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            초록
          
        

        
          The aim of this study was to evaluate changes in decalcification resistance of glass ionomer containing α-TCP. Total forty cavities were prepared form extracted bovine teeth and were divided into four groups of ten each in order to evaluate decalcification resistance. The cavities of each groups were restored with glassionomer cement containing 0 %(Group1), 5 %(Group2), 15 %(Group3) and 25 %(Group4) α-TCP. After half of each specimen were treated with varnish, there were immersed in a decalcifying solution for 96 hours at 37 ℃. The mineral loss of specimens were measured by fluorescence loss values using a QLF-D. In addition, compressive strength were measured according to ISO 9917-1. According to the results, loss of fluorescence(△F, %) was –5.91 in group 1, –5.88 in group 2, –5.82 in group 3, –6.06 in group 4 (p>0.05). loss of minerals(△Q, %, ㎜2) was –245.72 in group1, –146.40 in group2, –143.50 in group3, –251.98 in group4(p>0.05). Decalcified area(area, ㎜2) was 40.75(35.3) in group1, 24.05(48.13) in group2, 23.9(22.02) in group3, 28.28(58.41) in group4(p>0.05). Loss of fluorescence, loss of minerals and decalcified area of group2 and group3 were lower than group1 and 4. But there were no significant difference among groups. Compressive strength(MPa) was 148.99 in group1, 121.12 in group2, 62.59 in group3, 19.38 in group4, decreased statistically significant(p<0.05). Although there were no significant difference to resistance of decalcification, it was showed that resistance of decalcification of glass ionomer cement containing 5 % and 15 % of α-TCP were lower than glass ionomer cement.
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      Ⅰ. INTRODUCTION
      이차우식증은 수복 후 수복물 주변에 존재하는 우식성 병변이며(Mjör 등, 2000) 이는 수복재 유형과 상관없이 수복물을 교체해야 하는 중요한 이유이다(Mjör, 2005).

      이차우식증을 억제하는 수복재에 대한 연구로는 불소 이용(Kim 등, 2010; Hwang 등, 2002), 항균제 첨가(Wu 등, 2012) 및 칼슘 포스페이트를 첨가하는 방법(Xu 등, 2011) 등 많은 연구가 이루어져왔으며 이를 통해 구강 내 항세균성과 항우식성을 증가시키고자 하였다.

      수복재 중 글라스 아이오노머 시멘트는 치아와 화학적으로 결합하는 구조적 특징과 인체에 대한 생체친화성을 가지며 특히 불소 방출 등에 의해 세균의 대사를 억제하고 부착을 억제하는 작용을 통해 항우식효과를 나타낸다(Kim 등, 2013; Lee, 2000에서 재인용). 

      특히 글라스 아이오노머 시멘트에 칼슘포스페이트를 첨가하면 항우식 특성이 증가된다는 연구가 있다. 글라스 아이오노머 시멘트에 수산화인회석(HA)을 적정량 첨가하여 탈회저항성을 측정하였으며(Kim 등, 2013), 나노 크기의 β-TCP를 첨가하여 항우식과 재광화 효과를 제시한 연구가 있었다(Hong 등, 2008).

      칼슘포스페이트는 인체의 무기질과 유사한 화학적 조성과 특성을 가지고 있고(Ayed 와 Bouaziz, 2008) 칼슘과 인산 이온을 유리시켜 탈회에 저항하며 법랑질과 상아질 병소를 재광화시키는 특성을 가지고 있다(Bouslama 등 2010; Seeley 등 2008). 

      칼슘포스페이트 중 α-TCP(alpha-tricalcium phosphate)를 기반으로 한 생체활성 인산칼슘 골 접착제 또한 1980년대 이후로 각광받아 왔으며 다양한 가수분해가 가능한 골 접착제의 주요 구성성분으로 알려져 있다(Carrodeguas와 De Aza, 2011).

      α-TCP와 β-TCP는 같은 화학적 구성을 가짐에도 불구하고 분자구조, 밀도, 용해도가 달라 각기 다른 임상적 접근이나 생화학적 특징을 가지고 있고 α-TCP phase는 실온에서 준안정된 상태를 유지하고 이온 치환의 영향에서도 안정된 범위를 가진다(Carrodeguas와 De Aza, 2011). 또한 항균성 물질을 포함하고 있는 α-TCP를 포함한 시멘트는 우식이 있는 상아질의 재광화를 향상시킬 수 있는 칼슘(Ca)을 방출한다고 하였다(Akashi 등, 2001).

      와동형성 전의 초기 치아우식증에 대한 탈회나 재광화 정도를 측정하는 방법은 임상적으로 판단하기 어렵고 변화 양상을 알아내기 쉽지 않다(You와 Kim, 2012).

      QLF(Quantitative light-induced fluorescence)는 치아표면에 녹청색광을 비추면 형광을 발산하는데 법랑질이 탈회된 곳은 발산된 형광의 산란이 증가되어 정상 법랑질이 어둡게 보이는 현상을 이용하여 우식을 감지하는 진단장비로서 초기 우식의 깊이를 예측할 수 있어 병소변화 관찰의 토대가 된다고 볼 수 있다(You와 Kim, 2012).

      이 연구의 목적은 α-TCP 함량에 따른 글라스 아이오노머 시멘트 수복물 주변의 탈회저항성을 측정함으로써 α-TCP를 함유한 글라스 아이오노머 시멘트의 법랑질 탈회 저항성 효과를 확인해 보고자하였다.  

    

    

  
    
      Ⅱ. MATERIALS AND METHODS
      
        1. 연구재료
        본 실험에서는 수복용 자가중합형 글라스 아이오노머 시멘트(GC Fuji Ⅱ, Japan)를 사용하였으며, α-TCP(Ossgen, Korea) 0 %, 5 %, 15 %, 25 %를 글라스 아이오노머 시멘트 분말에 혼합하여 4개 군의 α-TCP 함유 글라스 아이오노머를 제조하였다. 

        탈회저항성 측정을 위해 소의 전치를 사용하였으며 치아 주변의 이물질을 기계적으로 제거한 후 증류수로 세척하였다. 

        탈회용액 제조는 Kim(2014)의 연구에 따라 진행하였으며 1.0 M의 lactic acid와 2 %의 carbopol stock solution을 이용하여 pH 4.8의 탈회용액을 제조하였다.

      

      
        2. 연구방법
        
          1) 탈회저항성 측정
          (1) 시편 제작

          우전치의 치관을 5×8 ㎜ 크기의 법랑질 표면을 갖도록 절제한 후 투명 아크릴 레진 블록(E.Z.O, Korea)에 법랑질이 노출되도록 포매하고 우전치 법랑질 면을 단계적으로 연마하여 편평하게 하였다. 포매한 우전치에 4×2×2 ㎜ 크기의 와동을 형성하였고 40개의 시편을 제작하고 10개씩 4군으로 무작위 분류하였다. 

          와동에 각 군의 글라스 아이오노머 시멘트를 제조사의 지시에 따라 혼합하여 기포 없이 약간 과잉 충전한 후 폴리에스테르필름(Saehan, Korea)과 슬라이드글라스(Paul Marienfeld GmbH & Co.KG, Germany)를 올린 후 중합될 때까지 기다렸다.

          
            
            

            Figure 1. 
				
            

            
              Diagram of specimens for QLF-D measurement. Left half of b is sound and right half of b is demineralization. a: resin block, b: bovine tooth block, c: restorative materials.
            
            

            

          

          충전한 면은 silicon carbide paper #400, #1200, #2000 grit을 가지고 연마한 후 증류수로 표면을 세척, 건조하였다. 동일 시편에서 탈회정도를 비교할 수 있도록 표면의 절반은 내산성이 있는 바니쉬로 2～3회 얇게 바른 후 건조시켰다. 각 시편은 10 ㎖의 탈회용액이 담긴 개별적인 플라스틱 용기 내에 침적시켰다. 침적 후 시편은 37 ℃에서 96시간 동안 보관하여 탈회를 시행하였다. 탈회 후 시편을 꺼내어 증류수로 세척, 건조한 후 아세톤을 이용하여 바니쉬를 제거하였다.

          (2) QLF-D 측정

          탈회저항성 측정을 위해 QLF-D Biluminator (BiluminatorTM 2 , Inspektor research system BV, Amster dam, Netherlands)를 사용하였다. 편평한 바닥 위에 시편을 올린 후 QLF 장치를 이용하여 어두운 환경 하에 촬영을 시행하였다. 촬영 후 QLF 전용 프로그램인 QA2 v 1.23 (Inspektor research system BV, Netherlands)을 이용하여 영상을 모니터에 띄운 후 충전면 위쪽과 아래쪽의 △F값과, △Q값 그리고 탈회면적을 각각 측정하여 평균값을 산출하였다. 측정 시에는 측정의 오차를 줄이기 위해 일정 크기의 격자를 가지고 측정 범위를 설정하였다. △F(%)는 병소부위의 형광소실량(fluorescense)을 나타내는데 건전한 부위와 비교했을 때 초기우식 병소 부위의 줄어든 형광량을 상대적으로 제시해 주는 변수이고, Area(㎜2)는 법랑질 최외각 부위에서 측정된 병소의 면적을 나타내는 변수이며, △Q(%, ㎜2)는 △F와 Area의 곱으로 전체 병소의 부피를 의미한다(김백일과 윤홍철, 2013).

        

        
          2) 압축강도 측정
          (1) 시편 제작

          높이(6.0±0.1)㎜, 직경(4.0±0.1)㎜의 분할형 몰드를 분리하여 내면에 바셀린을 바르고 조립하였다. 슬라이드 글라스 위에 아세테이트 필름을 올리고 몰드를 놓았다. 설명서에 따라 혼합한 시멘트를 기포 없이 몰드에 살짝 넘치도록 채우고 과잉시멘트를 제거한 후 아세테이트 필름을 덮고, 슬라이드 글라스를 올리고 압박을 가하였다. (37±1) ℃, 30 % 상대습도에 1시간 보관 후 시편을 제거하였다. 시편의 양쪽 끝을 편평하게 #400 SiC 연마지로 갈아서 시편의 장축이 직각이 되도록 하였다. 각각 그룹을 ISO 3696 규정에 따라 3차 증류수에 침적하여 (37±1) ℃에서 24시간 보관하였다.

          (2) 압축강도 측정

          4개의 각 군별 20개의 시편을 제작하고 시편의 직경을 2회(가로, 세로) 측정하여 평균을 구하고, 혼합종료 24시간 후 시편의 물기를 제거하고 만능시험기(Instron 3366, Instron, Norwood, MA, USA)에 시편을 놓고 cross-head speed 1㎜/min 으로 압축강도를 측정하였다. 압축강도(MPa)는 ISO 규격에 제시된 아래의 공식에 따라 구하였다.
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p: 최대 인가 하중(N)
d: 시편의 직경(㎜)

        

        
          3) 통계처리
          각 그룹 별 △F값, △Q값, 탈회면적 그리고 압축강도는 평균과 표준편차를 산출하였고 각 그룹 간의 차이를 알아보기 위해 ANOVA 검정을 시행하였다(유의수준 0.05). 통계프로그램은 SPSS 패키지 12.0 프로그램을 이용하였다. 

          
            
            

            Figure 2. 
				
            

            
              QLF image of each groups after demineralization for 96 hours. Left(blue box) was not demineralized and right(red box) was demineralized in each image(Mass of α-TCP a: 0 %, b: 5 %, c: 15 %, d: 25 %).
            
            

            

          

        

      

    

    

  
    
      Ⅲ. RESULTS
      
        1. 형광 소실량 비교
        형광 소실량(△F, %)을 비교한 결과 1군에서 –5.91±0.35, 2군에서 -5.88±0.48, 3군에서 –5.82±0.37, 4군에서 –6.06±0.35을 나타냈다. 3군까지 α-TCP의 함량이 많을수록 점차 형광 소실량이 감소하였으나, 4군에서는 다시 형광소실량이 증가하는 양상을 보여 유의한 차이가 없었다(p>0.05)(Table 1).

        
          Table 1. 
				
          

          
            Comparison of fluorescence loss
          
          

        

        
          
            
              	
              	Group 1
              	Group 2
              	Group 3
              	Group 4
              	p-value (Group 1,2,3)
            

          
          
            	△F(%)
            	-5.91
            	-5.88
            	–5.82
            	-6.06
            	0.565
(0.874)
          

          
            	SD
            	0.35
            	0.48
            	0.37
            	0.35
          

        

        

      

      
        2. 무기질 소실량 비교
        무기질 소실량(△Q, %, ㎜2)을 비교해 본 결과 1군에서 –245.72±237.05, 2군에서 –146.40±306.38, 3군에서 –143.50 ±138.05, 4군에서 –251.98±316.46을 나타냈다. 3군까지 α-TCP의 함량이 많을수록 점차 무기질 소실량이 감소하였으나, 4군에서는 무기질 소실량이 증가하는 양상을 보여 유의한 차이가 없었다(p>0.05)(Table 2).

        
          Table 2. 
				
          

          
            Comparison of demineralization
          
          

        

        
          
            
              	
              	Group 1
              	Group 2
              	Group 3
              	Group 4
              	p-value (Group 1,2,3)
            

          
          
            	△Q(%, ㎜2)
            	-245.72
            	-146.40
            	–143.50
            	-251.98
            	0.666
(0.556)
          

          
            	SD
            	237.05
            	306.38
            	138.05
            	316.46
          

        

        

      

      
        3. 탈회면적 비교
        탈회면적(㎜2)을 비교해 본 결과 1군에서 40.75±35.3, 2군에서 24.05±48.13, 3군에서 23.9±22.02, 4군에서 28.28± 58.41을 나타냈다. 탈회면적 역시 형광 소실량 및 무기질 소실량과 마찬가지로 3군까지 α-TCP의 함량이 많을수록 점차 탈회면적이 감소된 양상을 보였으나 4군에서는 탈회면적이 다소 높아지는 양상을 보여 유의한 차이가 없었다(p>0.05) (Table 3).

        
          Table 3. 
				
          

          
            Comparison of decalcified area
          
          

        

        
          
            
              	
              	Group 1
              	Group 2
              	Group 3
              	Group 4
              	p-value (Group 1,2,3)
            

          
          
            	Decalcified area(㎜2)
            	40.75
            	24.05
            	23.90
            	28.28
            	0.793
(0.508)
          

          
            	SD
            	35.30
            	48.13
            	22.02
            	58.41
          

        

        

      

      
        4. 압축강도 비교
        압축강도(Mpa)를 비교해본 결과 1군에서 148.99(37.63), 2군에서 121.12(21.83), 3군에서 62.59(22.82), 4군에서 19.38(7.74)을 나타냈다. α-TCP의 함량이 많을수록 압축강도가 유의하게 작아졌다(p＜0.05)(Figure 3).

        
          
          

          Figure 3. 
				
          

          
            Compressive strength for each group (p-value=0.000).
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      IV. DISCUSSION
      글라스 아이오노머 시멘트는 다량의 불소를 함유하고 있을 뿐 아니라 이온결합에 의해 치질과 직접 접착되고 치아와 유사한 열팽창계수 및 색조를 가지고 있으며 유리된 불소에 의해 인접 법랑질의 항우식 효과를 가진다.(Deschepper 등, 1991; Hotta와 Aono, 1994; Forsten, 1995; Pereira 등, 1998; Grobler 등, 1998).

      그러나 물성과 치질과의 결합력, 심미성 등이 떨어지고 수분에 민감하여 조작이 불편한 단점을 가지고 있다(Hwang 등, 2002에서 재인용)

      글라스 아이오노머 시멘트의 장점을 극대화하고 낮은 물리적 성질을 보완하기 위해 글라스 아이오노머 시멘트에 다양한 재료를 첨가하는 연구가 이루어졌는데 그 중 칼슘포스페이트 제제는 생체친화성이 뛰어나고 법랑질 재광화를 촉진시킨다(Kumar 등, 2008; Cochrane 등, 2010)

      칼슘포스페이트 제제의 법랑질 재광화 효과는 칼슘포스페이트 결정이 광물질의 저장고로 작용하여 법랑질 면에 무기이온을 공급하고 탈회된 곳에 수산화인회석 포화도를 증가시키는 데에 기인한다(Reynolds, 1998).

      칼슘포스페이트는 칼슘과 인의 비율에 의해 구분되는데 Ca3(PO4)2․xH2O의 화학적 구성을 갖는 트리칼슘포스페이트는 칼슘과 인의 비율이 1.5이며 형성 온도에 따라 3가지 형태를 갖는다(Tabrizi와 Fahami, 2013). 저온에서 형성되는 β-TCP, 고온에서 형성되는 α-TCP와 초고온에서 형성되는 α’-TCP가 있으며(M. Descamps 등, 2007) α-TCP는 수산화인회석에 비해 용해도가 높고 반응성이 높으며 일반적으로 분말의 형태로 공급된다(Li Yubao 등, 1997).

      법랑질의 탈회정도를 평가하기 위한 방법 중 QLF 시스템은 1∼2분 내에 완료할 수 있으며 각 표본 당 측정 소요시간이 약 15초 이내로 매우 짧은 이점이 있으며 재현성과 신뢰도가 높아 초기 법랑질 우식증 연구 발전에 큰 도움을 주고 있다(Lee 등, 2004).

      QLF는 치아에 청색광의 산란을 이용해 카메라 영상을 획득하는데 탈회된 법랑질은 형광의 감소가 발생하고 치아에서 형광을 발생시키는 정도와 석회화 수준 간의 상관관계가 있으며, 자체 소프트웨어를 이용하여 형광 부위의 차이를 탈회의 정도로 정량화한다(Pretty 등, 2003: Karlsson 등, 2007: Adeyemi 등, 2010).

      본 실험에서 QLF를 통해 확인한 형광량 및 무기질 소실량, 탈회면적은 3군(15 %)까지 α-TCP의 함량이 많을수록 다소 감소되는 양상을 보였는데 이는 α-TCP의 인회석 물질로부터 유리된 칼슘, 인 등의 무기이온이 탈회된 법랑질의 재광화를 촉진시키고 (Domingo 등, 2001; Mazzaoui 등, 2003: Cochrane 등, 2010) 유리된 인회석 입자가 탈회된 법랑질의 미세공극을 메움으로써 법랑질 표면으로부터 용출되는 칼슘, 인산염 등이 이온의 이동을 막을 수 있기 때문으로 생각할 수 있다(Kim 등, 2006). 칼슘, 인산염이 용해되면 구강 내에서 무정형 인산칼슘(Amorphous calcium phosphate)을 형성하며, 불소가 유리되고 있는 상태에는 무정형 불화인산칼슘(Amorphous calcium fluoride phosphate)을 형성한다고 하였으며 이것들은 불안정하여 더 안정된 수산화인회석이나 불화수산화인회석과 같은 결정을 형성한다고 하였다(Cochrane 등, 2010).

      그러나, 본 실험에서 α-TCP가 25 % 포함된 4군은 형광 소실량 및 무기질 소실량이 α-TCP가 포함되지 않은 1군보다 증가하였고, 탈회면적도 1군보다는 감소하였으나 2,3군 보다는 증가하는 양상을 보였다. 

      이것은 α-TCP의 총량이 증가하였으므로 칼슘, 인산염의 무기이온의 양은 증가하였으나 글라스 아이오노머 시멘트의 양이 감소함에 따라 불소의 양이 감소하였기 때문이라고 유추해 볼 수 있다. 

      이는 칼슘과 인산염이 다량 존재할 경우 반응부산물인 인산칼슘이온과 수산화인회석, 인산염 자체가 재광화 비율을 낮춘다는 이전 연구결과(Reynolds, 1998)와 유사한 것으로 α-TCP가 25 % 포함된 4군의 탈회면적 감소결과를 설명해 줄 수 있으며 적정량의 칼슘, 인산염, 불소가 존재하는 것이 중요하다는 것을 알 수 있다(Cochrane 등, 2010).

      글라스 아이오노머에 칼슘포스페이트를 첨가하여 시멘트의 물리적 성질을 측정한 Hong의 연구에서 칼슘포스페이트를 첨가한 글라스 아이오노머의 압축강도가 증가한 것을 확인하였는데, 이러한 결과는 유리된 칼슘이온이 폴리아크릴릭 용액과 작용해서 폴리아크릴레이트 이온을 형성하여 강한 이온 결합을 하기 때문이라고 하였다. 그러나 아파타이트의 용해도가 낮기 때문에 압축강도의 증가는 제한적이라고 보고하였다(Hong 등, 2008). 그러나 칼슘포스페이트를 첨가한 심미수복재를 연구한 대부분의 연구에서는 강도가 저하되는 것으로 나타났으며(Mah, 2009, Xu 등, 2011) 이는 크기가 작고 용해도가 큰 나노 입자들이 크기가 큰 아이오노머 매트릭스 내로 들어가 packing effect가 커지고 과도하게 packing된 입자들로 인해 오히려 글라스 아이오노머 입자의 교차결합을 방해하는 작용을 초래할 수 있다고 하였다(Mah, 2009에서 재인용). 

      본 연구에서 α-TCP의 함량이 많을수록 압축강도가 유의하게 감소하는 결과를 나타냈다. 이는 앞선 Hong 등의 연구와는 다르고, Mah의 결과와는 유사하다. 국제표준기구(ISO)에서 글라스 아이오노머 시멘트의 압축강도는 수복용인 경우 100 MPa 이상, 접착용인 경우 50 MPa 이상으로 규정하고 있다(ISO 9917-1, 2007). 본 연구에 사용한 것은 수복용이므로 5 %의 α-TCP를 함유한 그룹(121.12 MPa)은 국제표준기구의 압축강도 기준을 충족하였으나 α-TCP를 포함하지 않은 것 보다 압축강도가 감소하였고, 형광 소실량과 무기질 소실량, 탈회면적 감소에서도 각 군별 통계적으로 유의한 차이가 없었으며, 약간의 감소현상을 보인 1,2,3군 간에도 통계적으로 유의한 차이가 없었으므로 처음에 설계했던 α-TCP의 법랑질 탈회저항성 효과를 확인할 수 없었다. 

      따라서 향후 압축강도를 보강하면서 칼슘포스페이트의 법랑질 재광화 효과와 불소의 법랑질 항우식 효과를 극대화시킬 수 있는 비율을 찾기 위해 성분 비율을 섬세하게 구분하여 시편의 수를 증가시키고 시간 경과에 따른 재광화 효과를 관찰할 수 있는 후속연구가 필요할 것으로 사료된다.

    

    

  
    
      V. CONCLUSION
      수복용 자가중합형 글라스 아이오노머 시멘트에 α-TCP를 0 %, 5 %, 15 %, 25 %를 포함하여 혼합한 시멘트의 탈회저항성과 압축강도를 측정한 결과 다음과 같은 결과를 얻었다.

      
        	1.형광 소실량(△F, %)은 1군에서 –5.91±0.35, 2군에서 –5.88 ±0.48, 3군에서 –5.82±0.37, 4군에서 –6.06±0.35 이었으며 유의한 차이가 없었다(p>0.05).


        	2.무기질 소실량(△Q, %, ㎜2)은 1군에서 –245.72±237.05, 2군에서 –146.40±306.38, 3군에서 –143.50±138.05, 4군에서 –251.98±316.46이었으며 유의한 차이가 없었다(p>0.05).


        	3.탈회면적(area, ㎜2)은 1군에서 40.75±35.3, 2군에서 24.05±48.13, 3군에서 23.9±22.02, 4군에서 28.28±58.41 이었으며 유의한 차이가 없었다(p>0.05).


        	4.압축강도(MPa)는 1군에서 148.99±37.63, 2군에서 121.12±21.83, 3군에서 62.59±22.82, 4군에서 19.38±7.74 이었으며, α-TCP의 함량이 많을수록 압축강도가 유의하게 감소되었다(p＜0.05).


      

      위의 결과를 종합해 볼 때 α-TCP 함량에 따라 형광소실량, 무기질 소실량, 탈회면적에 차이가 없었으며, 압축강도는 α-TCP의 함량이 증가함에 따라 감소하였으므로 처음에 설계했던 α-TCP의 법랑질 탈회저항성을 확인할 수 없었다. 
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