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            Abstract
          
        

        
          CAD/CAM용 실리케이트계 블록에 대한 접착강도는 실리케이트계 블록의 구성 성분과 미세구조, 표면처리 및 적용한 접착제의 특성 등에 영향을 받을 수 있다. 본 연구에서는 다양한 조성의 실리케이트계 블록을 샌드블라스팅 또는 불산(HF)으로 처리한 후 universal adhesive로 접착한 컴포짓트 레진의 전단접착강도를 측정하였으며, 추가로 실란 프라이머 적용에 따른 접착강도 변화를 평가하고자 하였다. 실리카를 함유한 다양한 유형의 블록 제품 6종을 선택하였고, 임상에서 사용하는 universal adhesive 제품 5종을 선정하여 접착강도를 비교하였다. 실리케이트계 블록 표면을 매끈하게 연마한 후 일부는 HF로 산-부식처리하고, 일부는 알루미나로 샌드블라스팅 처리한 후 표면거칠기, 젖음성 및 미세구조 등을 CLSM, contact angle analyzer 및 FE-SEM으로 분석한 다음 컴포짓트 레진(지름 2 mm)을 universal adhesive로 접착시켜 37 ℃ 수조에서 24시간 보관한 다음 만능시험기를 이용하여 전단접착강도를 측정하였다. 측정값들은 Tukey-multiple comparison test(α=0.05)로 통계 분석하여 다음의 결과를 얻었다. 하이브리드 컴포짓트 세라믹의 경우에는 샌드블라스팅 또는 HF-처리에 따른 접착력의 유의한 차이가 없었고, universal adhesive로 접착하는 경우 추가로 실란을 적용하는 것이 필요하지 않을 수 있다, 반면 백류석 강화형 및 리듐 다이실리케이트 글라스-세라믹 경우에는 샌드블라스팅-처리 보다 HF-처리가 접착에 유리할 수 있으며, universal adhesive를 적용하더라도 실란을 추가로 적용하는 것이 필요한 것으로 보였다.

        

        
          
            초록
          
        

        
          The bond strength to the silicate-based CAD/CAM blocks may be affected by the composition and microstructure of the silicate-based blocks, surface treatment, and the properties of the applied adhesive. In this study, the shear bond strength to the silicate blocks with various universal adhesives after sandblasting or HF-treatment was measured, and the effects of the additional silane application after surface treatments are evaluated. Six silica-containing blocks and five universal adhesives currently used in dental clinics were selected. After polishing the silicate block surface, the specimens were divided into two groups. The first groups were HF-treated and the second groups were sandblasted with alumina, and the surface roughness, contact angle, and microstructure were analyzed by CLSM (Confocal Laser Scanning Microscope), contact angle analyzer, and FE-SEM (Field Emission Scanning Electron Microscope). Composite resin (2 mm diameter) was bonded with universal adhesive to silicate blocks and stored in a 37 ℃ water bath for 24 hours, and the shear bond strength was measured using a universal testing machine. The measured values were statistically analyzed using the Tukey-multiple comparison test (α=0.05). For hybrid composite ceramics, there was no significant difference in bond strength between sandblasting or HF-treatment, and additional silane application may not be necessary when bonding with a universal adhesive, whereas for leucite-reinforced and lithium disilicate glass-ceramics, HF-treatment may be more favorable for adhesion than sandblasting, and additional silane application appears to be necessary even when applying a universal adhesive.
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      서 론
      디지털 치의학의 발전은 새로운 디지털 시스템 소개와 물성이 크게 개선된 치과 재료의 시너지 효과로 통상적인 임상 진료에 커다란 변화를 가져왔으며, 이를 통해 치과 진료에서 높은 수준의 정밀도와 심미성을 유지하면서 치료기간도 단축할 수 있게 되었다(1, 2). CAD/CAM 시스템에서 dental digital workflow 단계는 우선 구강 스캐너로 스캔하고, CAD로 디지털 데이터를 처리하여 보철물 등을 시각적으로 설계한 다음, CAM을 이용한 삭제(subtrative) 또는 적층(additive) 기술로 보철물을 제조하는 공정이다. 1980년대에 처음 개발된 CAD/CAM 시스템의 개념은 스위스 Zurich 대학교와 Brains & Brandestini Instruments, 프랑스 Hennson International 및 미국 Minnesota 대학교 센터 등 3곳의 연구 센터가 협력한 결과였다고 한다(3, 4). 스캐너, 소프트웨어 및 밀링기(3D 프린터) 등을 포함한 치과용 CAD/CAM 시스템은 임상 치의학에 혁신을 불러왔다(5, 6). CAD/CAM 시스템이 도입되면서 일어난 가장 큰 변화 중 하나는 그동안 사용되고 있는 장석 포세린(feldspathic porcelain)이나 컴포짓트 레진은 물론, 지르코니아, 알루미나 및 티타늄 등의 다양한 소재로 보철물 또는 수복물을 가공할 수 있게 되었다는 점이다. 특히, 우수한 심미 수복물을 진료 당일 제작하여 환자들에게 바로 시술해 줄 수 있는 ‘one-day treatment’가 가능하게 되었다. CAD/CAM 기술의 발전은 다양한 유형의 CAD/CAM 블록(feldspathic glass-ceramics, leucite-reinforced glass-ceramics, lithium disilicate glass-ceramics, zirconia, zirconia-reinforced lithium silicate 및 hybrid composite ceramic 등) 개발을 유도하였다(7-9).

      가장 먼저 CAD-CAM 소재로 사용된 장석 글라스-세라믹은 취성이 높고 기계적 특성이 가장 취약하지만, 색조와 투명도가 자연치에 유사한 장점이 있다. 또한, 9.6% HF로 60초간 산-처리하고 실란 프라이머를 적용하면 우수한 접착을 얻을 수 있어서 인레이, 온레이, 전치부/구치부 수복물 및 금속 하부 구조물의 비니어 등에 사용되었다. 대표적인 제품으로 Cerec Blocs, Vitablocs Mark II, Real-Life 및 TriLuxe 등이 있다(10). IPS Empress CAD는 백류석 결정상을 분산시켜 균열의 전달과 증폭을 제한하거나 억제하는 최초의 백류석-강화형 글라스-세라믹이며, 제조사에 따라 포함된 백류석 결정상의 함량에는 차이가 있다. 백류석-강화형 글라스-세라믹도 적용되는 하중이 낮고 심미적 특성이 요구되는 부위에 사용하는 것이 추천되고 있으며, 적절한 접착력을 얻기 위하여 제조사에서는 5% HF로 20초간 산-처리를 제시하고 있다. 상용 제품으로는 IPS Empress CAD와 Initial LRF Block (GC) 등이 있다(11, 12). 이후 리듐-다이실리케이트 결정상으로 강화시킨 IPS e.max CAD (Ivoclar Vivadent)는 굴곡강도가 크게 향상되어 임상 적용범위가 넓어지면서 CAD/CAM 시장이 급성장되는 계기가 되었다. 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹은 리튬-다이실리케이트 결정상인 Li2Si2O (길이 2~5 µm × 직경 0.8 µm)를 약 65% 정도 함유하는데, Li2Si2O 결정상으로 높은 굴곡강도(400 MPa 이상)와 파괴인성(3.3 MPa·m0.5), 920 ℃의 열-압출 온도, 10.6±0.25 ppm/℃의 열-팽창 계수(CTE) 및 우수한 투명도 등의 특성을 얻을 수 있다. 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹은 심미적으로 까다로운 임상 케이스에서 높은 성공율을 보이며, 향상된 기계적 특성으로 비니어, 인레이/온레이, 싱글 크라운 또는 3본-브릿지 등에 적용하기도 한다. IPS e.max CAD는 부분 결정화된 CAD/CAM 블록을 가공하여 보철물을 제작한 후 최종 결정화 열처리를 시행하며, 대부분 5% HF로 20초간 산-처리하는 것을 권장하는데, 유사 제품으로 VITA Suprinity PC (VITA Zahnfabrik), Celtra Duo (Dentsply Sirona) 및 Obsidian (Glidewell Laboratories) 등이 있다(13, 14). 또한, 대표 제품인 IPS e.max CAD 특허 중 하나가 만료됨에 따라(15) 이와 유사한 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹 제품들을 여러 제조사에서 개발하여 ‘lab-side’ 또는 ‘chair-side’ 제품으로 출시하였다. IPS e.max Press/CAD 및 Amber Mill (HassBio, Korea) 등의 ‘lab-side’ 제품은 최종 사용자가 수복물을 가공한 후 결정화 열처리 과정이 필요하다. 반면, n!ce (Straumann, Switzerland)와 CEREC Tessera (Dentsply Sirona, USA) 등의 ‘chair-side’ 제품들은 이미 제조사에서 완전히 결정화된 상태로 제공되어 추가 열처리 과정이 필요하지 않다. 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹의 주요 장점 중 하나는 불산(hydrofluoric acid, HF)-처리로 음각(intaglio) 표면을 생성하여 치질과의 우수한 접착이 가능한 것인데, 기계적(sandblasting; SB) 또는 화학적(HF-etching; HF) 처리를 통한 표면 개질로 얻는 미세기계적 부착력 및 silane primer 또는 universal adhesive 적용을 통한 화학적 결합의 2가지 기전으로 달성될 수 있다(16).

      2010년대에는 레진을 추가하여 세라믹의 가공성을 보완한 CAD/CAM용 하이브리드 컴포짓트 세라믹 블록이 소개되었다. 하이브리드 컴포짓트 세라믹은 우수한 심미성을 유지하면서 세라믹과 레진의 장점을 융합하기 위해 개발되었다. 세라믹은 심미성과 기계적 강도가 우수하지만 낮은 파괴인성이 단점인데, 레진은 가공성이 용이하고 파괴인성이 상대적으로 높아 세라믹과 레진을 하이브리드 컴포짓트로 융합시켜 치과 적용에 이상적인 소재로 개발하였다. 하이브리드 컴포짓트 세라믹은 제조사에 따라 구성 성분과 비율 등은 상이하지만, 대부분 세라믹과 레진을 약 8:2 정도의 비율로 혼합한 것으로 보인다. 하이브리드 컴포짓트 세라믹은 2010년대 초반부터 등장하기 시작했으며, 2013년경에 Enamic (Vita, Germany), Lava Ultimate (3M ESPE, USA) 및 Celtra DUO (Dentsply Sirona, USA) 등의 수입 제품과 국내에서 개발된 MAZIC Duro (Vericom, Korea)과 Amber Mill H (HassBio, Korea) 제품들이 출시되었다.

      CAD/CAM 시스템을 이용한 치과용 수복물 제작은 세라믹 소재의 강도에 따라 2가지 제작 방식이 적용되고 있다. 첫 번째 방식은 알루미나 또는 지르코니아 등과 같이 고강도 세라믹 블록에 적용하는데, 완전-소결된(full-sintered) 소재는 기계적 가공이 어려워 예비-소결된(pre-sintered) 형태로 가공용 블록이 제공되고, 수복물로 가공한 후 최종-소결 과정을 거치게 된다. 이러한 방식은 진료실에서 치아 삭제 및 인상 채득을 실시하고, 가공센터와 기공소에서 수복물의 디자인, 가공 및 소결 등의 작업으로 이원화되어 ‘one-day treatment’에 문제가 있을 수 있다. 두 번째 방식은 글라스-세라믹 또는 하이브리드 컴포짓트 세라믹 등과 같이 기계적 강도가 상대적으로 낮아 가공이 용이하여 완전-소결된 블록으로 제공되어 진료실에서 수복물을 직접 가공한 다음 바로 환자에게 장착하는 방식이다. 이 방식의 장점으로 수복물 제작의 전체과정을 치과의사가 제어할 수 있고, 환자에게 당일 시술을 완료할 수 있다는 점이다(17). 완전-소결된 세라믹 블럭으로는 장석계 글라스-세라믹, 백류석 강화형 글라스-세라믹, 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹 및 지르코니아 강화 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹 등이 사용되고 있다. 장석계 글라스-세라믹이나 백류석-강화형 글라스-세라믹은 심미성은 우수하지만 기계적 강도가 충분하지 않기 때문에 높은 응력이 발생하지 않고 심미성이 크게 요구되는 부위에 제한적으로 사용되고 있다. 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹들은 상대적으로 굴곡강도가 높아서 다양한 임상 적용이 가능하여 사용범위도 증가하고 있다(18-20). 미국 국립보건원(National Institutes of Health, NIH) 지원으로 조사된 연구에 의하면, 전치부 수복재로 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹이 54%, 지르코니아가 17% 및 백류석-강화형 글라스-세라믹이 13% 등의 순서로 조사되어 전치부 수복재로 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹이 가장 많이 사용되었다고 한다. 반면, 구치부 수복재로는 단일구조 지르코니아가 32%, 금속-세라믹이 31% 및 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹이 21% 순서로 조사되었다고 한다(21).

      CAD/CAM 블록으로 사용되고 있는 실리케이트계 세라믹과 하이브리드 컴포짓트 세라믹의 경우 임상에서 적절한 성능과 내구성을 유지하기 위하여 치질과의 우수한 접착이 필수적이다. 실리케이트계 세라믹 수복물의 접착과 관련된 연구들에서 HF를 이용한 산-처리가 접착력 개선에 긍정적인 영향을 준다고 보고되었는데, HF로 처리할 경우 미세기계적 유지력이 제공될 뿐만 아니라 표면에너지도 증가되어 접착력이 크게 향상되었다고 한다(22).

      HF로 처리할 경우 HF 농도와 적용시간이 접착력에 영향을 줄 수 있는데, 낮은(<5%) 농도와 높은(>5%) 농도의 HF로 처리하여 평가한 단기간의 접착력은 통계적으로 유의한 차이가 없는 것으로 관찰되었지만, 시효처리한 경우에는 낮은 농도(3% 및 5%)의 HF로 60초간 처리한 후 12,000회 열-순환한 장석 글라스-세라믹에서 안정적인 접착이 관찰되었다고 하였고, 백류석 및 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹은 사용된 HF 농도와 적용시간에 관계없이 150일간 물에 보관한 후 10,000회 및 12,000회 열-순환 처리 후에도 안정된 접착력을 보였다고 한다(23, 24). HF는 강산이기 때문에 낮은 농도의 HF를 적용하여도 접착제와 안정적인 접착을 형성할 수 있는 것으로 추정할 수 있다(16, 18). 글라스 기질은 표면뿐 아니라 내부까지 불균일하게 용해되어 깊고 불규칙한 산-부식 패턴을 생성할 수 있는데, 깊게 산-부식된 글라스-세라믹에서는 고점도 레진시멘트가 적절하게 침투하지 못하여 약하고 불안정한 접착이 형성될 수 있다. 따라서 더 얕은 산-부식 표면을 생성하는 저농도(<5%)의 HF가 글라스-세라믹에 효과적인 접착 표면을 형성할 수 있다(25). 또한, 고농도(>5%)와 긴 적용시간(20~160초)으로 글라스-세라믹 기질이 많이 용해될 수 있어서 특히 얇은 세라믹 비니어의 경우 수복물의 기계적 특성 및 임상 수명이 저하될 수도 있다고 한다(40, 43). Araújo-Neto 등 (2023)도 저농도(5%)의 HF를 적용한 글라스-세라믹의 in vitro 접착강도에 대한 메타 분석 결과를 보고하였다(26). 저농도(<5%)의 HF를 사용한 글라스-세라믹 표면처리 효과와 고농도(>5%)의 HF를 사용한 효과를 비교한 단기 평가에서 저농도(4~5%) 및 고농도(7~10%) HF를 사용한 처리방법 간에는 통계적으로 유의한 차이가 없었다고 하였다(27, 28).

      실리카를 함유한 하이브리드 컴포짓트 세라믹 블록의 경우에는 HF-처리가 접착력 향상에 도움이 되지 못했다는 연구와 HF-처리에 따라 접착력이 향상되었다는 상반된 연구들이 보고된 바 있다(29-31). 그러나 HF-처리 시 수복물에 잔류되는 HF는 인체에 유해할 수 있기 때문에 초음파 세척 등으로 수복물을 철저하게 세척해서 잔류되는 HF가 없도록 세심한 주의가 필요하다(32). 또한, 샌드블라스팅-처리도 블록 표면의 이물질을 제거하고, 거친 표면을 생성하여 미세기계적 유지력을 향상시키며, 접착 표면적을 증가시켜 접착력 증가에 중요한 역할을 할 수 있다. 대부분의 하이브리드 컴포짓트 세라믹 블록 제조사에서는 접착력을 향상시키기 위해 샌드블라스트를 사용한 표면처리를 추천하고 있다. 50 µm 알루미나 입자를 0.1-0.2 MPa의 공기압으로 처리하는 전처리가 접착 내구성을 위해 가장 효과적인 방법으로 보고되었으나, 블록 표면 아래에 생성될 수 있는 미세균열(1-10 µm)은 블록의 내구성에 영향을 줄 수 있다고 한다(33, 34).

      세라믹 수복물을 접착시키는 경우 일반적으로 세라믹의 표면에너지와 젖음성을 화학적으로 증가시키기 위해 실란 프라이머를 주로 사용하고 있다. Hydroxyl기 및 organofunctional기를 포함하는 실란은 실리카와 레진과의 접착력을 향상시킬 수 있는데, 실란 프라이머는 접착촉진제 역할 뿐 아니라 젖음성을 개선하여 세라믹 수복물과 컴포짓트 레진을 화학적으로 결합시키는 역할을 할 수 있다(35, 36). 임상 편의성 개선을 위해 개발된 universal adhesive는 치질(법랑질, 상아질), 직접 수복물(컴포짓트 레진) 및 간접 수복물(지르코니아, 금속, 글라스-세라믹 및 컴포짓트 레진) 등과 접착할 수 있다고 한다. 대부분의 universal adhesive는 MDP 등과 같은 기능성 단량체를 포함하고 있으며, 이러한 접착 시스템으로 실란 프라이머를 추가 적용하지 않아도 다양한 소재의 치과용 수복물과 접착할 수 있다고 한다(37) 그러나, 글라스를 많이 함유하는 세라믹의 경우 접착력을 향상시키기 위하여 실란을 추가로 적용하거나, 실란이 함유된 universal adhesive (Clearfil Universal Bond, Kuraray Noritake, Japan; Single Bond Universal, 3M Oral Care, USA)를 적용하기도 한다.

      현재 임상에서 사용하고 있는 다양한 유형의 CAD/CAM 블록들은 블록의 구성 성분, 미세구조 및 표면처리법 등에 따라 접착력이 크게 영향을 받을 수 있다. 본 연구에서는 임상에서 사용되는 CAD/CAM 블록 중에서 실리카를 함유하는 블록 6종을 선택하여 2가지 표면처리법과 실란 프라이머 적용 여부에 따른 접착강도 차이를 평가하였고, 현재 사용 중인 universal adhesive 5종의 접착력도 비교하고자 하였다.

    

    

  
    
      재료 및 방법
      
        1. 재료
        국내·외 제조업체에서 개발한 실리카 함유 CAD/CAM 블록 6종을 선택하였으며, 이들의 주요 성분, 유형 및 제조사 등은 Table 1에 정리하였다. 하이브리드 컴포짓트 세라믹 블록 2종(VTE, AMH), 백류석-강화형 글라스-세라믹 블록 1종(EMP) 및 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹 3종(EMX, AMM 및 RSS)의 접착력을 평가하기 위하여 현재 임상에서 사용하는 국내·외 universal adhesive 제품 5종(All Bond Universal, Prime&Bond Universal, Single Bond Universal, EZ Bond Universal, Hi-Bond Universal)을 선정하였고, 그들의 상세한 정보들은 Table 2에 정리하였다

        
          Table 1. 
				
          

          
            Silicate containing dental CAD/CAM blocks used in this study
          
          

        

        
          
            
              	Code
              	Block
              	Type of block
              	Manufacturer
            

          
          
            	VTE
            	Vita Enamic, HT
            	Hybrid ceramic with dual ceramic-polymer cross-linked structure
            	Vita, Germany
          

          
            	AMH
            	Amber Mill H, HT
            	Nano-crystalline hybrid composite ceramic
            	Hass, Korea
          

          
            	EMP
            	IPS Empress CAD, HT
            	leucite reinforced glass-ceramic
            	Ivoclar Vivadent, Liechtenstein
          

          
            	EMX
            	IPS e.max CAD
            	lithium disilicate glass-ceramic
            	Ivoclar Vivadent, Liechtenstein
          

          
            	AMM
            	Amber Mill
            	lithium disilicate glass-ceramic
            	Hass, Korea
          

          
            	RSS
            	Rosetta SM
            	lithium disilicate glass-ceramic
            	Hass, Korea
          

        

        

        
          Table 2. 
				
          

          
            Universal adhesives used in this study
          
          

        

        
          
            
              	Code
              	Universal Adhesive
              	Main Components
              	pH
              	Manufacturer
            

          
          
            	ABU
            	All-Bond Universal
            	10-MDP, Bis-GMA, HEMA, ethanol, water, unfilled
            	3.2
            	Bisco, Schaumburg, IL, USA
          

          
            	PBU
            	Prime&Bond Universal
            	PENTA, 10-MDP, isopropanol, water, unfilled
            	2.5
            	Dentsply Sirona, York, PA, USA
          

          
            	SBU
            	Single Bond Universal
            	10-MDP, HEMA, dimethacrylate, Vitrebond copolymer, ethanol, water, silane, filler
            	2.7
            	3M ESPE, Saint Paul, MN, USA
          

          
            	EZU
            	EZ Bond Universal
            	10-MDP, Bis-GMA, TEGDMA, UDMA, HEMA, ethanol, silica filler
            	2.2
            	MetaBiomed, Cheongju, Korea
          

          
            	HBU
            	Hi-Bond Universal
            	10-MDP, PVP, ethanol, water, silanized BAG
            	3.2
            	Mediclus, Cheongju, Korea
          

        

        

        실리카 함유 CAD/CAM 블록은 저속 다이아몬드 톱(Isomet 1000, Buehler, Lake Bluff, IL, USA)으로 약 6 mm 두께로 절단한 후, 필요한 경우 제조사가 제시한 방법으로 최종 소결처리한 다음, 자가-중합형 아크릴 레진으로 포매하였다. 포매한 시편의 표면을 #600, #800 및 #1,000 SiC 연마지로 순차적으로 연마한 다음 우선 2개 실험군(SB, HF)으로 분류하였다(n=15개/실험군).

      

      
        2. 방법
        
          1) 시편 표면처리
          첫 번째(SB) 실험군은 시편의 표면에서 일정한 거리(약 10 mm)에서 Al2O3 입자(50 µm)를 이용하여 수직으로 샌드블라스팅(0.2 MPa 공기압) 처리하였다. 샌드블라스팅 처리한 시편은 증류수에서 5분간 초음파 세척하고, 건조기에서 24시간 건조하였다.

          두 번째(HF) 실험군은 시편의 표면을 4.5% HF용액(IPS Ceramic Etching Gel, Ivoclar Vivadent, Liechtenstein)으로 60초간 산-부식처리하고 증류수에서 5분간 초음파 세척한 다음, 건조기에서 24시간 건조하였다.

        

        
          2) 시편 표면 분석
          표면처리한 시편의 표면거칠기는 공초점주사현미경(LSM 800, Carl Zeiss, Jena, Germany)으로 각 실험군당 시편 3개를 측정하였다. Gaussian 필터를 이용하여 20× 배율로 균일한 형상을 보이는 면적(320 µm × 320 µm)에서 일정한 간격으로 2차원 평균 거칠기 Ra/Rz 값과 3차원 평균 거칠기 Sa/Sz 값을 3부위에서 모두 9번씩 측정하여 평균값과 표준편차를 구하였으며, Tukey-multiple comparison test(α=0.05)로 통계 분석하였다.

          표면처리한 시편의 표면에너지를 평가하기 위하여 표면거칠기 측정을 완료한 시편을 대상으로 젖음성(wettability)를 측정하였다. 시편 표면에서 증류수 방울의 접촉각(θ)을 Contact Angle Analyzer (Phoenix 300x, SEO, Korea)를 사용하여 측정하였다. 낙하 표면을 지속적으로 모니터링하였으며, 증류수 낙하물이 정지하고 20초 후에 왼쪽과 오른쪽 접촉각을 측정하였고, 내장된 컴퓨터 프로그램으로 wetting energy를 계산하였다.

          표면처리한 시편 표면의 형상을 비교하기 위하여 전계방출형 주사전자현미경(Apreo S, Thermo Fisher Scientific, Waltham, MA, USA)에서 1k 및 10k 배율로 관찰하여 표면의 미세 구조 등을 비교하였다.

        

        
          3) 전단접착강도 측정
          표면처리한 CAD/CAM 블록 시편을 다시 2개 실험군으로 재분류하여 첫 번째 실험군은 표면에 universal adhesive를 각 제조자의 설명서에 따라 접착제가 균일하게 코팅되도록 마이크로 브러시로 1회 도포하고 제조자의 설명서에 따라 중합하였다. 두 번째 실험군은 시편 표면에 pre-hydrolyzed 실란 프라이머(Porcelain Primer, Bisco, USA)를 적용한 후 건조시킨 다음 universal adhesive를 각 제조자의 설명서에 따라 균일하게 코팅되도록 마이크로 브러시로 1회 도포하고 제조자의 설명서에 따라 중합하였다.

          적용된 접착제 층이 중합되면 ISO 29022:2013에서 추천된 구멍 안지름이 2.38±0.03 mm인 백색 플라스틱 버튼 몰드(part #34228, Ultradent Products Inc., USA)를 올려놓고, 구멍에 광-중합형 컴포짓트 레진(DenFil, Vericom, Anyang, Korea)을 충전하였다. 이때 버튼 몰드의 원통형 부분이 약 75% 정도 채워질 때까지만 컴포짓트 레진을 충전한 다음 제조자의 설명서에 따라 광-조사하여 접착시켰다.

          컴포짓트 레진을 접착한 시편들은 37℃ 수조에서 24시간 보관한 다음 접착강도를 측정하였다. 만능시험기(Instron 8871, Norwood, MA, USA)의 측정 지그에 시편을 장착한 후, 접착한 컴포짓트 레진이 CAD/CAM 블록에서 분리될 때까지 일정한 하중속도(1.0±0.1 mm/min)로 시편의 접착계면에 하중을 가하였다. 접착된 컴포짓트 레진이 블록에서 분리될 때 가해진 최대 힘(N)을 기록하여 전단접착강도를 계산하였다.

        

        
          4) 통계분석
          표면거칠기와 접착각 시험은 각 실험군당 5개 시편을 대상으로 3회 반복한 측정한 다음 평균값과 표준편차를 구하였으며, One-way Analysis of Variance와 Tukey-multiple comparison test(α=0.05)로 통계 분석하였다. 전단접착강도 시험에서 실험군당 15개 측정값들은 One-way Analysis of Variance 통계 분석하였고, pair-wise comparison을 Tukey multiple comparison test로 수행하였다. 또한, 측정한 표면거칠기 측정값들과 전단접착강도와의 상관성을 비교하였다.

        

      

    

    

  
    
      결 과
      샌드블라스팅-처리 (좌측) 또는 HF-처리한 (우측) 시편의 표면을 FE-SEM으로 관찰한 사진은 그림 1과 같다. 하이브리드 컴포짓트 세라믹 블록인 VTE와 AMH는 유사한 표면 형상을 보였는데, 샌드블라스팅-처리한 표면과 HF-처리한 표면은 큰 차이를 보였다. 백류석-강화형 글라스-세라믹 블록인 EMP의 경우는 하이브리드 컴포짓트 세라믹 블록과 유사한 표면 형상을 보였으며, HF-처리한 표면에서는 미세한 기공들이 관찰되었다. 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹(EMX, AMM 및 RSS)의 경우 샌드블라스팅-처리한 표면 형상은 제품간 큰 차이를 보이지 않았지만, HF-처리한 표면 형상은 결정상 입자의 크기 등에 따라 제품간 큰 차이를 보였다.

      공초점주사현미경으로 시편의 표면거칠기(Ra, Sa)를 측정한 결과와 샌드블라스팅과 HF-처리한 실험군의 t-test한 결과는 Table 3과 같다(샌드블라스팅-처리, 좌측; HF-처리, 우측). 하이브리드 컴포짓트 세라믹 블록인 AMH의 표면거칠기가 유의하게 가장 큰 값으로 관찰되었으며, 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹인 EMX, AMM 및 RSS의 경우는 상대적으로 적은 거칠기를 보였는데, HF-처리한 표면이 SB-처리한 시편보다 유의하게 낮은 거칠기가 관찰되었다. 백류석-강화형 글라스-세라믹 블록인 EMP의 경우는 하이브리드 컴포짓트 세라믹 블록과 유사하게 거친 표면 양상을 보였다.

      
        Table 3. 
				
        

        
          Surface roughness (μm) of CAD/CAM blocks after surface treatments
        
        

      

      
        
          
            	Blocks
            	Line Roughness, Ra (μm)
            	Area Roughness, Sa (μm)
          

          
            	SB
            	HF
            	t-test
            	SB
            	HF
            	t-test
          

        
        
          	VTE
          	1.06±0.08a
          	1.02±0.22d
          	0.782
          	2.20±0.40f,g
          	1.11±0.23j
          	0.015
        

        
          	AMH
          	1.38±0.21c
          	1.90±0.30d
          	0.070
          	3.05±0.22i
          	2.53±0.49l
          	0.169
        

        
          	EMP
          	1.07±0.12a
          	0.97±0.09d
          	0.312
          	2.32±0.10f
          	1.16±0.08j
          	<0.001
        

        
          	EMX
          	0.71±0.02b
          	0.22±0.03e
          	<0.001
          	1.30±0.19h
          	0.23±0.01l,k
          	<0.001
        

        
          	AMM
          	0.81±0.05a,b
          	0.21±0.04e
          	<0.001
          	1.71±0.34g,h
          	0.26±0.06l,k
          	0.002
        

        
          	RSS
          	0.79±0.03a,b
          	0.22±0.01e
          	<0.001
          	1.50±0.16g,h
          	0.53±0.12j,k
          	0.001
        

      

      
        
          Note: Means within columns with the same superscript letter were not different (p>0.05).
        

      

      

      시편 표면을 샌드블라스팅 및 불산으로 처리한 다음 접촉각(contact angle)과 젖음성(wetting energy)를 측정한 결과는 Table 4와 같다. 하이브리드 컴포짓트 세라믹 블록인 VTE와 AMH의 접촉각이 유의하게 높았고(p<0.05), 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹인 EMX, AMM 및 RSS의 접촉각이 유의하게 낮았으며(p<0.05), 백류석-강화형 글라스-세라믹 블록인 EMP의 접촉각이 중간 값으로 관찰되었다. 또한, 각 실험군의 표면에너지는 이와 반대의 양상을 보였다.

      
        Table 4. 
				
        

        
          Contact angle (wetting energy) of CAD/CAM blocks after surface treatments
        
        

      

      
        
          
            	Blocks
            	Sandblasted (SB)
            	HF-treated (HF)
          

          
            	Contact Angle ( ° )
            	Wetting Energy
(mN/m)
            	Contact Angle ( ° )
            	Wetting Energy
(mN/m)
          

          
            	Left
            	Right
            	Left
            	Right
          

        
        
          	VTE
          	61.47±5.87a
          	61.47±5.90d
          	34.59±6.46h
          	62.78±6.31a
          	62.56±6.24d
          	32.65±4.89h
        

        
          	AMH
          	68.76±4.94a
          	68.78±5.31d
          	26.90±5.06g
          	70.57±4.79a
          	70.37±4.95d
          	23.87±4.63g
        

        
          	EMP
          	46.47±7.85b,c
          	46.99±7.07e
          	46.93±6.90h
          	52.66±7.73b
          	52.96±8.43e
          	43.81±7.49h
        

        
          	EMX
          	38.70±9.72c
          	39.45±9.42f
          	54.49±8.91i
          	35.69±5.31c
          	37.54±7.40f
          	58.60±5.22i
        

        
          	AMM
          	32.93±6.80c
          	33.05±5.56f
          	58.31±6.70i
          	36.59±5.87c
          	37.19±5.58f
          	57.69±5.25i
        

        
          	RSS
          	39.77±4.42c
          	39.94±5.27f
          	55.14±6.20i
          	35.18±7.521c
          	35.50±7.84f
          	58.23±6.46i
        

      

      
        
          Note: Means within columns with the same superscript letter were not different (p>0.05).
        

      

      

      
        
        

        Figure 1. 
				
        

        
          Surface mophologies CAD/CAM blocks after sandblasting or HF-etching treatment (left = sandblasted surface, right = HF-etched surface).
        
        

        

      

      실리카 함유 CAD/CAM 블록 표면을 샌드블라스팅-처리한 후 5종의 universal adhesive로 컴포짓트 레진을 접착시켜 측정한 전단접착강도 값은 Table 5에 정리하였다. 하이브리드 컴포짓트 세라믹 블록인 VTE와 AMH는 실란 프라이머의 추가 적용 유·무에 관계없이 5종의 universal adhesive 모두에서 20 MPa 이상의 높은 접착력을 보였다. 반면, 백류석-강화형 글라스-세라믹인 EMP와 리듐-다이실리케이트 강화형 글라스-세라믹인 EMX, AMM 및 RSS의 경우에는 실란 프라이머를 적용하지 않은 경우 접착력은 모두 20 MPa 이하의 다소 낮은 값을 보였지만, 실란 프라이머를 적용한 경우 접착력은 모두 유의하게 증가되었고(p<0.01), PBU universal adhesive를 제외한 모든 접착제에서 20 MPa 이상의 값을 보였다.

      
        Table 5. 
				
        

        
          Shear bond strength to the sandblasted (SB) CAD/CAM blocks after 24 hrs
        
        

      

      
        
          
            	Blocks
            	Silane
Primer
            	Universal adhesive
          

          
            	ABU
            	PBU
            	SUB
            	EZU
            	HBU
          

        
        
          	VTE
          	no
          	24.51±5.63a,b
          	23.15±4.87a,b
          	26.66±5.23a
          	21.51±4.34b
          	24.32±4.77a,b
        

        
          	yes
          	24.68±5.40c
          	24.10±5.03c
          	27.14±4.18c
          	25.64±4.58c
          	26.41±4.54c
        

        
          	AMH
          	no
          	26.45±4.90d
          	25.70±4.87d
          	27.05±5.60d
          	25.25±4.72d
          	26.19±4.50d
        

        
          	yes
          	27.22±5.23e
          	25.03±4.05e
          	27.99±4.82e
          	26.87±4.08e
          	26.76±4.67e
        

        
          	EMP
          	no
          	13.18±3.60f,g
          	11.32±3.04g
          	12.59±3.43f,g
          	9.74±3.53g
          	15.88±4.09f
        

        
          	yes
          	23.09±3.65h
          	18.86±4.51i
          	23.45±4.27h
          	22.25±4.14h,i
          	24.26±2.98h
        

        
          	EMX
          	no
          	12.88±3.53j
          	12.63±2.30j
          	13.70±3.47j
          	12.39±3.30j
          	13.16±3.21j
        

        
          	yes
          	24.38±3.61k
          	18.64±4.43l
          	24.67±4.26k
          	24.97±3.69k
          	24.20±4.04k
        

        
          	AMM
          	no
          	13.98±3.13m
          	11.86±2.40m,n
          	13.11±3.72m,n
          	9.90±3.26n
          	12.58±3.62m,n
        

        
          	yes
          	24.84±3.01o
          	18.27±3.61p
          	23.32±4.61o
          	23.16±4.30o
          	22.47±3.40o
        

        
          	RSS
          	no
          	11.40±2.85q
          	11.85±2.98q
          	13.14±4.14q
          	10.22±3.60q
          	13.20±3.55q
        

        
          	yes
          	23.65±3.12r
          	18.33±3.80s
          	22.02±3.80r,s
          	24.05±4.21r
          	22.66±3.58r
        

      

      
        
          Note: Means within rows with the same superscript letter were not different (p>0.05).
        

      

      

      CAD/CAM 블록 표면을 HF-처리한 후 5종의 universal adhesive로 컴포짓트 레진을 접착시켜 측정한 전단접착강도 측정값은 Table 6에 정리하였다. 하이브리드 컴포짓트 세라믹 블록과 백류석-강화형 글라스-세라믹 블록은 실란 프라이머의 추가 적용 유·무에 관계없이 5종의 universal adhesive 모두에서 20 MPa 이상의 높은 접착력을 보였다. 반면, 리듐-다이실리케이트 강화형 글라스-세라믹인 EMX, AMM 및 RSS에서는 실란 프라이머를 추가로 적용하지 않고 EZU universal adhesive로 접착한 경우에만 20 MPa 이하의 유의하게 낮은 값을 보였는데, 실란 프라이머를 추가로 적용한 경우 접착력은 모두 유의하게 증가되었고(p<0.01), 모든 접착제에서 20 MPa 이상의 값을 보였다.

      
        Table 6. 
				
        

        
          Shear bond strength of the HF-treated (HF) CAD/CAM blocks after 24 hrs
        
        

      

      
        
          
            	Blocks
            	Silane
Primer
            	Universal adhesive
          

          
            	ABU
            	PBU
            	SUB
            	EZU
            	HBU
          

        
        
          	VTE
          	no
          	25.69±4.27a,b
          	21.08±3.83b
          	26.08±4.56a
          	22.64±5.56a,b
          	23.86±4.92a,b
        

        
          	yes
          	24.69±3.74c
          	24.56±5.80c
          	30.91±3.17d
          	23.97±4.47c
          	24.64±3.97c
        

        
          	AMH
          	no
          	25.50±4.79e
          	23.67±4.67e
          	25.14±4.64e
          	21.06±4.52e
          	24.08±5.36e
        

        
          	yes
          	24.82±4.54f
          	23.58±4.42f
          	29.57±3.69g
          	25.03±5.17f
          	25.14±4.14f
        

        
          	EMP
          	no
          	24.41±4.16h
          	24.13±5.37h
          	23.66±5.10h
          	20.33±3.85h
          	23.89±4.76h
        

        
          	yes
          	24.47±3.13i
          	25.96±4.15i
          	24.40±5.41i
          	26.25±3.90i
          	25.29±4.42i
        

        
          	EMX
          	no
          	23.53±4.78j
          	21.58±4.70j
          	22.48±5.52j
          	12.75±4.45k
          	23.88±5.26j
        

        
          	yes
          	24.82±4.69l
          	26.48±5.15l
          	31.88±3.50m
          	25.99±2.54l
          	24.72±5.39l
        

        
          	AMM
          	no
          	23.04±4.74n
          	18.44±4.68n
          	21.29±5.75n
          	14.60±3.49o
          	21.42±4.46n
        

        
          	yes
          	25.69±3.98p,q
          	23.40±5.53q
          	28.71±4.69p
          	27.16±4.62p,q
          	23.00±4.92q
        

        
          	RSS
          	no
          	23.60±4.31r
          	19.65±3.59r
          	20.55±5.31r
          	13.96±3.95s
          	23.74±4.98r
        

        
          	yes
          	24.66±4.33t
          	25.69±4.25t,u
          	29.42±2.84u
          	26.53±3.58t,u
          	25.84±4.85t,u
        

      

      
        
          Note: Means within rows with the same superscript letter were not different (p>0.05).
        

      

      

      실험군의 표면거칠기 측정값(Ra)과 5종의 universal adhesive에 따른 전단접착강도 측정값과의 상관관계를 분석한 결과는 Table 7과 같다. 샌드블라스팅-처리한 시편에서 실란 프라이머를 추가로 적용하지 않는 경우는 모든 universal adhesive에서 높은 상관계수(R=0.7591–0.8800)를 보여 표면이 거칠어질수록 접착력이 증가되는 양상이 관찰되었다. 반면, 실란을 추가로 적용한 경우에는 사용한 universal adhesive에 따라 상관계수는 EBU의 0.4860에서 PBU의 0.8285로 차이를 보였다. 불산-처리한 시편에서는 실란 프라이머를 적용하지 않는 경우는 HBU(0.4787)를 제외한 universal adhesive에서 높은 상관계수(R=0.7395–0.8686)를 보인 반면, 실란 프라이머를 추가로 적용한 경우에는 표면거칠기가 접착력과의 상관성은 매우 낮아서 표면거칠기가 중요한 역할을 하지 못한 것으로 보였다.

      
        Table 7. 
				
        

        
          Correlation (R) between surface roughness (Ra) and shear bond strength
        
        

      

      
        
          
            	Universal Adhesive
            	Sandblasted
            	HF-etched
          

          
            	No Silane
            	With Silane
            	No Silane
            	With Silane
          

        
        
          	SUB
          	0.7591
          	0.7371
          	0.8075
          	-0.1639
        

        
          	PBU
          	0.7904
          	0.8285
          	0.7395
          	-0.4169
        

        
          	ABU
          	0.8169
          	0.6297
          	0.8686
          	-0.3443
        

        
          	EZU
          	0.7804
          	0.4860
          	0.8362
          	-0.6449
        

        
          	HBU
          	0.8800
          	0.7998
          	0.4787
          	0.2799
        

      

      

    

    

  
    
      고 찰
      지난 10여년간 치의학 분야, 특히 치과용 보철물 제작 분야에서 CAD/CAM 기술이 대중화되어 CAD/CAM 블록을 가공하여 비니어, 인레이, 온레이 및 크라운 등 광범위하게 임상에 적용하고 있다. 주로 사용되고 있는 CAD/CAM 세라믹 블록은 실리케이트 세라믹, 산화물 세라믹 및 하이브리드 컴포짓트 세라믹 등으로 분류할 수 있다. 지르코니아 등의 산화물 세라믹은 기계적 특성이 우수하고, 실리케이트 세라믹은 심미성이 우수하며, 하이브리드 컴포짓트 세라믹은 기존 세라믹보다 가공성이 우수한 것으로 알려져 있다(38, 39). 우수한 심미 특성을 가지는 실리카계 글라스-세라믹은 기계적 강도가 다소 부족하여 대부분 다양한 유형의 결정상(백류석, 불화인회석 및 리듐-다이실리케이트)을 분산시켜 합성한 강화형 글라스-세라믹으로 사용되고 있다. 실리카계 세라믹에는 장석(feldspathic) 글라스-세라믹, 백류석-강화형 글라스-세라믹, 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹, 지르코니아 강화형 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹 및 하이브리드 컴포짓트 세라믹 등이 있는데, 모두 산-처리하여 치질에 접착할 수 있다는 장점이 있다(40, 41).

      글라스-세라믹의 안정적인 접착은 수복물의 장기적인 성공에 중요한 요소로 다양한 표면처리 방법들이 제시되었는데, 대부분 HF를 이용한 화학적 처리, 샌드블라스팅의 물리적 처리 및 실란 프라이머 적용 등을 사용하고 있다. 알루미나 입자(30-50 µm)를 사용한 샌드블라스팅은 세라믹의 표면거칠기를 증가시킬 수 있지만, 글라스-세라믹의 경우는 굴곡강도를 감소시키고 조기 파절을 유발할 수 있으므로 적합하지 않다는 연구 보고도 있다(42, 43). 높은 농도의 HF로 처리한 경우에서도 유사한 문제가 발생할 수 있다고 한다(8). 불산-처리는 HF 농도와 적용시간을 변화시켜 기계적미세유지력 생성을 위한 다양한 표면 불규칙성 패턴을 형성할 수 있다. 실리카는 HF와 반응하여 SiF4가 되어 F6Si-2를 형성하고, 물에 쉽게 용해되는 tetrafluorosilicate acid로 전환된다(44, 45). 이전 연구에서는 높은 농도(>5%)의 HF가 글라스 기질의 과도한 용해를 유발하여 특히 두께가 얇은 수복물의 경우 기계적 특성이 손상될 수 있다고 하였다(46). 고농도 HF-처리의 부정적인 영향은 세라믹 소재에 따라 차이가 있을 수 있는데, 다량의 실리카를 함유하고 있는 글라스-세라믹은 더 큰 영향을 받을 수 있다.

      임상에서 허용되는 접착 수복물의 최소 미세전단접착강도(µSBS) 값으로 10-13 MPa이 제안된 바 있다(47, 48). 본 연구 결과에서는 블록을 샌드블라스팅처리한 경우 백류석-강화형(EMP)과 일부 리듐-다이실리케이트(AMM) 글라스-세라믹에서 이 조건을 만족하지 못한 것이 관찰되었으나, 샌드블라스팅처리한 후 실란 프라이머를 적용한 경우에는 접착강도가 크게 향상되어 모든 실험군에서 제시된 조건을 만족시키는 것으로 관찰되었다. 또한, 블록을 불산으로 처리한 경우에는 실란 프라이머 적용 유·무에 관계없이 모두 임상에서 요구되는 최소 접착강도를 보였다. 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹의 경우 FE-SEM으로 관찰한 샌드블라스팅-처리한 표면 형상은 실험군(EMX, AMM 및 RSS)에 따라 큰 차이를 보이지 않았지만, HF-처리한 표면의 형상은 결정상 유형(형상, 유형, 크기 및 함량 등)의 차이로 실험군에 따른 유의한 차이가 관찰되었다. 하이브리드 컴포짓트 세라믹(VTE, AMH)과 백류석-강화형 글라스-세라믹(EMP)의 경우는 샌드블라스팅-처리한 표면과 HF-처리한 표면간 차이도 관찰되었다. 또한, 공초점주사현미경으로 시편의 표면거칠기를 측정하였는데, 하이브리드 컴포짓트 세라믹인 AMH의 표면 거칠기가 유의하게 가장 크게 관찰되었으며, VTE와 백류석-강화형 글라스-세라믹인 EMP가 그 다음의 거칠기를 보였다. 반면, 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹인 EMX, AMM 및 RSS는 표면처리에 관계없이 유의하게 낮은 거칠기를 보였고, HF-처리한 경우는 표면거칠기는 샌드블라스팅-처리한 경우 보다 약 2배 정도 증가하였는데, 이러한 표면거칠기 차이가 접착력에 유의한 영향을 준 것으로 보였다.

      Almiro 등 (2022)은 평가한 3가지 변수(HF 농도, 적용시간 및 실란의 종류)가 세라믹-레진 계면의 미세인장접착강도에 유의한 영향을 준 것으로 관찰되어 정확한 HF 농도, 적용시간 및 적절한 실란을 선택하는 것이 중요하다고 하였다(49). 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹은 세라믹 표면의 손상을 최소화하기 위해 제조사에서는 일반적으로 4.9% HF로 20초간 산-처리를 추천하고 있다. 그러나 이전 연구에서 9.5% HF로 60초간 산-처리로 더 적합한 표면처리 패턴이 관찰되어 HF 농도와 산-처리시간을 증가하면 접착에 유리하다는 연구 결과도 보고된 바 있다(45). Soares 등 (2005)은 9.5% HF로 20초간 처리한 경우 리듐-디실리케이트 글라스-세라믹에서 적절한 접착 표면을 형성할 수 있고 하였다. 이러한 결과는 산-처리 시간이 길어질수록 표면거칠기가 증가되어 미세기계적 유지력의 향상으로 접착력이 높아진 것으로 보였으며, HF 농도는 글라스-세라믹의 굴곡강도에 영향을 미치지 않는다고 하였다(50). 이들의 연구 결과에서 볼 수 있듯이 산-처리 시간과 실란의 종류에 비해 HF의 농도가 가장 큰 영향을 미치는 요인이었으며, 이는 산-처리의 공격성으로 인해 글라스 기질이 더 많이 용해될수록 접착력이 높아진다는 것을 의미하는데, 물론 이때 적절한 실란 프라이머 선택도 중요할 수 있으며, 접착하려는 글라스-세라믹 수복물의 조성과 두께도 함께 고려해야 한다(51). 화학적 표면 개질은 HF-처리 후에 발생하며, 결정 형태가 변경된 Li2Si2O5 needle-상에 LiSiF 나노 석출물이 형성될 수 있는데, 이러한 needle-상은 실란과의 접착을 개선하고 표면에 추가적인 나노 거칠기를 제공하여 3차원 실록산 네트워크의 밀도를 높일 수 있다고 한다(52). 백류석-강화형 글라스-세라믹과 하이브리드 컴포짓트 레진 세라믹의 경우 90초간 산-처리한 경우 우수한 미세전단접착강도(µSBS) 결과를 보여 산-처리 시간이 길어져도 이러한 CAD/CAM 소재에는 부정적인 영향을 미치지 않다. 리듐-다이실리케이트의 경우, 9.5% HF로 60초간 처리하여 우수한 접착강도를 얻을 수 있었고, 30초와 60초 처리시간 사이에는 큰 차이가 없었기 때문에 리듐-다이실리케이트의 경우 제조사의 권장시간에 더 높은 농도의 HF를 사용하거나 제조사의 권장 HF 농도로 더 긴 처리시간을 적용하는 것을 제안하기도 하였다(12). 글라스-세라믹의 성분에 따라 추천된 HF-처리 조건에 차이가 있었지만, 본 연구에서는 농도가 낮은 4.5% HF를 사용하여 6종의 다양한 유형의 실리케이트 함유 블록을 60초간 동일하게 처리하여 접착력을 평가하였다.

      실란 프라이머 적용은 실리카계 세라믹의 접착에서 중요한 역할을 한다. 실란은 이중 반응성을 통해 siloxane 결합을 형성하여 이종 무기물과 유기물 간의 접착력을 높이는 매개체 역할을 한다. Organo-functional trialkoxysilane esters 실란은 레진과 C=C 결합으로 공중합할 수 있다. 특히 실란의 가수분해된 alkoxy group은 리듐-다이실리케이트 및 글라스 기질의 OH기와 반응하여 공유 siloxane 결합을 형성할 수 있다(53). 실란을 도포한 후 중간 단계에서 3가지 층의 구조가 관찰되는데, 가장 바깥쪽 층은 글라스에 물리적으로 흡수되는 작은 올리고머로 구성되어 상온에서 유기 용매나 물로 쉽게 씻어낼 수 있다. 글라스 표면에 근접한 두 번째 층은 올리고머를 연결하는 몇 개의 siloxane 결합을 제외하고는 외부 층과 유사한 올리고머로 구성되며 뜨거운 물에 의해 가수분해된다. 글라스와 가까운 영역에서는 층의 균일성과 교차결합 정도가 증가하고 매우 안정적인 규칙적인 3D 네트워크가 형성된다. 표면의 이 마지막 접착제 층이 세라믹에 대한 안정성과 접착강도에 중요한 역할을 하다(54). 실란의 젖음성은 평가한 대부분의 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹에 적합한 것으로 보였으며, 실란 적용에 따라 접착력 향상이 관찰되었다. 실험군에 따라 글라스상의 낮은 임계 표면장력으로 실란 젖음성에 약간의 차이가 있었는데, 이는 실험군에서 얻은 낮은 접착강도와 많은 양의 pre-test 실패를 설명할 수도 있다고 하였다. 따라서 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹에 우수한 접착을 얻으려면 HF-처리 후 실란 프라이머를 적용하여 강한 siloxane 결합으로 화학결합이 될 수 있도록 유도하는 것이 필요하다.

      본 연구에서 평가한 하이브리드 컴포짓트 세라믹의 경우 표면처리법(SB, HF)에 관계없이 실란 프라이머 추가 적용은 접착력을 유의하게 증가시키지 못한 것으로 관찰되었으며, 백류석-강화형 글라스-세라믹은 샌드블라스팅-처리한 경우에서만 실란 추가 적용이 접착력 향상에 기여한 것으로 보였다. 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹은 샌드블라스팅처리한 경우 실란을 추가 적용하면 사용한 모든 universal adhesve에서 접착력이 약 2배 정도 증가되는 것으로 관찰된 반면, HF-처리한 경우는 실란 추가 적용에 따른 접착력 향상 효과가 사용한 universal adhesve에 따라 상이하게 관찰되었다. 즉, 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹을 샌드블라스팅-처리한 경우에는 실란 추가 적용이 필수적이지만, HF-처리한 경우에는 실란 추가 적용이 선택적일 수 있는 것으로 보였다.

      진료시간을 단축하고 접착 술식의 오류를 줄이면서도 치질을 포함한 다양한 수복물에 적용할 수 있는 접착제가 절실히 요구되어 왔다. 기존의 치질에 대한 접착 술식은 일반적으로 치아 및 수복물에 대한 산-처리, 프라이머 및 접착레진 도포 등 여러 단계로 구성되었다. Universal adhesive는 추가적인 coupling agent 없이도 다양한 기질(치질 구조, 컴포짓트 레진, 글라스-세라믹 및 세라믹 등)에 화학적 결합을 제공하기 위해 접착제에 실란 또는 기능성 모노머를 첨가하여 두 계면에 대한 접착을 동시에 해결하려고 시도하였다(55). Alhomuod 등 (2023)은 다양한 유형의 리듐-다이실리케이트 세라믹에 대한 Universal adhesive의 접착 내구성을 평가하였는데, 접착력은 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹의 미세구조, 표면처리 및 시효처리 등에 큰 영향을 받는다고 하였다. 이들은 Universal adhesive를 적용하기 전에 실란 프라이머를 추가로 적용하면 universal adhesive만 사용할 때보다 유의하게 높은 접착력을 얻을 수 있으며, 장기간의 수분 저장과 열-순환 등의 시효처리는 모든 실험군의 접착력을 감소시켰다고 하였다. HF-처리 후 리듐-다이실리케이트 결정이 글라스 기질에 조밀하게 분산되어 있는 IPS e.max CAD의 경우 cohesive failure가 관찰되지 않았다고 하였지만, Amber Mill(HassBio, Korea)의 경우는 다른 실험군보다 adhesive failure가 더 많았고, 시효처리한 시편의 절반에서 pre-test 실패가 관찰되었는데, 산-처리되지 않은 많은 글라스 기질이 있는 영역이 adhesive failure와 관련이 있다고 하였다(56). 반면, n!ce(Straumann, Germany)와 Cerec Tessera(Dentsply Sirona, USA)의 경우에서는 cohesive failure가 많이 관찰되었는데, 이는 리듐-다이실리케이트 결정의 다소 적은 분포 및 글라스 기질에 완전히 매립되지 않은 리듐-다이실리케이트 결정(n!ce)과 virgilite(Cerec Tessera)의 느슨한 분포에 의한 것으로 추정할 수 있다고 하였다. 또한 산-처리된 글라스 기질이 주 글라스 기질과 분리되어 있는 것으로 관찰되었는데, 이러한 이유들이 n!ce와 Cerec Tessera의 cohesive failure 원인으로 추정할 수 있다. Initial LiSi Press(GC, Japan)와 IPS e.max CAD의 경우 리듐 다이실리케이트 결정의 구성은 거의 유사하지만 가공법이 달라 글라스 기질 내 결정상의 양, 크기 및 분포 등에 차이가 있기 때문에 접착력 측정값에서 유의한 차이를 보였다고 한다(57). 모두 8가지 원소를 함유하여 거의 유사하지만 비율이 다른 글라스 기질에 리듐 다이실리케이트 결정상을 가지고 있으며, GC LiSi는 Na2O를 함유하는 반면 e.max CAD는 ZnO와 MgO를 함유한다는 점에서 차이가 있다. França 등 (2020)은 4종의 리듐 다이실리케이트 글라스-세라믹 제품 간에 화학성분과 미세구조에 상당한 차이가 있으며, 이는 HF 처리 술식에 차이가 있다는 점을 강조하였다(58). 본 연구에서는 리듐 다이실리케이트 글라스-세라믹 3종(IPS e.max CAD, Amber Mill 및 Rosetta SM)을 평가하였는데, FE-SEM으로 관찰한 이들 제품의 미세구조에는 차이있었지만 접착력에서는 유의한 차이를 보이지 않았다.

      최근 소개되는 접착제 유형의 특징 중 하나는 실란을 universal adhesive에 통합하여 접착 절차를 간소화하고 적용 단계를 줄이는 것이다. 실란 함유 universal Adhesive인 Scotchbond Universal Plus(3M)는 aminosilane을 포함하고, 실란의 silanol 그룹과 세라믹의 OH기 사이의 응축을 방해할 수 있는 Bis-GMA 모노머가 없는 것이 특징이다. 포함된 pre-hydrolyzed 실란인 aminosilane는 분자 내 수소결합을 통해 실란을 안정화시키는 데 도움이 될 수 있지만, 제조사가 보고한 실란 함량은 평가한 대부분의 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹에 장기 접착력을 제공하기에 충분하지 않는 것으로 보인다. 또한, universal adhesive에 포함된 친수성 단량체와 용매는 수분 흡착 및 가수분해 분해에 더 취약할 수 있다(59). 또 다른 연구에 따르면 실란을 universal adhesive에 포함시킬 경우 실란을 별도로 적용할 때와 동일한 접착력을 제공하지 않는 것으로 보였는데, 아마도 universal adhesive에 포함된 산성 MDP가 실란을 중화시켜 시간이 경과됨에 따라 불안정하게 만들기 때문일 수 있다고 하였다(60). 따라서 universal adhesive에 추가된 실란은 실질적인 효과가 없을 수 있으며, 이는 universal adhesive만 사용한 실험군에서 관찰된 접착력 감소를 설명할 수 있다. 따라서 실란 프라이머의 추가 적용은 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹에 대한 장기 접착에 필수적이며, 현재로서는 universal adhesive 적용만으로 대체할 수 없는 것으로 보인다. Lee 등 (2015)은 universal adhesive 시스템과 실란 프라이머가 미세전단접착강도에 미치는 영향을 비교한 결과, 실란 프라이머를 사용할 때 세라믹과 가장 높은 전단접착강도가 관찰되었다고 하였고(48), Kalavacharla 등 (2015)도 실란 프라이머의 추가 적용이 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹의 접착력을 향상시켰다고 하였다(24). Almaskin 등 (2022)은 실란 적용시간이 CAD/CAM 및 열압출 리듐-다이실리케이트 세라믹의 전단접착강도에 미치는 영향을 평가하였고, 순수 실란 프라이머와 실란과 함께 사용한 universal adhesive 시스템을 비교하였다(61). 실란 프라이머는 세라믹/접착제 계면에 소수성 특성을 부여할 수 있지만, universal adhesive에는 친수성 단량체와 용매가 포함되어 있어 접착계면에서 수분 흡착 및 가소화가 유발될 수 있다. 반대로 세라믹 표면에 universal adhesive를 적용하지 않은 경우 소수성 레진시멘트는 충분한 젖음성을 얻을 수 있어 분해 및 수분 흡착이 적을 수 있다(59). Almaskin 등 (2022)의 연구 결과는 universal adhesive 시스템과 실란만을 비교하여 실란만 적용한 경우가 12개월 동안 가장 높은 접착력을 보인 Romanini 등 (2018)의 연구와 유사하였다(62). 실란이 포함된 Scotchbond Universal Adhesive를 평가하여 분리된 실란 프라이머 적용이 유의하게 높은 접착력이 관찰되었는데, 이는 실란 프라이머에 효과적인 3-methacryloxy-propyltrimethoxy silane이 포함되었지만, Scotchbond Universal Adhesive에는 유통기한이 제한되고 효과가 적은 가수분해된 실란이 포함되어 있기 때문으로 추정하기도 하였다(35). Universal adhesive system에 포함된 실란은 너무 단순하거나, 실란 프라이머와 동일한 효과를 생성하기에 함량이 충분하지 않을 수 있다(63). 이는 접착제 시스템에 비해 순수 실란의 접착강도가 더 우수하다는 결과가 나온 이전 연구와 유사하며, 접착제 시스템에 실란의 존재 여부와 관계없이 순수 실란의 적용을 추천하고 있다 Yoshihara 등 (2016)도 별도의 실란 프라이머 또는 글라스-세라믹용 접착제와 혼합된 신선한 실란을 사용할 것을 권장하였다(64). 이와 같이 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹 접착을 위해서는 실란 프라이머 추가 적용이 필수적이다. 본 연구에서 평가한 5종의 universal adhesive중에서 Single Bond Universal에만 실란이 포함되었는데, 통계적으로 유의한 차이가 없는 경우도 있었지만 표면처리에 관계없이 평균 접착력은 상대적으로 높게 관찰되어 universal adhesive에 추가된 실란이 접착력 개선에 다소 효과를 줄 수도 있는 것으로 보였다.

      가장 일반적으로 적용되는 인공 시효처리법은 장기간 물에 보관하여 접착된 계면이 구강 내에 노출되는 습한 조건을 재현하는 것이며, 생리적 시효를 자극하는 구강 내 환경을 재현하기 위해 열-순환처리를 시도하기도 한다. Alhomuod 등 (2023)의 연구에서도 접착강도는 수분 저장 및 열-순환 처리에 크게 영향을 받았다고 하였는데, 접착계면에서 가수분해가 발생하고 레진에 수분이 침투하여 가소화 효과로 인해 레진 계면이 악화되는 것으로 추정하였다(56). 이는 레진을 구성하는 공유결합이 끊어져 레진의 질량 손실, 모노머 침출 및 접착력 저하 등을 초래할 수 있으며, 따라서 글라스-세라믹의 접착계면은 실란 프라이머 및 실란 함유 universal adhesive 실험군 모두에서 가수분해에 의해 크게 영향을 받을 수 있다. 임상적으로 저작력, 열 변화, 효소, 박테리아 및 독소 등을 통한 화학적 분해로 인한 응력 등과 같은 다른 요인들이 실리케이트 세라믹 접착계면의 분해에 추가적인 영향을 줄 수 있다. 따라서 CAD/CAM 수복물의 내구성을 예측하기 위하여 향후에는 실리카계 세라믹에 대한 장기간 접착력 유지에 관한 연구가 필요할 것으로 보인다.

    

    

  
    
      결 론
      하이브리드 컴포짓트 세라믹 블록의 경우에는 샌드블라스팅-처리 또는 HF-처리에 따른 접착력은 유의한 차이가 없었고, universal adhesive로 접착하는 경우 추가로 실란을 적용하는 것이 필요하지 않을 수 있다, 반면 백류석-강화형 및 리듐-다이실리케이트 글라스-세라믹 경우에는 샌드블라스팅처리 보다 HF-처리가 접착에 더 유리할 수 있으며, universal adhesive를 적용하더라도 추가로 실란을 추가로 적용하는 것이 필요한 것으로 보였다.
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