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ABSTRACT

  Shear bond strength of self adhesive resin cement 

to zirconia treated with plasma polymerization

     

                         Kang, Hyeon-Hye 

                         Advisor : Prof. Min, Jeong-Bum, D.D.S., Ph. D. 

                         Department of Conservative Dentistry

                         Graduate School of Chosun University

 

  The purpose of this study was to evaluate shear bond strength 

(SBS) of dual cure self adhesive resin cement to zirconia treated by 

plasma polymerization using two types of monomer (acrylic acid or 

allylamine) and different outputs (30, 50, 70 and 90 W).

After preparing 43x25x8mm zirconia blocks (Ice Zirkon, Zirkonzahn), 

they were treated with plasma polymerization and divided into 10 

groups according to outputs of plasma polymerization treatment and 

monomer types (acrylic acid, allylamine) including control group and 

silica blasting group. On the zirconia blocks treated with plasma 

polymerization, self adhesive resin cement (Rely X Unicem, 3M ESPE) 

was used for adhesion using a silicon mold and light-cured for 40 

seconds (Curing Light XL 3000, 3M ESPE). The samples were kept in 

drilled water for 24 hours, FE-SEM evaluation was performed after 

measuring SBS using universal testing machine (1 mm/min). The 

results was analyzed statistically using one-way ANOVA, Tukey HSD 

and independent samples t-test in SPSS Ver.17 with significance value 

of 0.05.



  The silica blasting treatment groups showed the highest shear bond 

strength and significantly higher strength than any other experimental 

groups except group 1 and 3. Regardless of monomer types and 

output, all plasma polymerization surface treatment groups showed 

lower shear bond strength than control groups (p < 0.05). Plasma 

polymerization surface treatment showed no significant differences on 

the types of monomers and out-puts.

  In conclusion, plasma polymerization using acrylic acid or allylamine 

monomer on  zirconia do not increase the adhesive property of self 

adhesive resin cement irrespective of the outputs.



I.  서 론

  최근, 치과분야에서 금속을 사용하지 않아 뛰어난 심미성을 제공하는 올세라

믹 수복물에 대한 수요가 크게 증가하였다.
1 그 중 지르코니아 세라믹은 치아와 

유사한 색조를 가졌을 뿐 아니라 불투명한 성질로 인해 변색된 치아에서도 유

용하게 사용할 수 있고 결정구조 변태로 인해 뛰어난 물성을 보이며 낮은 세균 

부착 능력과 생체적합성  및 임시합착이 가능하여 최근 많이 이용된다.
2-4

지르코니아는 높은 기계적 강도를 갖고 있기 때문에 기존의 인산아연시멘트나 

레진 강화 글라스 아이오노머 시멘트를 이용하여 부착할 수 있다.5-6 Oden 등은 

장기간 임상 연구에서, 재래형 시멘트의 사용이 97%의 높은 접착 성공률을 

보이므로 레진시멘트가 아닌 전통적인 방식의 접착도 가능하다고 했다.7 

그러나, 레진시멘트를 이용하는 것은 수복물의 유지력과 변연 적합도를 

향상시킬 수 있으며, 지대치가 10° 이상의 기울기를 가지거나 임상치관길이가 

짧아 수복물의 기계적 유지를 얻기 힘든 경우에 안정된 합착을 위해서 

추천된다.8-9 자가접착 레진시멘트는 전처리 과정 없이 바로 적용 가능하여 

사용이 간편하고, 치아에 견고한 접착과 만족스러운 심미성을 제공하여 최근 

많이 이용되고 있다.10 대표적인 상품으로 RelyX Unicem 등이 있으며, 여러 

연구에서 지르코니아 세라믹에 대한 안정되고 임상적으로 적용 가능한 

전단결합강도 값을 보여주고 있다.1,3

지르코니아 세라믹은 매우 안정적인 화학적 구조로 단단하고 치밀하며 마모 

저항성이 크다. 이러한 표면 안정성으로 불산 산처리나 실란 처리를 이용하던 

기존의 올세라믹 수복물과 다른 접착방법이 필요하게 되었다.11 지르코니아와 

레진시멘트 사이의 결합을 높이기 위해 air abrasion, acid etching, silica 

coating, plasma spray 등의 여러 가지 방법이 연구 진행 중이다.12-20,23 

플라즈마 중합반응(plasma polymerization)은 기체 및 증기 분자들이 

플라즈마 상태에서 반복적으로 활성화-비활성화 단계를 통해 말단에 

작용기(functional group)가 있는 고분자 박막을 형성하는 것을 말한다. 

고분자 박막은 재료 자체의 성질 변화 없이 표면 접착성과 젖음성을 증가시켜 

세포의 분화 및 부착을 증진시킬 수 있어 생체 의공학 분야에 널리 이용되고 

있다.21-22



  본 연구에서는 지르코니아 표면에 플라즈마 중합처리를 시행하여 말단에 

관능기(functional group)를 가진 고분자 박막을 형성함으로써 이중중합형자가접착  

레진시멘트의 접착력을 높일 것이다 라는 가설을 세우고, 사용되는 단량체의 

종류와 출력이 표면 처리된 지르코니아와 레진시멘트간의 전단결합강도에 미치는 

영향을 알아보고자 하였다.



Ⅱ. 실험재료 및 방법

 

1. 지르코니아 시편 제작 

  지르코니아 시편은 Yttrium partially stabilized zirconia oxide인 ICE 

Zirkon Transluzent (Zirkonzahn, Rome, Italy)를 가로 43 mm, 세로 25 

mm, 높이 8 mm의 직사각형 크기로 절단, 연마, 소결, 세척하여 20개를 

제작하였다 (Table 1). 시편은 대조군을 포함 각 2개씩 총 10개의 실험군으로 

분류하였다 (Table 2). 

Table1 . Materials used in this study

Materials Batch no. Composition Manufacturer

Ice Zirkon 
Transluzent  

ZB0194M ZrO2, Y2O3, Al2O3, SiO2, Fe2O3, Na2O Zirkonzahn

Rely X 
Unicem

448661
Methacrylated phosphoric ester, 
Dimethacrylate, Inorganic fillers, 

Silica, Chemical and photoinitiators
3M ESPE

Table 2. Groups used in this study

Group n Surface Treatment Power

1 20 No treatment No

2 20 Silica  blasting No

3 20 Plasma polymerization with acrylic acid 30 W 

4 20 Plasma polymerization with acrylic acid 50 W 

5 20 Plasma polymerization with acrylic acid 70 W 

6 20 Plasma polymerization with acrylic acid 90 W 

7 20 Plasma polymerization with allylamine 30 W  

8 20 Plasma polymerization with allylamine 50 W 

9 20 Plasma polymerization with allylamine 70 W 

10 20 Plasma polymerization with allylamine 90 W 



2. 지르코니아 시편에 대한 표면 처리와 시멘트 접착

  지르코니아 시편에 silica blasting, 플라즈마 중합반응에 의한 표면 처리를 

각각 시행하고 자가접착 레진시멘트(RelyX Unicem clicker dispenser type, 

3M ESPE, St. Paul, USA)를 내부 직경 2.5mm, 높이 3mm의 원통형 실리콘 

몰드를 이용하여 시편에 부착하였다 (Fig. 1). 각 시편 당 10개씩 총 200개의 

레진 시멘트 실린더를 제작하였다. 

  

Fig. 1.  Resin cement cylinders on zirconia specimen.

1) 대조군

  1군은 지르코니아 시편에 표면처리를 시행하지 않은 대조군으로, 레진시멘트를 

제조사의 지시대로 혼합하여 실리콘 몰드 내로 주입한 후 580 mW/㎠ 광 

강도의 Curing Light XL 3000 (3M ESPE, St. Paul, USA)을 이용하여 

40초간 광중합 하였다. 

  

2) Silica를 이용한 blasting 처리

  2군은 지르코니아 시편에 Glass bid (Renfert, Berlin, Germany) 장치를 

이용하여 30 m의 silica particle을 4.0 bar에서 1분간 sandblasting 처리를 

시행하였다. 

  

3) 플라즈마 중합반응 

  3~10군은 플라즈마 중합 처리를 시행한 군으로 플라즈마 장비로 Model 

UM 1000134-001A miniplasma station (Plasmart, Seoul, Korea)을 

사용하였고,  출력(30, 50, 70, 90 W)과 단량체 종류(아크릴산, 아릴아민)를 

변경하여 8개의 그룹으로 분류하였다. 플라즈마 장비 내부의 세정과 활성화를 



위해 아르곤(Ar)과 산소(O2)의 혼합가스를 유속 50 sccm, 압력 200 mtorr, 

출력 200 W로 5분간 전처리를 시행한 후, 아크릴산을 이용하여 유속 50 

sccm, 압력 200 mtorr를 유지한 상태에서 5분간 각각 30, 50, 70, 90 

W에서 중합반응 시켰다. 같은 방법으로 단량체의 종류를 아릴아민으로 바꾸어 

중합반응을 반복 시행하였다.

3. 전단결합강도 측정

  시편을 37℃ 증류수에 24시간 동안 보관 후 만능재료시험기인 AGS-1000 

D(Shimadzu, Tokyo, Japan)를 사용하여 전단결합강도를 측정하였다. 하중이 

시편과 레진시멘트 사이의 접착면과 동일한 방향으로 전달되도록 Testing 

jig에 고정시키고 분당 1 mm의 cross-head speed로 레진시멘트 시편이 

분리되는 시점까지 하중을 주어 전단결합강도를 측정하였다. 

4. 통계 분석

  통계분석은 SPSS Version 17.0 (SPSS Inc. Chicago, USA)을 사용하여 

one-way ANOVA, Tukey HSD 및 독립표본 t검정(independent samples 

t-test)을 시행하였으며, 95%의 유의수준으로 검증하였다(p < 0.05).  



Ⅲ. 실험성적

  각 군의 평균 전단결합강도는 Table 3과 같다. 

Table 3. Shear bond strength (MPa)  

Group n Mean SD

1 20 2.70
ab 0.59

2 20 3.09a 1.26

3 20 2.28abc 0.91

4 20 1.52c 0.36

5 20 1.76bc 0.58

6 20 1.51c 0.27

7 20 1.93bc 0.58

8 20 1.95bc 0.60

9 20 1.71bc 0.45

10 20 1.90bc 0.46

Same superscript letters indicate no statistical difference among groups 

(p < 0.05).

  대조군인 1군은 2.70 MPa로 silica blasting 처리를 한 2군보다 낮고, 

플라즈마 중합 처리를 한 3~10군보다 높은 전단결합강도를 보였지만, 

유의적인 차이는 존재하지 않았다(p > 0.05). Silica blasting 처리를 한 2군은 

3.09 MPa로 가장 높은 전단결합강도를 보였고 4~10군에 비해 유의적 차이를 

나타내었다(p < 0.05). 플라즈마 중합 처리를 한 3~10군 중 3군이 가장 높은 

전단결합강도를 보였지만, 유의적인 차이는 존재하지 않았다(p > 0.05). 

  



Fig 2. Shear bond strength for plasma polymerization group by 

different outputs(MPa). 

* indicates values of statistically significant differences by independent 

samples t-test (p < 0.05).  

  플라즈마 중합 처리를 한 3~10군의 전단결합강도를 단량체의 종류와 출력에 

따라 비교한 결과, 90 W의 출력에서만 아릴아민 단량체를 이용한 10군이 

아크릴산 단량체를 이용한 6군보다 유의적으로 높았고(p < 0.05), 30, 50, 70 

W의 출력에서 아크릴산과 아릴아민 단량체를 이용한 실험군 간에는 유의적 

차이를 보이지 않았다(p > 0.05).



Ⅳ. 총괄 및 고안

 

  지르코니아는 매우 안정적인 화학적 구조로 실리카를 포함하고 있지 않기 

때문에, 실란 처리, 화학적 산을 이용한 표면 부식 등의 일반적인 세라믹 

표면처리 방법은 레진시멘트와의 결합강도에 큰 영향을 미치지 않는다.
3,12-13 

많은 연구에서 지르코니아 표면에 알루미나 입자를 이용한 air abrasion 

방법은 기계적 거칠기를 부여하여 지르코니아와 레진시멘트 사이의 결합강도를 

향상시킨다고 제안하였지만,14-15 알루미나 분사가 지르코니아 재료의 소실과 

입자 탈락, 표면의 균열을 야기하여 재수복이 요구된다는 연구가 보고되었다.16 

또한, Bottino 등은 알루미나 입자를 이용한 air abrasion 표면처리 방법보다 

실리카 코팅 처리가 지르코니아와 Panavia F의 결합강도를 증가시킨다고 

제안하였고,17 Amaral 등은 알루미나와 실리카 입자를 이용한  air abrasion 

방법에서 후자가 지르코니아와 Panavia F 사이에 유의적으로 높은 결합강도를 

보임을 증명하였다.18 그러므로, 현재 조선대학교 치과병원 CAD/CAM 

center에서 사용하는 지르코니아 표면처리 방법을 본 연구에 적용하여 제 

2실험군으로 30 크기의 silica 입자를 이용한 Glass bid 장치를 사용하여 

지르코니아 표면에 blasting 처리를 실시하였다. 

  지르코니아 표면에 대한 레진시멘트의 결합강도를 증가시키기 위해 많은 

혁신적인  표면처리 방법들이 연구되었다. Tanaka 등은 실리카 코팅 처리된 

지르코니아에 실란과 MDP monomer의 복합사용은 thermocycling 후에도 

지르코니아와 RelyX ARC 사이에 안정된 결합강도를 나타낸다고 보고하였고,19 

Aboushelib 등은 heat-induced maturation과 selective infiltration-etching 

technique을 효과적인 지르코니아 표면처리 방법으로 제안하였다.20 Derand 

등은 지르코니아 표면처리 방법으로 plasma spraying 처리가 지르코니아와 

레진시멘트 사이의 결합강도를 증가시킬 수 있다고 발표하였다.6 본 연구는 

제어와 표준화가 쉽고 대량 생산이 가능하며 생체적합성이 뛰어나 현재 의공학 

분야에서 널리 사용되는 플라즈마 중합반응을 이용하여,21 Derand 등이 제안한 

연구를 토대로 지르코니아와 RelyX Unicem사이의 결합강도를 측정하였다. 

또한, 아크릴산과 아릴아민 단량체를 이용하여 작용기의 차이에 따른 

결합강도를 조사하고, 출력을 변화시켜 결합강도에 미치는 영향을 평가하였다. 



  플라즈마 중합반응은 지르코니아 표면에 nano-network 고분자 층을 

형성하고, 고분자 층 말단의 작용기와 레진시멘트의 phosphate (PO4
3-)가 

공유결합(C = O)을 이루기 때문에 지르코니아와 레진시멘트 사이의 접착력을 

높일 수 있다. 아크릴산은 불포화 카르복실산 중 하나로, 분자 내 이중결합을 

갖고, 카르복실(COOH-) 작용기를 형성하여 다른 물질과 화학적 결합을 할 수 

있다.
22 또한, 아크릴산의 낮은 접촉각은 레진시멘트의 흐름성을 높여 접착력을 

증가시키고, Pascal 등은 카르복실산이 지르코니아와 레진시멘트의 결합 

효율을 증가시키는데 도움을 준다고 보고하였다.
23 아릴아민은 고분자층 말단에 

양이온의 아민(NH2+) 작용기를 형성하고, 아민기는 레진시멘트의 phosphate와 

인력이 작용하여 결합강도를 증가시킨다. Shim 등은 아릴아민이 불산의 

카르복실기 등 다른 음이온과 성공적인 결합이 가능하다고 제안하였다.21 

본 연구에서, 지르코니아에 대한 플라즈마 중합 처리한 3~10군은 

아크릴산과 아릴아민 단량체의 종류에 관계없이 대조군인 1군보다 낮은 

전단결합강도를 보였다. 이에 대한 원인으로 카르복실기의 음전하가 

레진시멘트의 phosphate와 서로 척력을 유발, 아민기의 큰 접촉각(90°)이 

레진시멘트의 흐름성을 감소, 고분자층 내부의 균열  발생, 기계적 거칠기의 

전처리 과정 생략, 자가접착 레진시멘트의 자가 중합 허용 없이 즉시 광중합 

시행이 사료된다. 그러므로, 단량체와 레진시멘트의 종류를 변화시키고 silica 

blasting 등의 전처리 과정 후 플라즈마 중합처리를 시행하는 추가실험이 

요구된다. 카르복실(COOH-)과 아민(NH2+) 작용기를 모두 형성하는 

폴리에틸렌글리콜이나 4개의 활성 수소(H-)를 갖고 반응속도가 빠르며 

siloxane 결합을 형성할 수 있는 실란(SiH4)이 추가실험을 위한 단량체로 

적절하다. 레진시멘트의 구성성분 및 pH, 중합방식 또한 고려 대상이다.    

플라즈마 중합반응은 출력이 증가할수록 고분자층의 중합율과 단위 밀도당 

형성되는 작용기의 수가 증가한다. 본 연구에서, 30, 50, 70, 90 W 출력에 

따른 플라즈마 중합처리가 지르코니아와 레진시멘트의 결합강도에 미치는 

영향을 평가하고자 하였으나, 중합율에 대한 조사가 필요하다.



Ⅴ. 결  론

  본 연구는 플라즈마 중합 반응을 이용하여 지르코니아와 자가접착 

레진시멘트의 전단결합강도를 비교해보기 위해, 지르코니아 표면에 아크릴산과 

아릴아민 단량체를 출력을 달리하여 플라즈마 중합 처리 후 Rely X 

Unicem으로 접착하여 전단결합강도를 측정하였고, 다음과 같은 결과를 얻었다.

1. 대조군인 1군은 플라즈마 중합 처리를 한 3~10군보다 높은 전단결합강도를 

보였지만, 유의적인 차이는 존재하지 않았다(p > 0.05). 

2. Silica blasting 처리를 한 2군은 가장 높은 전단결합강도를 보였고 

4~10군에 비해 유의적 차이를 나타내었다(p < 0.05). 

3. 플라즈마 중합 처리를 한 3~10군 중 3군이 가장 높은 전단결합강도를 

보였지만, 유의적인 차이는 존재하지 않았다(p > 0.05).

4. 플라즈마 중합 처리를 한 3~10군의 전단결합강도를 단량체의 종류와 

출력에 따라  비교한 결과, 90 W의 출력에서만 아릴아민 이용한 10군이 

아크릴산을 이용한 6군보다 유의적으로 높았다(p < 0.05).

  이상의 결과로 미루어 볼 때 지르코니아에 아크릴산과 아릴아민 단량체를 

이용한 플라즈마 중합반응 표면처리 방법은 출력에 관계없이 자가접착 

레진시멘트의 접착력을 향상시키지 않았다.
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