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Ⅰ. 서 론

1982년에 Nakabayashi는 상아질 접착의 기전으로 혼성

층 (hybrid layer)의 개념을 제시하였다1). 혼성층 형성의

개념을 바탕으로, total-etch technique을 이용하여 도말층

과 상아질 표면의 무기질을 제거하고, 수세 후 남은 수분에

부유된 교원섬유망 사이로 친수성단량체를 침투시켜 혼성층

을 형성하는 상아질 접착제가 1990년대 중반에 보편화 되

었다. 이들은 일반적으로 4세대 상아질 접착제로 분류되며,

임상술식은 산부식, 프라이머 전처리, 접착레진 도포의 3단

계로 이루어진다. 전단접착강도 측정에서 이전의 접착제에

비해 높은 접착강도를 보였으며, 응집성 상아질 파절 (dentin-

cohesive fracture)을 보이는 빈도가 높았다2,3). 이러한 파

절양상을 근거로 제조사들은 접착제의 접착효능을 개선하기

보다는 시술의 편이성을 개선하기 위해, 프라이머 전처리과

정과 접착레진 도포과정을 합친 total-etch 단일병 접착제

(total-etch one-bottle adhesive 또는 single solution
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bonding agent)와 산부식과정과 프라이머 전처리과정을

합친 자가부식 프라이머 (self-etching primer)라 일컫는

상아질 접착제를 소개하였다4-6). 이들은 5세대 상아질 접착

제로 분류되며, 시술은 2단계로 이루어진다. 최근에는 산부

식에서 접착레진 도포까지의 모든 과정이 접착제 한번 도포

로 가능하도록 고안된 6세대 상아질 접착제로 분류되는 자

가부식 접착제 (self-etching adhesive)가 소개되었다7). 이

들은 시술이 한 단계로 단순화되어“all-in-one adhesive”

라고도 한다. 

자가부식 접착제를 사용할 경우에는, total etch 접착제

사용에서 필수적인 산부식 후의 치아 세척 과정이 필요 없

어 세척 과정 중에 일어날 수 있는 과건조 (over-dry)8)나

과습윤 (over-wet)9)으로 인한 부적절한 혼성층 형성을 피

할 수 있다는 장점이 제시되었다. 자가부식 접착제에는 수

분이 포함되어 있으며 도말층을 제거하지 않고 적용하여 하

부의 상아질까지 탈회와 침투가 동시에 일어나므로, 술후

민감성이 감소되고, 상아세관액의 이동이나 교원섬유망의

건조로 인한 접착 술식의 민감성이 감소하고, 재현성 있는

접착강도를 얻을 수 있는 점, 등의 장점도 기대되었다. 그러

나, 자가부식 접착제는 total etch 접착제에 비해 접착강도가

낮다6,7,10,11). 그 이유로 첫째, 인산에 비해 자가부식 접착제의

산도가 낮아 도말층을 완전히 제거하지 못하므로 혼성층의

두께가 얇고 resin-tag이 상대적으로 적게 형성되기 때문으

로 설명되기도 하였다12). 특히, 법랑질과 경화성 상아질

(sclerotic dentin)에서는 낮은 접착강도가 보고되었다11). 둘

째, 자가부식 접착제와 화학중합형 복합레진 사이에 접착이

잘 이루어지지 않는다는 사실이 알려진 이후, 산부식을 위

해 첨가된 산성단량체의 낮은 pH로 인한 접착제-복합레진

계면에서의 중합 지연이 중요한 원인으로 제기되었다13). 접

착제 표면에 존재하는 산소에 의한 미중합층 (oxygen-

inhibited layer)에는 반응하지 않은 산성단량체가 존재하

게 되고, 이들의 낮은 pH는 화학중합형 복합레진에 포함된

amine 개시제의 활성을 억제하고, 광중합형 복합레진의 경

우에 있어서도 활성제 (accelerator)로 첨가된 amine의 활

성을 방해하여 중합을 방해하거나 지연시킴으로써 복합레

진과의 결합을 저해하는 것으로 알려졌다14). 

접착제의 내구성의 측면에서도 구강내의 환경은 온도변

화, 교합력, 산과 효소들에 의한 화학적 침습, 등 치아와 복

합레진 사이의 접착을 장기간 유지하기 어려운 조건이다.

total-etch 접착제는 중합 후 단 기간의 in vitro 실험에서

는 만족할 만한 접착강도를 보이지만, 산에 의해 변성된 교

원섬유질과 접착레진 중의 친수성 단량체가 수분에 노출되

면 가수분해 또는 가소성변화를 겪으면서 접착력이 감소된

다15-17). 반면에 자가부식형 접착제의 경우에는, total etch

접착제와 달리 탈회 깊이와 레진 침투 깊이가 같으므로 교

원섬유의 노출이 적어 수분에 오랜 시간 노출되어도 접착강

도가 감소되지 않는다는 보고18)와 접착제층에 산성단량체

등의 친수성 domain이 많고, 중합 후에도 반투성막으로 작

용하여 수분에 의한 영향을 많이 받으므로 접착력이 감소된

다는 상반된 보고가 있다19,20). 특히, 6세대 자가부식 접착제

의 접착제층에서는 치아 표면의 수분과 접착제내의 용매와

수분이 잔류하여 형성된 내부의 void가 장기적으로는

water tree와 같은 형태로 확대되어 접착제층이 약화되는

원인으로 보고되고 있다21). 

본 연구에서는 자가부식형 접착제는 산도가 낮으므로 접

착제층의 중합이 방해되어 접착강도가 낮으며, 시간경과에

따라 중합률이 증가되면서 접착강도가 증가될 것이라는 가

설을 검증하고자 하였다. 이를 위해서 total-etch 단일병 접

착제, 자가부식 프라이머, 및 자가부식 접착제에 대해 48시

간, 1주일, 및 5000회의 열순환 시효처리 후 미세인장접착

강도를 측정하고, 시간경과에 따른 접착제의 중합률의 변화

를 측정하여 접착강도의 변화와 비교하고, 입체현미경과 주

사전자현미경을 이용하여 파절 양상을 분석하였다.  

Ⅱ. 실험재료 및 방법

1. 실험재료

발치한지 일 개월이 경과되지 않은 대구치 36개를 본 실

험에 이용하였으며, 발거한 치아는 연조직 잔사를 제거하고

0.5% chloramine-T용액에 24시간 보관한 후, 시편 제작

전까지 생리식염수에 넣어 4℃에서 냉장 보관하였다. 본 실

험에 사용된 상아질 접착제는 total-etch 단일병 접착제로

는 3M ESPE사의 Single Bond, 자가부식 프라이머로는

Kuraray사의 Clearfil SE Bond, 자가부식 접착제로는

Dentsply사의 Xeno-Ⅲ와 3M ESPE사의 Adper Prompt

를 사용하였으며 (Table 1), 각 상아질 접착제의 성분은

Table 2와 같다. 복합레진은 3M사의 Z-250 (색조 A2)를

사용하였다. 접착제와 복합레진은 600 mW/㎠의 광강도를

가진 광조사기 (light-curing unit; HiluxTM Ultra+,

Benlioglu Dental Inc., Turkey)를 사용하여 중합하였다.

2. 실험방법

(1) 군의 분류와 치아 준비

생리식염수에 보관된 36개의 치아를 각각 9개씩 4개의

군으로 나누고, 각 군은 다시 접착 후 48시간에 미세인장접

착강도를 측정하는 군, 1주일 후에 측정하는 군, 열순환 시

효처리 후 1주일째에 측정하는 군으로 나누어 각각 3개씩

의 치아를 무작위 배정하였다. 각 군에 배정된 치아들은 정
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육면체의 금속 몰드에 매몰하여 주수 하에 치아장축에 수직

인 방향으로 교합면 법랑질을 삭제하고, 노출된 상아질 면

은 #500 SiC 연마지 (Buehler Ltd., Lake Bluff, IL,

USA)로 연마하여 상아질 접착단면이 측정시의 인장하중의

방향에 직각이 되게 하였다.  

(2) 접착 방법

각 군의 치아에는 4종의 상아질 접착제 중 지정된 접착제

를 제조사의 지시에 따라 다음과 같은 방법으로 각각 적용

하였다.

1) Single Bond: 35% 인산젤로 상아질면을 15초 동안

산부식 후 10초간 세척하고, 증류수를 흡습시킨 흡습지
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Table  1. Dental adhesives used in this study

Material Type Batch No.     Manufacture  

Single Bond total-etch one-bottle adhesive 3HX           3M ESPE, St Paul.  MN, U.S.A

primer:  00341A Kuraray Co.,

adhesive: 00442A Osaka, Japan

Xeno-Ⅲ self etching adhesive 210001222 Detrey/Dentsply, Konstanz, Germany

Liquid A: 1395987 3M ESPE, St Paul. 

Liquid B: 140488 MN, U.S.A

Clearfil SE Bond

Adper Prompt

self etching primer 

self etching adhesive 

Table  2. Compositions of dental adhesives used in this study

Material Etchant Primer Adhesive resin  

Self-etching adhesive

Single Bond
Polyalkenoic acid copolymer,

HEMA, Bis-GMA, ethanol,

water, photoinitiator

Self-etching primer MDP, Bis-GMA, HEMA, 

MDP, HEMA, hydrophobic dimethacrylate,

Clearfil SE Bond hydrophilic dimethacrylate di-camphoroquinone,

di-camphoroquinone N,N-diethanol-p-toluidine,

N,N-diethanol-p-toluidine, water silanated colloidal silica

Universal: HEMA, aerosil R-947 fumed silica, BHT, ethanol, water

Catalyst: Pyro-EMA-SK, PEM-F, UDMA, BHT, CQ, p-dimethyl amine ethyl benzoate

Liquid 1: Methacrylated phosphoric esters, Bis-GMA, Initiators based*            

Adper Prompt on camphoroquinone, stabilizers

Liquid 2: water, HEMA, Polyalkenoic acid, stabilizers

Abbreviations:

BHT: 2,6-di-tert-butyl-p-cresol, 

CQ: camphorquinone (2,3-bornanedione), 

MDP: 10-methacryloxy methacrylate, 

HEMA: 2-hydroxylethyl methacrylate, 

Pyro-EMA-SK: tetra-methacryl-ethyl-pyrophosphate 

PEM-F: Penta-methacryl-oxy-ethyl-cyclo-phosphazen-monofluoride, 

UDMA: urethane dimethacrylate, 

Bis-GMA: 2,2 bis [4-(2hydroxy3-methacryloyloxy propoxy) phenyl] propane

Xeno-Ⅲ

35% H3PO4



를 이용하여 적절한 량의 수분을 남기고 치아면의 습윤

상태를 유지하였다. 접착제는 연속해서 2회 도포하고,

10초간 압축공기를 이용하여 가볍게 건조하고 10초간

광조사하였다.

2) Clearfil SE Bond: 압축공기로 과량의 수분을 제거한

상아질 표면에 프라이머를 문지르면서 도포하고 20초

동안 기다렸다. 휘발성 용매를 증발시키기 위해서 압축

공기를 이용하여 가볍게 건조한 후 접착제를 적용하고

10초간 광조사하였다.

3) Xeno-Ⅲ: Liquid A와 B를 mixing well에 각각 한 방

울씩 떨어뜨린 후, 브러시를 이용하여 5초간 혼합하였

다. 압축공기로 과량의 수분을 제거한 상아질 표면에 혼

합한 접착제를 20초간 문지르면서 도포하고 압축공기

를 이용하여 2-3초간 건조한 후 10초간 광조사하였다.

4) Adper Prompt: Liquid A와 B를 mixing well에 각

각 한 방울씩 떨어뜨린 후, 5초간 브러시를 이용하여

혼합하였다. 압축공기를 이용하여 과량의 수분을 제거

한 상아질 표면에 접착제를 15초간 문지르면서 도포하

고 압축공기로 2-3초간 건조 후 10초간 광조사하였다. 

모든 치아는 접착제 도포 후 복합레진을 1.2  ㎜씩 3회 적

층하여 각각 40초씩 광조사하였고, 측정시까지의 전 과정

을 통해 상온의 증류수에 보관하여 항상 습윤상태를 유지하

였다. 

(3) 미세인장접착강도 측정

접착 후 48시간에 접착강도를 측정하는 군의 경우, 접착

후 24시간이 경과한 후 접착계면이 폭 1.0 ㎜, 두께 0.6 ㎜

인 모래시계 형태의 미세인장접착강도 측정시편으로 제작

하였다 (Figure 1). 제작된 접착시편을 실온 (22℃)의 증

류수에 보관하여 접착 후 48시간에 미세인장접착강도를 측

정하였고, 1주일 후 측정하는 군의 경우는 증류수에 6일간

보관한 후 모래시계 형태로 제작하여 접착 후 7일에 측정하

였다. 열순환 시효처리 후 측정하는 군에서는 5℃와 55℃에

서 침적시간 (dwell time) 24초, 대기시간 (waiting time)

6초의 열순환 (thermocycling)을 5000회 시행한 후 모래

시계 형태의 시편으로 절단하고 7일째에 미세인장접착강도

를 측정하였다.

측정시 인장하중이 시편의 접착계면에 직각으로 전달될

수 있게 고안된 측정용 jig에 모래시계 형태의 측정시편을

접착계면이 jig의 정중앙에서 견인력의 방향에 수직이 되도

록 cyanoacrylate cement로 입체현미경 하에서 부착시킨

후, 만능시험기 (Model 4466, Instron Inc., Canton,

MA, USA)에서 crosshead speed 1 ㎜/min로 접착강도를

측정하였다. 

(4) 중합률의 측정

4종의 상아질 접착제에 대해 각각 중합 직후, 48시간 경과

후 및 1주일 경과 후의 중합률을 측정하였고, 48시간 및 1주

일 경과 후 측정의 경우는 중합 직후의 스펙트럼을 기록한 후

중합률 측정 시점까지 시편을 수분과 빛을 차단할 수 있는 플

라스틱통에 넣어 실온에서 보관하였다. 두 개의 KBr 디스크

사이에 상아질 접착제를 얇게 도포하고 압착하여 시편 고정

장치에 위치시켰다. FT-IR 분광분석기 (Fourier

Transform Infrared Spectrometer, Spectrum One,

Perkin-Elmer, USA)로 transmission mode에서 4 ㎝-1의

해상도로 16회 스캔하여 중합 전의 스펙트럼을 기록하였다.

중합 후의 스펙트럼은 광조사기로 10초간 중합시킨 후 동일

한 방법으로 얻었다. 중합 전후의 1637 ㎝-1에서의 aliphatic

탄소 이중결합의 흡수도를 비교하여 Ferracane과

Greener22)가 만든 식을 이용하여 중합률을 계산하였다. Bis-

GMA를 주성분으로 하는 Single Bond와 Clearfil SE

Bond, Adper Prompt의 경우, 1608 ㎝-1의 aromatic 탄소

이중결합을 internal reference로 사용하였고23) (Figure

2a), UDMA를 주성분으로 하는 Xeno III의 경우, 1720 ㎝-1의

carbonyl C=O peak를이용하여계산하였다24) (Figure 2b).

(5) 파절 단면의 주사전자현미경 관찰

미세인장접착강도 측정 후 파절된 시편을 입체현미경 하

에서 파절 양상을 관찰하여 상아질내 응집성파절 및 복합레
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Figure 1. Schematic diagram illustrating the

procedures for preparing the specimens used in the

microtensile bond strength test; bonding and building-

up composite crown, grooving and sectioning the

bonded sample into hourglass-shaped specimens, and

finally testing the specimen fixed on the measuring

apparatus.

composite

composite

composite

dentindentin

1.0mm 0.6mm



진내 응집성파절이 없음을 확인하였고, 각 군에서 특징적인

양상을 나타내는 대표적인 시편을 선택하여 주사전자현미경

(JSM-840A; JEOL Ltd, Tokyo, Japan)으로 파절시편의

상아질측과 복합레진측 면을 고배율 ( × 1,000 - × 5,000)

에서 관찰하였다.

(6) 통계분석

미세인장접착강도와 중합률 측정치는 통계분석 프로그램

인 SPSS (ver 12.0; SPSS Inc., Chicago, IL, USA)를

이용하여 95% 신뢰수준에서 각각 이원배치분산분석법

(Two-way ANOVA)과 Repeated measures ANOVA를

이용하여 각 군간의 차이를 비교하였으며, Duncan’s test

로 사후 검정하였다.

Ⅲ. 실험 결과

(1) 미세인장접착강도 측정

각 접착제의 접착 후 48시간, 1주일 및 5000회 열순환

시효처리 후의 미세인장접착강도는 Table 3과 같다. 접착

후 48시간의 상아질에 대한 미세인장접착강도는 Single

Bond의 경우 다른 접착제에 비해 유의하게 높았고, 자가부

식 접착제인 Xeno-III와 Adper Prompt의 경우는 자가부

식 프라이머인 Clearfil SE Bond에 비해 유의하게 낮았다

(p < 0.05). 증류수에 1주일 침적한 경우와 열순환 시효처

리한 경우에서는 Clearfil SE Bond와 Adper Prompt의

접착강도는 접착 후 48시간의 미세인장접착강도에 비해 통

계적으로 유의하게 증가하였으나 (p < 0.05), Single Bond

와 Xeno III는 48시간에 측정한 값과 차이가 없었다 (p >

0.05). Adper Prompt의 경우 1주일 동안 증류수에 침적

한 후와 열순환 시효처리 후 사이에도 접착강도가 유의하게

증가하였으나 (p < 0.05), 나머지 접착제들은 1주일 이후

더 이상의 접착강도의 증가는 없었다 (p > 0.05). 접착제와

측정시점사이에는 교호작용이 관찰되었다 (p = 0.018).

(2) 중합률 측정

광중합 직후 측정한 중합률은 Clearfil SE Bond에서만 높

은 값을 보였고, Single Bond의 경우에는 중등도의 중합률

을 나타내었으며, 자가부식형 접착제인 Xeno-III와 Adper

Prompt의 경우에는 낮은 중합률을 보였다 (p < 0.05). 시

간이 지나면서 모든 접착제에서 중합률이 증가하였고, 특히

최초의 48시간에 유의한 증가를 보였다 (p < 0.05). 이에

비해, 48시간 이후 1주일까지의 중합률의 증가는 상대적으

로 적어서 Xeno III를 제외한 세 종류의 접착제는 유의한

차이를 보이지 않았다 (p > 0.05). 모든 측정 기간을 통해

서 자가부식형 접착제인 Xeno-III와 Adper Prompt는

Single Bond와 Clearfil SE Bond에 비해 낮은 중합률을

보였다 (p < 0.05, Table 4).

(3) 주사전자 현미경 관찰

대부분의 파절은 접착제층 내에서 일어나거나 접착제층과

복합레진 사이에서 일어나며, 시간이 경과되면 접착제층이

점점 더 성숙되어 취성파절 (brittle fracture)의 양상을 보

인다. 초기에 높은 접착강도를 보이는 Single Bond와

Clearfil SE Bond의 경우, 48시간의 파절단면에서도 취성

파절의 특징인 hackle이 관찰되어 초기에 중합이 많이 진행

하였음을 관찰할 수 있다 (Figure 3a). Adper-Prompt의
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Figure 2. Determination of the degree of conversion from mid-IR spectra. The absorbance of aliphatic C=C

double bond was measured at 1637 ㎝-1 (A, before light-curing; B, after light-curing) and the absorbance of (a)

aromatic C=C double bond at 1608 ㎝-1 for Single Bond, SE bond and Adper Prompt, and (b) carbonyl C=O

bond at 1720 ㎝-1 for Xeno III were used as internal references (C, before light-curing; D, after light-curing). 
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경우 시간이 경과하면서 48시간에 비해 1주일과 열순환 처

리 이후에 취성파절의 양상을 보이는 시편이 증가되지만

(Figure 3b - 3d), Xeno III의 경우에는 파절단면에서 접

착제층이 성숙되는 양상은 보이나 수분에 의해 생긴 것으로

추측되는 기공 (porosity)이 48시간의 파절단면에서부터

열순환 처리 이후의 파절단면에까지 일관되게 관찰되었다

(Figure 4). 
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Table  3. Microtensile bond strength of dentin adhesives to superficial occlusal dentin at 48 hours and 1

week and after aging with thermocycling 

(Unit: MPa, mean ± standard deviation, The numbers in parentheses are those of the specimens tested)

Aging*
Two-way Adhesive
ANOVA48 hours 1 week Thermocycling**

Single Bond 45.3 ± 5.7 (15)Aa
*** 42.8 ± 8.4 (15)Aa 39.6 ± 14.0 (16)Aa

Clearfil SE Bond 33.7 ± 9.7 (18)Bb 43.5 ± 8.6 (14)Aa 41.5 ± 13.7 (19)Aa

p = 0.018
Xeno-III 24.6 ± 9.9 (15)Ac 26.3 ± 11.9 (16)Ab 28.1 ± 9.2 (19)Ab

Adper Prompt 17.2 ± 4.2 (15)Bc 21.6 ± 4.9 (20)ABb 27.2 ± 7.0 (16)Ab

* The time at which the microtensile bond strength was measured using a universal testing machine.

** The specimens were thermally cycled 5000 times between 5℃ and 55℃ with 24 seconds of dwell time and 6

seconds of waiting time.

*** The same superscript letters mean that there are no significant differences between groups, according to the

adhesives (small letters) or the aging method (capital letters).

¶ The results of Two-Way ANOVA suggested that the interaction effect of “adhesive * time”be expected in the

measurements of the microtensile bond strength.

Table  4. The degree of conversion of four adhesives determined by mid-IR spectroscopy 

(Unit: %, mean ± standard deviation)  

0 hour* 48 hours 1 week

1608 ㎝-1§ 1720 ㎝-1§ 1608 ㎝-1 1720 ㎝-1 1608 ㎝-1 1720 ㎝-1

Single Bond 46.2 (8.6)Bb
** 84.3 (5.3)Aa 85.3 (6.0)Aa

ClearfilSE Bond 73.9 (2.7)Ba 84.2 (6.0)Aa 87.2 (5.4)Aa

Xeno III 17.8 (14.2)Cc 49.2 (5.0)Bc 64.1 (6.2)Ac

Adper Prompt 18.2 (0.2)Bc 72.8 (13.7)Ab 76.9 (4.3)Ab

time p < 0.0001

time * adhesive p < 0.0001

* The spectrum of the uncured adhesive was obtained before cure and those of the cured adhesives were

obtained immediately after cure and at 48 hours and 1 week after cure. 

** The same superscript letters mean that there are no significant differences between groups, according to the

adhesives (small letters) or the aging period (capital letters).

§The internal references used for measuring degree of conversion were the absorbance peak at 1608 ㎝-1 of aro-

matic -C=C double bond for Single Bond, Clearfil SE Bond and Adper Prompt and that at 1720 ㎝-1 of car-

bonyl -C=O double bond for Xeno III, according to their base monomers. 

¶ The results of Repeated Measures ANOVA suggested that the interaction effect of “time * adhesive”be

expected in the measurements of the degree of conversion.

Repeated Measures ANOVA¶

Adhesives



자가부식 접착제의 미세인장접착강도에 대한 시효처리 효과

421

Figure 3. (a) SEM photograph of the fractured surface of Clearfil SE Bond (dentin side, ×

1,000). The fracture surface showed a pattern of brittle fracture, even from the specimens tested

at 48h. (b-d) SEM photographs of the fractured surfaces of Adper Prompt (b, dentin side of the

specimen fractured at 48h, × 1,000; c, resin side of the specimen fractured at 1 week, × 5,000;

d, resin side of the specimen fractured after thermocycling, × 2,000). The fracture surfaces

looked brittle with maturation of the adhesive resin layer.

Figure 4. SEM photographs of the fractured surface of Xeno III. (a) after 48 hours, resin side (× 3,000),

(b) after thermocycling, resin side (× 3,000) Lots of porosities were found at the fracture surfaces,

which were appeared to be resulted from water inclusion. The surface looked more clearly-

fractured after thermocycling than that fractured at 48h.



Ⅳ. 고 찰

자가 부식형 접착제와 total-etch 접착제의 접착강도의

차이에 대해서는 많은 보고가 있었으며 일반적으로 자가 부

식형 접착제의 접착강도가 낮은 것으로 알려져 있다6,7,10,11).

본 실험에서도 중합 후 48 시간의 접착강도는 total etch

접착제인 Single Bond가 자가부식 접착제에 비해 높은 값

을 보였다 (Table 3). 일반적으로 자가부식 프라이머와 자

가부식 접착제의 접착강도가 낮은 것은 산성의 접착제 또는

프라이머의 산도가 인산에 비해 낮아서 혼성층의 형성이 부

족하면서도11,12), 낮은 pH로 인해 접착제층의 중합과 복합레

진과의 접착계면에서의 공중합이 방해되기 때문으로 설명

된다13,14). 

그러나, total etch 접착제에서 혼성층이나 접착제층의 두

께와 접착강도의 상관관계는 낮은 것으로 보고되었으며25-28),

두께 보다는 접착 초기에 피착면인 상아질에 대한 접착제의

wetting (습윤) 능력에 따른 접착면의 전자현미경적인 접

촉의 양상과 같은 질적인 요소가 접착을 일으키는 근원이

되는 것으로 알려져 있다29-31). 반면에 실측값으로서 접착강

도라 함은 구강 내에서 기능하는 동안 발생되는 교합력이나

실험실에서 만능시험기에 의해 가해지는 하중에 의한 파절

에 저항하는 접착제층의 저항능력을 의미한다. 즉, 실측값

인 접착강도는 접착제층의 기계적 특성 (mechanical

properties)에 의해 큰 영향을 받는다. 그 근거로 첫째, 하

중이 가해질 때의 접착체 (bonded complex)의 파절은 접

착체 전체의 파절에 대한 저항능력에 의해 결정되고, 접착

체의 구성요소 중 접착제층의 물성이 가장 약한 것으로 알

려져 있어 접착제층의 물성이 결정적인 요소임이 보고된 바

있다32-34). 둘째, fracture mechanic의 관점에서 접착제의

파절은 전형적인 취성파절로 간주되어 crack mechanism

에 의해 해석된다28,35). 실제로 crack은 혼성층과 접착제층

사이, 접착제층 내부, 또는 접착제층과 복합레진의 계면 등

에서 많이 관찰된다28,35,36). 셋째, 인장시험에서 파절된 시편

의 파절 단면을 관찰하면 대부분의 경우 혼성층과 접착제층

사이 또는 접착제층 내에서 파절이 일어나고 있다28,37).  

고분자 재료의 경우, 일반적으로 중합률이 증가되면 기계

적 성질이 향상되기 때문에 본 연구에서는 접착제의 물성의

차이가 접착강도에 미치는 영향을 해석하기 위해 각 접착제

의 중합률을 측정하였다. 다만, 본 실험에서는 KBr disk에

접착제를 도포하고 중합률을 측정하였으므로 도말층과 상

아질의 완충효과가 반영되지 않아 실제 임상 상황에 비해

pH가 더 낮은 상태에서의 중합률이 측정되었을 것임을 고

려하여야 한다. 그러나, Sanares 등13)의 실험에서도 자가부

식 접착제가 자가중합 복합레진과 결합하지 못하는 것처럼

자가부식 접착제는 도말층과 상아질을 부식한 후에도 표면

에 존재하는 산소에 의한 미중합층 (OIL, oxygen-inhibit-

ed layer)은 상당한 수준의 산도를 유지하고 있음을 추정할

수 있다. 광중합 복합레진에 사용되는 tertiary amine의 경

우 핵친화도가 낮고 자유라디칼의 형성속도가 빠르기 때문

에 자가부식 접착제의 pH에 따른 영향을 적게 받을 것으로

예상되지만, 지연중합 등으로 장시간 접촉되거나 농도가 높

을 때에는 접착계면에서의 광중합 복합레진의 중합에 영향

을 미쳐 접착강도를 감소시키는 요인이 된다14). 이와 같은

낮은 pH는 자가부식 접착제의 접착제층의 중합률을 낮게

하여 접착제층의 물성을 약하게 하고37), 복합레진과의 접착

계면에서의 공중합 (co-polymerization)을 방해함으로써

복합레진이 중합수축될 때 간극 (gap)이 발생되는 부위가

되어13,36), 접착강도를 감소시키고 접착계면에서의 파절을

일으키는 요인으로 작용한다. Adper-Prompt와 Xeno-III

의 pH는 각각 1.0과 1.6으로 중합률 측정 결과에서 pH가

낮은 Adper-Prompt와 Xeno-III의 중합률이 현저히 낮고

또한 48시간에서의 접착강도가 낮으며, 파절양상의 관찰에

서 접착제와 복합레진의 계면에서의 파절 양상을 관찰할 수

있어 산도가 중합률을 통해서 접착제의 물성 뿐 아니라, 복

합레진과 접착제의 계면에서의 접착을 방해함을 확인할 수

있다. 

또한 중합 후 접착 레진 내에 잔류하게 되는 수분과 용매

도 접착제의 불완전한 중합을 유도할 수 있고37), 산도의 발

현을 위해 자가부식 접착제 내에 포함된 수분도 중합률 감

소 또는 defect로 작용하여 접착제층을 약화시킴으로써 접

착강도에 영향을 미칠 수 있을 것이다. Clearfil SE Bond

는 프라이머의 pH가 1.9, 접착제의 pH가 2.8으로 pH가

낮음38)에도 불구하고 중합률이 높은 것은 비록 산성단량체

가 들어있으나, Adper-Prompt와 Xeno III와 달리 접착제

내에 용매와 수분이 없어 defect가 형성될 가능성이 적고,

접착제 내의 용매와 수분에 의한 중합률의 저하를 방지하여

높은 접착강도를 얻는 요인이 된다.

접착레진의 초기 접착강도 뿐 아니라, 접착의 내구성은 수

복물의 수명에 매우 중요한 요소이다. Total etch 접착제의

경우에는 수분에 오랜 시간 노출되면 혼성층 내부의 콜라젠

이 가수분해되어 접착강도가 감소된다15-17). 이와 같은 장시

간의 수분접촉에 의한 접착강도의 감소는 구강 내에서의 접

착제의 내구성과 관련하여 개선되어야 할 접착제의 요구성

능의 하나이다. 자가부식 접착제에서도 혼성층과 접착제층

에 존재하는 친수성 레진 단량체에 의한 수분의 흡수는 혼

성층과 접착제층의 가수분해를 일으키게 되며 시간이 지남

에 따라 혼성층 내부에 기공 (porosity)을 증가시키고, 기공

은 미세누출의 경로가 되어 접착강도의 감소를 초래한다고

보고되었다39). 즉, 자가부식 접착제의 접착제층에 산재해 있

던 기공은 접착제층의 투과성을 증가시켜 혼성층이나 상아

질로부터 수분이 이동하는 통로를 제공하고 water tree의

형태로 발달하여 가수분해를 가속화시키고, 복합레진과 접
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착제의 접착계면에 수포 (water blister)를 형성하여 접착

강도를 감소시킨다고 알려져 있다40). 그러나, 본 실험에서

total etch 접착제인 Single Bond의 경우 1주일과 열순환

시효처리 후에 접착강도의 변화가 없었으나, Clearfil SE

Bond와 Adper-Prompt의 접착강도는 유의성 있게 증가하

였다. Xeno-III의 접착강도는 증가하는 경향을 보이나 통계

적으로 유의한 차이를 보이지는 않았다. 이와 같은 결과는

본 실험의 관찰기간이 1주일과 5,000회의 열순환처리로 임

상적인 수명에 비해 비교적 짧은 기간임을 고려하여 해석되

어야 한다. Gale과 Darvell41)은 열순환 10,000회는 약 1년

간 시효 처리하는 것에 해당된다고 보고하였다. 이를 근거

로 본 실험에서는 5,000회의 열순환처리는 6개월의 기간에

해당하는 것으로 간주하였다. 이와 같은 비교적 짧은 기간

동안에는, 자가부식 접착제의 경우 가수분해에 의한 접착강

도의 감소를 관찰할 수 없었다. 반면에, 중합률에 있어서는

중합 후 48시간의 중합률이 높은 Single Bond의 경우에는

높은 초기 접착강도를 보이고 이후에는 중합률의 추가적인

증가가 없으므로 접착강도가 증가할 수 없었을 것으로 추정

된다. 자가부식 접착제 중 48시간 이후에 접착강도가 증가

되는 Adper Prompt의 경우 48시간 이후 중합률의 추가적

인 증가가 없었지만, 중합률이 증가되는 Xeno III의 경우에

는 오히려 접착강도의 개선을 관찰할 수 없었다 (Tables 3

& 4). 따라서 본 실험의 가설 중 자가부식 접착제의 낮은

중합률이 접착강도의 저하를 초래한다는 부분은 검증되었

으나, 시간이 경과함에 따라 중합률이 증가되어 접착강도가

개선될 것이라는 가설은 거부되었다. 

Adper-Prompt의 경우 48시간 이후 중합률의 추가적인

증가는 없었음에도 불구하고 접착강도가 유의하게 증가한

것은 시간이 경과되면서 접착제층이 점점 더 성숙되었기 때

문으로 해석된다. 비록 중합률의 증가가 크지는 않지만, 자

가부식 접착제인 Adper-Prompt에서 48시간의 파절단면

에 비해 1주일 또는 열순환 시효처리 이후의 파절단면에서

보다 뚜렷한 hackle을 보이는 등의 취성파절의 양상을 보인

다 (Figures 3b - 3d). 즉, 이와 같은 중합률의 증가로는

설명되지 않는 현미경적으로 관찰되는 접착제층의 성숙에

따른 접착제의 취성 (brittleness)의 증가가 접착강도에 영

향을 미치는 것으로 해석된다. 초기 접착강도에서 높은 값

을 보이는 Single Bond와 Clearfil SE Bond의 경우, 48시

간의 파절단면에서도 취성파절의 특징인 hackle이 관찰되

어 초기에 중합이 많이 진행하였음을 관찰할 수 있다

(Figure 3a). 다만, Xeno III의 경우에는 48시간의 파절시

편에 비해 1주일 이후의 파절단면에서 접착제층이 보다 치

밀한 양상을 보이나, Tay 등19)에 의해 보고된“water tree”

라 불리는 수분에 의해 생긴 것으로 추측되는 기공(porosi-

ty)이 48시간의 파절단면에서부터 열순환 시효처리 이후의

파절단면에까지 관찰되어 접착강도가 증가되지 못한 것으

로 해석된다 (Figure 4). 

자가부식 프라이머와 접착제가 분리되어 있는 Clearfil

SE Bond의 경우, 자가부식 접착제인 Adper-Prompt와

Xeno III에 비해 상대적으로 높은 접착강도를 보이는 원인

으로 첫째, 프라이머와 접착제가 분리되어 있어 접착제내에

용매가 포함되어 있지 않기 때문에 도포시에 두터운 접착제

층을 형성할 수 있고 void의 형성을 최소화함으로써 하중이

가해졌을 때 응력을 분산하기 용이하다는 점도 고려할 수

있다. 주사전자현미경 사진에서도 전처리된 상아질 표면위

로 용매 (물, 아세톤, 에탄올)가 없는 접착레진을 도포하는

Clearfil SE Bond에서는 접착레진의 투과성이 감소되기

때문에 기공이 거의 형성 되지 않았다42) (Figure 3a). 또한

자가부식 접착제의 적용방법에 있어서 2회 도포 또는 중성

의 접착제를 추가 도포한 경우, 1회 도포한 경우에 비해 그

접착강도가 크게 개선되며 이는 접착층 표면에 존재하는

OIL의 산도의 조절43)과 2회 도포로 인해 형성된 두터운 접

착층의 충격흡수 효과 등으로 설명할 수 있다44-46). 둘째, 접

착제의 산도가 높음에도 불구하고 적절한 개시제를 사용하

여 다른 접착제들에 비해 유의하게 높은 중합률을 얻은 것

이 또 한 가지 요인으로 해석된다. 

Ⅴ. 결 론

본 실험의 조건 하에서는 자가부식접착제의 초기 접착강

도가 낮은 원인으로 중합직후와 48시간의 중합률이 낮기

때문으로 해석되며, 48시간 이후의 접착강도의 증가는 중

합률의 변화로 설명이 되지 않았다. 다만, 시간의 경과에 따

라 접착제층의 성숙 양상이 현미경적으로 관찰되어 접착제

층의 취성이 증가함에 따라 접착강도가 증가될 가능성을 제

기할 수 있다. 반면에 5,000회의 열순환 처리에 의한 접착

강도의 감소는 관찰되지 않아서 보다 장기간의 시효처리에

대한 지속적인 연구가 필요한 것으로 사료된다.
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1서울대학교 치과대학 치과보존학교실, 2치학연구소

자가부식 상아질 접착제의 중합 후 시간 경과에 따른 접착강도의 변화를 관찰하고, 중합률의 영향을 평가하고

자 하였다. 36개의 상하악 대구치를 Single Bond (SB, 3M ESPE, USA), Clearfil SE Bond (SE, Kuraray,

Japan), Xeno-Ⅲ (XIII, Dentsply, Germany), 및 Adper Prompt (AP, 3M ESPE, USA)를 적용하는 4군으

로 나누고, 이를 다시 미세인장접착강도 측정 시점에 따라 22℃의 증류수에 보관 후 48시간에 측정한 군과 7일 후

측정한 군, 및 접착된 시편을 5000회 열순환을 시행하고 측정한 군으로 나누었다. 모래시계 형태의 접착시편을 제

작하여 만능시험기 (Model 4466; Instron Co., USA)로 1 ㎜/min의 하중속도 하에서 미세인장접착강도를 측정

하였다. 접착제의 중합률은 Fourier 변환 적외선 분광법을 이용하여 중합 직후, 48시간, 1주일에 측정하였으며,

주사전자현미경을 이용하여 파절 단면을 관찰하였다. 미세인장접착강도와 중합률 모두 시간의 경과에 따라 유의한

증가를 보였으며, 시간 경과와 재료간에 교호작용이 있었다 (미세인장접착강도, 2-way ANOVA, p = 0.018; 중

합률, Repeated Measures ANOVA, p < 0.001). XIII와 AP의 낮은 미세인장접착강도는 낮은 중합률 때문임을

확인할 수 있었다. 48시간 이후에 SE와 AP에서 접착강도가 증가 되는 것은 중합률과는 관련이 없고, 전자현미경

에서 관찰되는 접착제층의 성숙에 따른 취성의 증가가 원인일 가능성이 제기된다. 
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