은 시일이 지남에 따라 ΔE*가 지속적으로 증가하였고 VD와 Ad는 증감을 반복하였다. 60℃의 3차 증류수에 레진 시편을 보관한 8일 경과 시점까지는 VD가 가장 큰 ΔE*를 보였으나, 8일 후 41일 경과 시점까지는 P90이 가장 큰 ΔE*를 나타내었다. 그 중 Ad는 ΔE*=3.7 미만으로 세 가지 기질의 복합레진 중 가장 높은 색 안정성을 보였다. VD의 경우 8일 경과 시점부터 41일 경과시점까지 ΔE*≒4.4~5.7 정도의 값을 보이며 임상 적용 시 문제가 되는 ΔE*를 나타내었고, 60℃의 3차 증류수에 보관 시 초기에 가장 큰 ΔE*를 나타내지만 시일이 지남에 따라 더 큰 값을 보이지는 않았다. 반면 P90의 경우는 60℃의 3차 증류수에 보관 시 초기에 ΔE*≒4.3으로 VD보다는 작은 값이지만 임상 적용 시 문제가 되는 ΔE*를 나타내었고, 이러한 ΔE*는 시일이 지남에 따라 지속적으로 증가하여 41일 경과시점에서는 ΔE*≒8로 세 가지 기질의 복합레진 중 가장 큰 값을 보였다. 따라서 P90이 가장 낮은 색 안정성을 나타내었다.

      

    

    

  
    
      고 찰
      복합레진은 치아 수복재료로서 심미적인 요구를 충족시키며 널리 이용되어 왔고, 구강 내 환경에서 광중합 복합레진의 물성에 관한 많은 연구가 있어왔다. 레진의 물성 중 구강 내에서의 색 부조화와 색 변화에 관한 것은 심미적인 영향이 커 임상적으로 레진을 선택하는데 중요한 관심을 끌었다.

      이에 본 연구에서는 레진 기질의 종류에 따른 광중합 복합레진의 색 안정성에 대해 평가하고자 Bis-GMA (Venus® Diamond), Silorane (FiltekTM P90), Ormocer (Admira)의 세 가지 종류의 기질을 선택하여 색 안정성에 대한 가속시 험(accelerated test)을 하였다. 본 연구에서는 구강 내 온도 37℃ 환경에서의 장기간의 변화를 단기간 동안 생체 외에서 구현하기 위하여 순환 항온수조에서 60℃로 유지한 증류수를 준비하였고 41일 동안 레진 기질의 CIE L*a*b* 값을 측정 기록하였다.

      Ortengren 등의 연구에 따르면 복합레진 시편을 37℃ 증류수에 보관했을 때, 건조 상태로 보관했을 때보다 낮은 물성을 나타내었다(26). 수분으로 인한 이러한 물성의 저하는 두 가지 방법으로 설명될 수 있다: 첫 번째는 resin-based material의 organic matrix와 같이 수분을 흡수할 수 있는 부분에 의해 시편이 swelling, plasticization 됨으로서 물성이 저하된다는 것이고(27, 28), 두 번째는 복합레진 내부에서 일어나는 화학적 변화로 chemical softening을 보이는 것이다(29).

      레진 수복물의 변색을 유발하는 주요 인자로서 물을 흡수하는 성질을 들 수 있으며 복합레진의 수분 흡수는 filler와 기질의 결합 사이나 레진 기질 사이에서 확산에 의해 일어난다(6). Cooley 등에 의한 복합레진의 색 안정성에 관한 연구에 따르면 복합레진 시편을 6 개월간 증류수에 침적시켰을 때 명도가 증가하고 보다 yellowish 해졌다고 보고하였다(30). 일반적으로 레진은 명도가 증가하고 보다 불투명해지는 경향이 있다고 보고되고 있으며(31), 본 연구에서도 모든 종류의 기질에서 L* 값이 증가하여 명도가 증가하였고 P90의 b* 값이 양의 값(+)으로 지속적으로 증가함(p<0.05)으로서 황색이 되는 경향을 보였다(Table 2, Figure 1). 세 가지 종류의 기질 중 명도의 증가는 Bis-GMA(VD)가 가장 변화량이 크고 Ormocer (Ad)가 가장 변화량이 작았으며(p<0.05), a* 값은 Bis-GMA (VD), Silorane (P90), Ormocer (Ad) 모두 음의 값(-)으로 감소하여 녹색에 가까워지는 경향을 나타내었다.

      또한 세 가지 종류 기질의 ΔE*를 살펴볼 때, Ormocer (Ad)가 전체 실험 기간 동안 가장 낮은 ΔE*를 나타내었고, Silorane (P90)이 초기부터 실험 종료 시점까지 가장 큰 ΔE* 변화를 나타내었으며, Bis-GMA (VD)는 초기에 세 가지 종류의 기질 중 가장 큰 ΔE*를 나타내었다. ΔE*가 증가할수록 색 안정성이 감소하고 Esquivel 등에 따르면 CIE 표색계와 시각적 인지가 일치함이 보고되었다(32).

      ΔE*=1 이상일 때 눈으로 색 변화를 감지할 수 있고(25), Ruyter 등과 Eldiwany 등은 ΔE*=3.3 이하일 때 임상적 허용 색차의 한계라고 하였으며(10, 33), Shotwell 등은  ΔE*=3.7 이상일 때 육안으로 판별이 가능할 정도로 색 변화가 커서 임상 적용 시에 문제가 된다고 보고하였다(25). 본 실험에 따르면 세 가지 종류의 기질 중 Ormocer (Ad)만이 ΔE*=3.7 미만을 보여 임상 적용 시 문제되지 않는다고 판단되었고, 다른 두 가지 종류 기질인 Bis-GMA (VD)와 Silorane (P90)은 모두 ΔE*=3.7 이상을 보여 임상 적용 시 문제가 될 것이라고 판단되었다.

      복합레진의 변색은 내적 요인과 외적 요인에 의해서 야기된다. 내적 요인은 레진 기질의 변색과 filler의 계면 변화와 같은 재료 자체의 변색을 포함하며(3, 12), 기온의 변화와 수분에 담금, 자외선 노출에 의한 것이다(31). 한편 외적 요인은 색소의 흡수, 흡수에 의한 착색을 포함한다(1, 2). 본 연구에서는 외부 변색 요인에 의한 오차를 줄이기 위하여 각 레진 시편을 stainless steel 용기에 보관하였고 3차 증류수는 2일 간격으로 깨끗한 것으로 교체하였으며 시편을 증류수에 담글 때 멸균된 핀셋을 이용하고 시편의 색조 측정 시 깨끗한 장갑을 착용하였다.

      복합레진의 기질은 일정 정도의 흡습성을 가지며 흡수된 수분은 기질-필러를 분리시키고 복합레진의 변색을 일으킨다(34). 레진의 색 안정성은 filler의 함량과 크기에 따라 영향을 받는데, Ovsaed 등과 Germain 등에 따르면 filler의 함량이 많을수록 색이 변하였고(5, 6), Ruyter는 filler의 함량이 적거나 matrix의 함량이 많을수록 색 안정성이 불량하다고 보고하였으며(10) Ameye 등과 Pollack 등은 microfill resin이 색 변화가 적다고 보고하였다(7, 35). 그러나 Dietschi 등에 따르면 필러-기질 비율의 작은 차이는 수분 흡수에 큰 차이를 일으키지 않는다고 하였으므로(36), 본 연구에서 사용된 복합레진의 필러 함유량 차이는 1~9% (vol.), 0~2% (wt.)로 필러 함유량의 차이가 변색 정도에 미치는 영향은 매우 작을 것이다.

      본 연구에서 실험 8일 경과 후 Silorane-based 복합레진이 Bis-GMA-based 복합레진보다 높은 색 안정성을 나타낸 것은 siloxane group을 포함하는 silorane 분자의 소수성 구조에 기인한 것으로 사료된다. Methacrylate 계열 복합레진은 중합과정 중 인접 단량체가 서로 결합하면서 상호간 거리가 줄어 체적 감소를 일으키는데 반해, silorane 복합레진은 oxirane ring(산소를 포함하는 ring 구조의 분자)을 가진 소수성 siloxane backbone으로 구성되어 선형 반응기(linear reactive groups)를 갖는 methacrylate 레진을 포함하지 않으며, 중합에 관여하는 부위인 oxirane의 ring 구조가 열리면서 공간을 확보하게 되고, 이후에 일어나는 화학적 결합에서 유발되는 부피 감소를 상쇄한다(16, 17, 18, 37). Palin 등의 연구에서는 silorane 레진이 methacrylate-based 복합레진보다 더 낮은 수분흡수율과 확산계수를 갖는다고 보고하였다(38). 수분흡수와 용해도 시험에서 silorane은 methacrylate 레진과 비교하여 더 낮은 용해도를 보였으며 siloxane 그룹의 소수성은 생체액 내에서 silorane의 안정성을 향상시키는 것으로 보였다(19). 또한 silorane 레진은 필러 입자 실란 처리제(silane treatment)의 점도를 감소시키고 젖음성을 증가시켜서 변색에 큰 역할을 하는 실란층의 두께를 얇게 함으로서 실란층의 수분흡수를 감소시키고 필러-기질 결합강도를 증가시켜 결과적으로 용해도를 감소시킨다고 보고하였으며, Bis-GMA의 경우 구조 내에 silane의 높은 비율이 존재하므로(39) 수분흡수가 더 많고 따라서 더 높은 변색율을 보인다고 사료된다.

      본 연구에서도 실험 8일 경과 시점까지 P90 (Silorane) 레진이 VD (Bis-GMA)보다 우수한 색 안정성을 나타내었으나 8일 이후부터 실험 종료까지는 VD가 P90보다 더 우수한 색 안정성을 나타내었다. 본 연구와 유사한 조건에서 시행된 Furuse 등의 연구에서도 Silorane 복합레진이 우수한 색 안정성을 보였다고 보고하였다(40). 실험 초기부터 종료까지 일관되게 가장 우수한 색 안정성을 나타낸 것은 Ormocer 기질 레진이었다.

      Ormocer 기질 레진은 자연 치아 구조와 매우 유사한 열팽창계수를 가지며, 기존의 복합레진에 비해 filler 함량이 적음에도 불구하고 중합수축률이 낮고 마모저항성은 크며 개선된 굴곡 탄성율을 보인다(18, 20). 또한 표면 보전율 (surface integrity)을 연구한 Cavalcante 등에 따르면 건조된 환경, 물, 에탄올에서 7일 간의 보관 기간 동안 Ormocer 기질 레진이 가장 낮은 경도(hardness) 변화율을 보였고 따라서 용매 분해(solvent degradation)에 있어서 다른 재료들보다 더 큰 저항성을 갖는다고 하였다(41).

      복합레진은 장기간 동안의 색 안정성 유지가 임상적 성공에 필수적이다. 불량한 색 안정성을 갖는 레진 수복물은 심미성의 저하로 인한 수복물 교체의 한 요인이 된다. 레진의 색 안정성에 대한 연구는 임상적 성공을 높이는 데 중요한 영향을 미칠 것으로 사료되며, 보다 우수한 색 안정성을 갖는 복합레진의 개발도 병행되어야 할 것이다.

    

    

  
    
      결 론
      본 연구에서는 다음과 같은 결과를 얻었다.

      
        	1. L* 값은 초기 값보다 증가하였으며 VD가 가장 변화량이 크고, Ad가 가장 변 화량이 작았다(p<0.05).


        	2. a* 값은 초기 양의 값(+)에서 시일이 지남에 따라 VD, P90, Ad 모두 감소하여 음의 값(-)을 나타내었다. 그 중 Ad가 가장 변화량이 크고 VD가 가장 변화량이 작았다(p<0.05)


        	3. P90의 b* 값은 양의 값(+)에서 지속적으로 증가하였다(p<0.05).


        	4. Ad가 세 가지 기질의 복합레진 중 가장 낮은 ΔE*를 나타내었고 P90의 ΔE*가 시일이 지남에 따라 가장 큰 변화를 나타내었다(p<0.05).


      

      이와 같은 본 연구 결과에 따르면 광중합 복합레진은 수분 흡수에 따라 명도가 증가하고 녹색, 황색으로 변하는 경향을 보였다. 또한 색 안정성에 대한 평가에서, 구강 내에서 시간에 따른 색 안정성이 가장 우수한 것은 Ad이며 P90이 가장 낮은 색 안정성을 나타내었고 VD는 초기에 낮은 색 안정성을 보였다.

      색 안정성이 우수한 기질의 복합레진을 선택하는 것은 임상적인 성공에 있어서 하나의 중요한 요인이 될 것이며 레진의 색 안정성에 대한 연구는 구강 환경과 유사한 상태에서 다양한 원인들에 대한 연구가 병행되어야 할 것으로 사료된다.
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