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요 약

본 연구는 미세유체의 수력학적 조절을 통한 단분산성 다중 액적 형성방법을 기술한다. 다중 액적을 형성하기 위해

별도의 표면 개질이 필요 없는 co-flowing stream 시스템과 유리 모세관을 이용하여 미세유체 칩을 제작하였다. 유리

모세관 미세유체 칩 내부로 0.5 wt% Tween 20이 함유된 증류수, n-hexadecane (5 wt% Span 80), 그리고 10 wt% poly

(vinyl alcohol) (PVA) 수용액을 흘려줌으로써 단분산성 다중 액적(W/O/W)을 성공적으로 형성하였다. 더불어, 내부 액

적의 개수를 제어하기 위해 수력학적 변수로 작용하는 중간 유체와 최외각 유체의 부피유속을 고정시키고 내부 유체

의 부피유속을 조절하는 방법을 사용하여 다양한 내부 액적을 지니는 다중 유화 액적을 성공적으로 완성하였다. 이와

같은 미세유체 시스템을 통해 형성된 다중 액적은 내부물질의 종류에 따라 다양한 화학반응을 위한 하나의 독립된 마

이크로 반응기로 사용될 수 있을 것으로 기대한다.

Abstract − This study reports the microfluidic preparation of monodisperse multiple emulsions using hydrodynamic

control. To generate multiple emulsions, we fabricate a microfluidic capillary device based on co-flowing stream with-

out any surface modification of microchannels. Based on the system, we can successfully generate multiple emulsions

(W/O/W) using water containing 0.5 wt% Tween 20, n-hexadecane with 5 wt% Span 80, and 10 wt% poly (vinyl alco-

hol) (PVA) aqueous solution, respectively. Furthermore, we control the number of inner droplets by modulation of flow

rate of inner fluid at fixed flow rate of middle and outer fluid. The multiple emulsions having precisely controlled inner

droplets’ size and number can be applicable for multiple chemical reactions as an isolated microreactor.
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1. 서 론

다중 액적(Multiple emulsion)이란, 유화 제조 공정에 있어서 water-

in-oil-in-water (W/O/W), oil-in-water-in-oil (O/W/O)형의 액적을 말

하는 것으로써 분산된 액적 내부에 작은 액적을 포함하고 있는 복잡

한 시스템을 유지하는 액적을 말한다[1,2]. 이러한 액적은 다양한 물

질을 함입(encapsulation)시킬 수 있는 특징 때문에 약물전달(drug

delivery system)[3], 화장품산업(cosmetic)[4], 식품(food)[5], 디스플

레이(display)[6], 농약(agricultural pesticide)[7] 등 여러 산업 분야에

서 폭넓게 이용되고 있는 재료이다. 특히, 다중 액적 시스템은 균일

한 크기의 단분산성(monodispersity)과 내부구조를 정교하게 조절할

수 있으므로 약물의 주입량(loading level), 배출, 함입된 물질의 전달

메커니즘(mechanism)측면에서 중요한 기술로 판단되고 있다[2,8].

현재 대부분의 다중액적을 형성하는 방법은 서로 섞이지 않는 두

액체를 배치(batch)반응기에 주입 후 교반을 통해 연속상(continuous

phase) 내부에 분산상(disperse phase)의 액적이 형성되게 하는 방법

으로 만들고 있다[9-12]. 하지만, 형성된 액적의 크기(size), 다분산성

(polydispersity) 및 공정 과정의 복잡성 등에 대한 문제가 따르고 있

다[13]. 최근 상기의 문제점을 해결하기 위하여 분산상을 기공이 있

는 박막(membrane)에 가압하여 통과시켜 만들어진 단분산성 액적을

연속상에 섞이게 하는 방법이 소개되었다. 이 기술은 기존 문제가 되

고 있는 다분산성 문제를 해결할 수 있지만, 박막의 표면성질에 의

해 액적의 형태가 결정되고 다중 액적 형성에 있어서 내부 액적의 개

수조절이 어렵다는 문제점을 가지고 있다[14].

최근, 상기의 문제들을 해결할 수 있는 대안으로 미세유체 시스템을

이용한 액적 생성기술들이 많이 보고되고 있다[15-20]. 미세유체 시

스템은 매우 낮은 레이놀즈 수(Reynolds number)를 가지기 때문에
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칩 내에서의 유체 흐름은 기본적으로 층류(laminar flow)를 형성할

수 있게 되며 이러한 현상을 이용한 액적 기반의 시스템을 사용하게

되면 다양한 실험을 하나의 미세유체 채널에서 수행할 수 있게 된다

[21,22]. 액적 기반의 미세유체 시스템은 서로 섞이지 않는 두 유체

를 이용해 미세유체 채널 내에서 액적을 형성시킬 수 있다. 이런 방

법을 통하여 형성된 액적들은 매우 균일한 크기를 갖게 되며 또한 이

액적들은 각각 하나의 미세반응기(microreactor)로써 이동, 혼합, 분

석 등에 이용될 수 있다[23,24].

손쉽게 가장 널리 사용되는 미세유체 시스템은 실리콘계 고분자

인 poly(dimethyl)siloxane (PDMS)를 재료로 사용하여 소프트-리소

그래피(soft-lithography)공정을 통해 미세유체 채널을 제작하는 방법

과 유리 모세관(glass capillary)을 제작하여 만드는 방법으로 나뉘어

진다[1,2,25]. 소프트-리소그래피 공정을 이용해 만든 PDMS 기반의

장치는 채널의 구조적인 차이에 따라 크게 T-junction, flow-focusing,

마이크로밸브를 이용한 칩 등으로 나뉘어지며, 이러한 마이크로 스

케일에서 액적을 형성함에 있어서 매우 중요한 요소 중 하나는 유체

가 통과하는 채널의 표면성질(surface property)인데 PDMS가 가지

고 있는 소수성 성질로 인하여 두 개 이상의 Junction을 이용해 다중

액적을 형성함에 있어서는 추가적으로 PDMS의 표면을 선택적으로

개질하는 공정을 필요로 하게 된다[26]. 반면, 유리 모세관을 이용하

여 액적을 만드는 방법은 주 채널인 Collection tube에 그보다 직경

이 작은 분산상 주입을 위한 Injection tube를 삽입해 줌으로써 co-

flowing stream을 만들어 액적을 형성시키게 되는데 분산상이 주 채

널의 벽면에 닿지 않고 직접 연속상과 접촉하기 때문에 주 채널의 표

면성질에 영향을 받지 않는다. 그러므로 별도의 표면처리 공정 없이

친수성 혹은 소수성의 액적을 만드는 것이 가능하다는 장점이 있다.

또한 각 연속상과 분상상의 유속을 조절함으로써 형성되는 액적의

크기와 바깥쪽 액적에 포함되는 내부 액적의 개수 등도 정교하게 제

어가 가능하기 때문에 단분산성을 가지는 다중 액적의 형성이 가능

하다.

본 연구에서는 별도의 표면 개질 공정이 필요 없는 유리 모세관을

이용하여 단분산성 다중 액적을 형성하는 방법을 제시하였으며, 수

력학적 원리를 이용하여 매우 간단하게 분상상과 연속상의 부피유속

을 조절함으로써 내부에 들어가는 액적의 개수를 제어할 수 있는 방

법을 제안한다. 이 미세유체 기술을 이용하여 다양한 크기와 내부의

액적 개수를 조절 가능한 단분산성 다중 액적을 성공적으로 제조할

수 있다.

2. 실 험

2-1. 재료

다중 액적을 형성하기 위하여 n-hexadecane, sorbitan mono-oleate

(Span 80), Tween 20, poly(vinyl alcohol) (PVA, 87-89%)은 Sigma-

Aldrich chemicals (MO, USA)에서 구매하였다.

2-2. 실험방법

2-2-1. 유리 모세관 미세유체 칩의 제작

Injection tube와 Collection tube는 cylindrical capillary (World

Precision Instrument, Inc.)로써 외부직경 1.0 mm, 내부직경 0.58 mm

인 유리모세관을 사용하였다. Injection tube의 모세관 니들(capillary

needle)은 micro pipette puller (P-97, Sutter Instrument Company)를

통하여 연신시켜 사용하였다. Square capillary (AIT glass)는 외부직경

1.5 mm, 내부직경 1.05 mm를 사용하였다. Injection tube와 Collection

tube는 square capillary 안에서 일직선으로 정렬시키고 에폭시 수지로

고정시킨다. 액적을 형성시키는데 사용되는 유체는 주사기(Gastight

syringes, Hamilton company)에 의해 주입되며, 유속은 마이크로 시린

지 펌프(Harvard Apparatus, PHD 2000 series)를 통하여 조절하였다.

2-2-2. 유리 모세관 미세유체 칩을 이용한 다중 액적 형성

유리 모세관 미세유체 칩을 이용한 다중 액적이 형성되는 원리를

Fig. 1(a)에서 간략하게 보여주고 있다. 칩 내부에서는 서로 다른 세

개의 유체가 co-flowing stream을 형성하면서 두 개의 분산상(water,

oil)이 연속상(water)에 의해 주 채널의 벽면에 영향을 받지 않고 다

중 액적을 형성한다. 마이크로 시린지 펌프를 통하여 세 개의 상을

주입하게 되며 내부 유체(inner fluid)로 증류수, 중간 유체(middle

fluid)로 n-hexadecane, 그리고 최외각 유체(outer fluid)로 poly(vinyl

alcohol)(PVA) 수용액을 유리 모세관 칩 내부로 주입시킨다. 연속상

인 최외각 유체의 부피유속(Q3)이 분산상인 중간 유체의 부피유속

(Q2)보다 큰 값을 갖어야만 Dripping 모드를 유도할 수 있으며 단분

산성을 갖는 액적을 형성시킬 수 있다.

2-2-3. 분석기기

본 논문의 광학이미지는 높은 분해능의 CCD 카메라(Coolsnap,

Roper Science, USA)를 갖춘 광학현미경(NIKON, TE2000, Japan)을

사용하여 측정하였다. 측정된 이미지들은 이미지 분석 프로그램인

Image-pro plus (Media cybernetics, CA, USA)을 이용하여 분석하였다. 

3. 결과 및 토의

본 연구에서 사용되는 유리 모세관 미세유체 칩은 2개의 분산상

(water, oil)이 들어갈 수 있는 주입채널 2개와 연속상을 위한 주입채

널로 이루어져 있다. 최외각 유체로 10 wt% poly(vinyl alcohol)

(PVA)이 혼합된 수용액이 사용되었고 분산상인 내부 유체와 중간 유

Fig. 1. Generation of double emulsions in microfluidic capillary device.

(a) Schematics of microfluidic capillary device for prepara-

tion of W/O/W double emulsions. (b) Optical image show-

ing generation of double emulsions. (c) Bright-field image of

monodisperse double emulsions. The flow rates of inner, middle,

and outer fluid are Q
1
=150 µL/h, Q

2
=1200 µL/h, Q

3
=7000 µL/h,

respectively.



미세채널에서 수력학적 조절을 통한 단분산성 다중 액적 생성 735

Korean Chem. Eng. Res., Vol. 50, No. 4, August, 2012

체는 증류수와 n-hexadecane을 사용하였다. 형성되는 액적의 안정성

을 유지시키기 위해 각각의 유체에 0.5 wt% Tween 20과 5 wt% Span

80을 넣어줌으로써 계면장력을 최소화 시켰다. Fig. 1(b)는 유리 모

세관 미세유체 칩 내부에서 액적이 형성되는 과정을 보여주고 있다.

Fig. 1(c)는 유리 모세관 미세유체 칩의 외부에서 안정화 상태로 유

지하고 있는 액적들의 광학 현미경 사진이다.

본 연구에 사용된 미세유체 시스템을 통하여 다중 액적을 형성하

기 위해 내부에 흐르는 유체의 부피유속을 정교하게 조절하여 내부

액적의 개수를 제어하였다. Fig. 2(a)에서 보여주는 바와 같이 내부

액적의 개수제어는 액적의 크기를 결정짓는 내부 유체의 부피유속

(Q1), 중간 유체의 부피유속(Q2), 최외각 유체의 부피유속(Q3),

Collection tube의 orifice 직경(D2), 및 외부직경(D3) 등 수력학적 변

수에 영향을 받는다. 유리 모세관 미세유체 칩 상에서 내부 액적의

크기(d1)를 결정짓는 인자는 내부 유체와 중간 유체의 부피유속(Q1,

Q2), Injection tube가 근접해 있는 Collection tube의 orifice 직경(D2)

에 영향을 받아 형성되며 이를 감싸는 외부 액적의 크기(d2)는 분산

상의 부피유속(Q1+Q2), 연속상의 부피유속(Q3)과 Collection tube의

내부직경(D3)에 영향을 받는다. Fig. 2(b)에서 보여주는 바와 같이 분

산상과 연속상은 전단력을 받아 액적을 형성하게 됨을 확인할 수 있

다[27].

본 연구에서는 수력학적 변수 중에서 중간 유체의 부피유속(Q2)과

최외각 유체의 부피유속(Q3)을 임의로 고정시키고 내부 유체의 부피

유속(Q1) 하나만 선택하여 정교하게 조작하는 방법을 사용하였으며,

단위시간당 흘러 들어가는 내부 유체의 양이 증가함에 따라 Fig. 2(c)

에서 보여주는 바와 같이 내부 액적의 개수를 제어할 수 있었다.

최근 본 연구실에서는 Dripping 메카니즘을 통한 부피유속에 의존

적인 내부 액적(d1)과 외부 액적(d2)의 크기를 정량적으로 결정함으

로써 외부 액적 내부로 들어가는 내부 액적의 개수(N)를 예측할 수

있다[1]. Dripping 상태에서 유체의 상태가 일정하게 유지되고 있고

유리 모세관 미세유체 칩 내부에 위치한 Collection tube의 orifice 직

경과 내부직경이 일정하게 고정되어 있을 때, 유도된 coaxial flow에

의해 생성되는 액적의 크기는 이를 감싸는 유속(surrounding flow)과

반비례 관계를 나타낸다[27].

그리하여 본 연구에 사용된 유리 모세관 미세유체 칩 내부에서 유

속의 변화(Q1/Q2)에 따라 형성되는 내부 액적 크기변화(d1/D2)를 계

산하여 일차 종속적인 상관관계를 Fig. 3(a)에 나타내었다. 이와 유

사한 방법을 사용하여 외부 액적 크기변화(d2/D3)와 이에 영향을 주는

부피유속((Q1+Q2)/Q3)의 상관관계를 표현할 수 있다(Fig. 3(b)). 이

두 가지 실험에 의거한 상관관계를 이용하여 질량보존에 입각한 식

(1)로부터 내부 액적의 개수를 정량적으로 예측할 수 있다.

(1)

f1=formation rate of inner droplets

f2=formation rate of outer droplets

또한, 실험적인 데이터를 바탕으로 선형 회귀 분석(linear regression

analysis)을 통하여 내부 액적과 외부 액적의 크기변화를 본 실험에

쓰인 유리모세관 칩을 사용하여 내부에서 부피유속과의 상관관계로

변환시킨 식 (2)에 적용시키면 부피유속의 작용에 영향을 받아 함입

되는 내부 액적의 개수를 예측할 수 있다.

(2)

실험 데이터로 사용되는 a1과 a2, b1과 b2는 선형 회귀 분석을 통하

여 얻어진 기울기와 절편으로써 Fig. 3(a)에서 a1=1.33, b1=0.51, Fig.

3(b)에서 a2=10.96, b2=1.65 값을 구할 수 있었다. 본 연구에서 구한

인자(a1, a2, b1, b2)들과 부피유속을 식 (2)에 적용시켜본 결과 이론

적으로 예측한 내부 액적의 개수(solid line)와 실험을 통해 얻는 내

부 액적의 개수(open circle)가 거의 일치함을 확인할 수 있으며, 이

론적으로 예측한 내부 액적의 개수가 두 개의 정수 사이에 위치할

경우 전이 영역(transition zone)으로 간주하였고 실험결과도 이와

동일하였다(Fig. 3(c)).

즉, 부피유속의 조절만으로 내부 액적의 개수를 제어함으로써 선

택적으로 내부 구조가 복잡한 다중 액적을 형성할 수 있었다. 본 기

술을 바탕으로 균일한 양의 물질을 함입할 수 있으므로 제약산업 및

화장품산업 등의 다양한 분야에 유용하게 사용할 수 있을 것이다.
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Fig. 2. Generation of multiple emulsions with control of number of

inner droplets. (a) Schematics of the microfluidic capillary

device. (b) Optical images showing generation of multiple

emulsions. (c) Bright-field images of monodisperse multiple

emulsions. The values of Q
1
 are equal to 30, 50, 110, and 120 µL/h.

Q
2
 and Q

3
 are kept constant at 1500 µL/h and 8000 µL/h.
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4. 결 론

본 연구는 co-flowing stream을 기반으로 하는 다중 액적 생성방

법을 수력학적 제어를 통하여 간편하게 제조할 수 있는 기술을 제안

하였다. 따라서, 유체의 부피유속을 정교하게 조절하여 내부 액적의

개수를 제어함으로써 다양한 형태의 내부구조를 갖는 다중 액적을

구현하였다.

형성된 다중 액적은 매우 균일한 크기와 안정성을 가지며, 기존 배

치공정의 가장 큰 문제점인 액적 크기의 다양성을 해결할 수 있었다.

또한 여러 번의 공정을 통해 제조할 수 있는 다중 액적을 마이크로

규모의 미세유체 칩을 사용함으로써 공정을 단순화 하였다.

더 나아가, 본 미세유체 시스템을 기반으로 다양한 내부구조를 갖

는 다중 액적을 형성함으로써 여러 가지 물질을 함입시킬 수 있으므

로 하나의 독립된 반응기로써 내부 물질의 종류에 따라 다양한 화학

반응 연구를 앞으로 진행할 계획이다.
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