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초록: 본 연구는 순차적인 마이크로 몰딩 방법을 이용한 고분자 다중 분획 입자 제조 방법에 관한 것이다. 다중 분

획 입자는 poly(dimethylsiloxane)(PDMS) 마이크로 몰드 내로 단량체 혼합물의 주입, 휘발성 용매의 증발, 광중합으

로 이루어지는 일련의 과정을 통해 제조한다. 이때, 단량체 혼합물에 포함된 휘발성 용매의 농도에 따라, 다중 분획

입자를 구성하는 각 구획의 부피분율을 제어하는 것이 가능하다. 또한 단량체 혼합물의 농도 및 다중 분획 입자 제

조공정의 반복횟수에 따라, 단일 입자, 이중 입자, 삼중 입자를 선택적으로 제조가 가능함을 보여준다. 제조한 각각

의 다중 분획 입자에 형광염료를 함입하여 특정한 정보를 인코딩한 바코드 입자로써의 활용 가능성을 증명한다. 본

연구에서 제안하는 다중 분획 입자를 제조하기 위한 순차적인 마이크로 몰딩 방법은 쉽고, 빠르며, 고가의 장비를

필요로 하지 않는 장점을 가지며, 제조된 다중 분획 입자는 약물 저장 및 전달 소재, 바이오 센서, 그리고 선택적인

흡착-탈착을 유도할 수 있는 고감도 기능성 재료로서 응용이 가능할 것으로 기대한다.

Abstract: In this paper, we present a fabrication method of polymeric multicompartment particles via a sequential micro-

molding process composed of injection of photocurable solution, evaporation of volatile solvent, and photo-polym-

erization. Depending on the concentration of volatile solvent in photocurable solution, the volume fraction of the

multicompartment particles can be controlled. Also, the repetition of the sequential micromolding process with controlled

composition of photocurable solution provides controlling the number of compartment in the particles. Based on this prin-

ciple, we can fabricate single particles, Janus particles and triblock particles with desired fraction of the compartment. In

addition, the multicompartment particles are able to be applicable for barcode particles embedding fluorescent dyes at

each compartment. The barcode particles encode information about their specific compositions and enable simple iden-

tification. These sequential micromolding method for multicompartment particles has several advantages including easy,

fast, and cost effective process. We envision that the multicompartment particles have various applications such as drug

storage, delivery supporters, biosensors, and advanced materials for inducing highly selective adsorption-desorption.

Keywords: multicompartment particles, information, encoding, micromolding.

서 론

21 세기 정보화 시대를 살아감에 있어, 정보의 중요성은 날

이 지날수록 높아지고 있는 추세이다. 일반적으로 정보 전달

의 3대 요소인 저장 및 이동, 그리고 해석은 현재까지 전기

적 신호인 통신에 입각하여 수행되고 있으며,1 더욱 복잡하고

암호화시킬 수 있는 대체수단을 모색하고 있는 상황이다. 기

존 저장매체의 종류는 수신호,2 모스부호,3 바코드4-8 또는 QR

코드(quick response code),9 지문인식,10,11 그리고 최근 주민

등록번호 대체수단인 마이핀(My-PIN)에 이르기까지 수많은

정보를 암호화 또는 코드화시켜 저장하고 있으며, 정보 주체

를 대신하는 역할을 담당하고 있다. 하지만, 이러한 정보 저

장매체의 복잡화는 고도의 기술발달로 인해 해커들에 의한

정보누출의 위험성으로부터 벗어나지 못하는 한계점을 지니

고 있다. 그러므로 새로운 정보전달 및 저장을 위한 대체 매

개체 개발이 필요한 실정이며, 앞으로 다가올 미래를 대비하

기 위한 선행 연구가 필요하다.

이를 위해 하버드 대학의 George M. Whitesides 그룹에서
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‘정보심지(infofuse)’라는 연구결과를 발표하였다.12 본 연구에

서는 기존의 전자나 광자를 이용한 정보전달 기술(Information

technology, IT)의 대체수단으로 화학반응을 이용한 ‘정보화

학(infochemistry)’개념을 소개하였고, 새로운 분야를 개척하

였다. 그 밖에도 화학, 재료과학 분야에서 전기적, 물리적, 그

리고 화학적 상호작용을 이용한 연구가 진행되고 있으며, 특

히 미세유체(microfluidics)를 이용하는 연구가 활발하게 진행

중에 있다. 대표적으로 다중 분획 입자(multicompartment

particle)를 이용하여 선택적인 정보의 코드화 및 암호화, 그

리고 해독이 가능한 시스템을 구축할 수 있다.6 다중 분획 입

자는 물리적으로 단일 입자에 속하지만, 화학적으로 두 가지

이상의 다양한 구성 성분으로 이루어진 혼성 입자로써 역할

을 수행하며, 단일 입자에서 보여줄 수 없는 다양한 기능성

을 통해 복합 시너지 효과를 기대할 수 있으므로 관심이 집

중되고 있다. 이러한 특징 때문에 산업전반에 걸쳐 고분자 계

면활성제,13 약물 전달저장매체,14,15 자기 조립,16-21 바이오 센

서,7 그리고 촉매 지지체22 등과 같이 다양한 분야로의 맞춤

제작 재료로 응용이 가능하다. 

하나의 단일 입자에서 두 가지 이상의 기능성을 보이는 다

중 분획 입자의 제작 및 다양한 응용 분야가 수많은 연구 보

고를 통해 소개되고 있으며, 대표적인 다중 분획 입자 제조

법으로 MIT의 Patrick S. Doyle 그룹에서 제안한 흐름 식각

(flow lithography, FL) 방법이 있다. 흐름 식각법은 연속 흐

름 식각(continuous flow lithography, CFL)과23,24 정지 흐름

식각(stop flow lithography, SFL)법으로7,25,26 나뉘며, 층류를

이용함으로써 다량의 다중 분획 입자를 빠른 시간 내에 제조

할 수 있다는 장점이 있다. 하지만, 제조되는 다중 분획 입자

의 형상은 이차원적으로만 제어가 되는 단점이 있다. 이차원

형상을 갖는 다중 분획 입자의 한계점을 보완하기 위해 본

그룹에서는 마이크로 몰딩 기술을 이용한 삼차원 비등방성

입자 제조 방법을 제안한 바 있다.27-35 사용하는 물질의 제약

으로부터 자유로우며, 배치 공정으로써 대량생산이 가능하다

는 특징이 있다. 또한 젖음성 유체(wetting fluid)를 사용함으

로써 등방성/비등방성을 갖는 기능성 입자의 제조가 가능하

고, 복잡한 장비 사용 없이 단시간 내에 자외선 광중합에 의

한 다중 분획 입자 제조가 가능하다는 장점을 갖고 있다.

그러므로 본 연구에서는 순차적인 마이크로 몰딩 기술을

이용하여 비등방성 다중 분획 입자를 제조하였고, 정보 함입

및 전달 매개체 역할을 수행할 수 있는 바코드 입자로써 응

용 가능성을 확인하였다. 순차적 단량체 주입 과정과 자외선

광중합을 통해 다중 분획 입자는 제조되었으며, 연속적인 광

중합 공정단계를 조절함으로써 다중 분획 입자를 구성하고

있는 구획 개수를 제어할 수 있었다. 제조된 바코드 입자는

형광이미지 분석을 통해 정보 함입 및 암호화 대체 재료로

사용 가능하다.

실 험

실험재료. 양각 패턴의 마스터 몰드를 제조하기 위해 SU-

8 감광제(photoresist, SU-8 3050)와 현상제(developer, SU-8

developer) 용액은 Microchem Crop.(MA, USA)에서 구매하

였고, 음각 패턴의 몰드를 제조하기 위해 poly(dimethylsiloxane)

(PDMS, sylgard 184)은 Dow corning(MI, USA)에서 구입하

여 사용하였다. 다중 분획 입자를 제조하기 위해 poly(ethylene

glycol)-diacrylate(PEG-DA, Mn=700), trimethylolpropanetri-

acylate(TMPTA, Mn=296), 2-hydroxy-2-methylpropiophenone

(Darocur1173), ethanol(≥99.5%), isopropanol(≥99.5%), rho-

damine B(λex 553 nm/λem 627 nm)와 fluorescein isothiocyanate

(FITC) (λex 492 nm/λem 518 nm)는 Sigma-Aldrich chemicals

(MO, USA)에서 구매하였다.

마이크로 몰드 제조. 마이크로 몰드를 제조하기 위해 먼저

포토리소그래피 공정을 이용하여 70 μm 높이를 갖는 원기둥

형태(D=30 μm)로 양각의 마스터 몰드를 제조하였다.36 그 후

양각의 마스터 몰드를 이용하여 다중 분획 입자의 형상을 결

정하는 음각패턴의 PDMS 마이크로 몰드를 제작하기 위하여

소프트 리소그래피기술을 이용하였다.37,38 방법은 양각의 마

스터 몰드 위로 PDMS와 경화제를 10:1 비율로 섞은 혼합물

을 부어준다. 진공펌프를 통해 기포를 제거한 뒤, 마스터 몰

드를 오븐(65 oC)에서 6시간 이상 열경화시켜 준다. 가교 후

PDMS 마이크로 몰드는 상온에서 1시간 이상 안정화를 거친

뒤 마스터 몰드로부터 분리시켜 사용한다.

다중 분획 입자의 제조. 순차적인 마이크로 몰딩 방법을

이용한 다중 분획 입자의 제조는 Figure 1에서와 같이 연속

적인 광중합을 거쳐 제조된다. 다중 분획 입자를 구성하는 단

량체 혼합물은 TMPTA와 에탄올, 그리고 광개시제의 혼합을

통해 제조된다. 먼저, 음각의 PDMS 마이크로 몰드에 첫 번

째 단량체 혼합물을 주입하고, 남은 잔여물은 마이크로 파이

펫을 사용하여 제거한다. 70 oC 오븐에서 용매의 증발을 유

Figure 1. Schematic illustration of process for the fabrication of

multicompartment particles.
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도한 다음 광중합(photo-polymerization)을 30초 동안 실시한

다. 두 번째 단량체 혼합물은 단량체인 PEG-DA와 에탄올,

광개시제로 구성되며 첫 번째와 같은 공정을 거친 뒤, 마지

막으로 용매가 포함되지 않는 세 번째 단량체 혼합물을 주입

후 광중합시켜 제조를 완료한다. 제조한 입자들은 PDMS 몰

드를 물리적으로 구부린 후 isopropyl alcohol(IPA) 상에서 수

거함으로써, 입자의 손상 없이 몰드로부터 분리하여 수거해

준다.29

관찰 및 분석. 본 논문에서 사용한 입자의 광학 이미지 및

형광 이미지는 CCD(charge-coupled device) 카메라(coolsnap,

roper science, USA)가 장착된 광학현미경(NIKON, TE2000,

Japan)으로 촬영하였다. 촬영된 광학 이미지와 형광 이미지는

ImageJ를 이용하여 분석하였다.

결과 및 토론

순차적인 마이크로 몰딩. 본 연구에서 제조한 다중 분획

입자는 3 층 구조를 이루고 있으며, 서로 다른 단량체 혼합

물의 조합으로 이루어져 있다. 순차적 마이크로 몰딩 방법은

벌크 중합으로써 한 번의 공정을 통해 같은 구조를 갖는 다

중 분획 입자를 대량생산 가능하다(>1.7×104개). 또한 제조

공정시간은 단량체 혼합물의 순차적인 주입과 광중합을 통한

빠른 반응으로써, 3분 이내로 이루어지므로 효율적인 다중 분

획 입자 제조를 반복 수행할 수 있다. 다중 분획 입자를 제

조함에 있어 단량체 혼합물간의 접합(conjugation)은 광중합

시간에 의존적이며, 각 부분을 구성하는 단일 입자의 중합되

는 원리는 단량체 사슬의 아크릴레이트(acrylate) 관능기에 의

한 라디칼 반응을 통해 중합이 이루어진다.39-44 단량체 혼합

물을 구성하고 있는 광개시제의 높은 에너지(자외선)에 유도

되는 개시반응(initiation)을 시작으로, 형성된 자유 라디칼(free

radical)에 의한 연속적인 단량체 사슬은 성장(propagation) 및

정지(termination) 반응을 거침으로써 다중 분획 입자의 부분

을 차지하는 단일 입자의 부분 가교를 유도할 수 있고, 연속

적인 광중합은 입자와 입자간의 접합 및 완전 가교를 유도할

수 있는 에너지원으로써 작용한다.

Figure 2는 순차적인 마이크로 몰딩 방법을 통해 제조한 다

중 분획 입자의 광학, 형광 현미경 이미지 분석 결과이다. 제

조된 다중 분획 입자는 서로 다른 단량체로 구성되어 있으므

로 광학 이미지와 형광 이미지 분석을 통해 각 부분의 구획

이 확연하게 구분됨을 확인할 수 있다(Figure 2(A)-(E)). 형광

이미지 분석은 서로 다른 파장을 갖는 Rhodamine B, FITC

형광염료를 사용하였으며, 친수성 부분과 소수성 부분의 형

광염료를 달리함으로써 선택적인 물질 함입 및 형광 코드화

가 가능하였다(Figure 2(B)-(C)). 또한 제조된 다중분획 입자

의 각 구획에 대한 광학 현미경 이미지 분석 결과를 Figure

2(F)에 나타내었다. 분석 방법은 다중 분획 입자를 구성하고

있는 서로 다른 단일 부분의 높이를 측정하였고, 분석결과 구

획의 변동계수(CV, coefficient of variation)는 CVC1=3.48%,

CVC2=4.60%, CVC3=4.11%로 측정되었다. 이를 통해 휘발성

용매를 통한 순차적 마이크로 몰딩 방법은 상대적으로 균일

한 부피 분율(volume ratio)을 갖는 단분산성(monodispersity)

다중 분획 입자가 제조됨을 확인하였다. 

다중 분획 입자의 부피분율 제어. 다중 분획 입자를 제조

함에 있어 이를 구성하는 각 부분의 부피분율 제어는 물리적

으로 새로운 기능성을 부여할 수 있다. 이를 위해서 주요한

변수는 휘발성 용매인 에탄올의 농도가 절대적이며, 이를 이

용하여 Figure 3과 같이 다중 분획 입자 구획 크기분포가 등

방성, 비등방성 특성을 유도할 수 있다. 양쪽의 구획비가 같

은 물리적으로 대칭인 다중 분획 입자의 광학, 형광이미지는

Figure 3(A), (B)와 같으며, Figure 3(C)와 같이 광학이미지

분석을 통해 20:60:20의 부피분율을 갖는 것으로 확인되었으

며 이에 대한 변동계수는 CVC1=2.54%, CVC2=4.98%, CVC3=

2.81%로써 상대적으로 균일한 크기분포를 나타내었다. 또한

양쪽의 구획비가 비대칭을 이루는 다중 분획 입자의 경우에

도, Figure 3(D), (E)와 같이 쉽게 제조가 가능하며, 광학이미

지 분석결과인 Figure 3(F)를 통해 30:20:50의 비대칭 입자임

Figure 2. Characterization of multicompartment particles (30/40/

30) embedding fluorescent dyes: (A) bright field image; (B) red flu-

orescence merged optical microscopy image; (C) green fluorescence

merged optical microscopy image; (D) fluorescence merged optical

microscopy image; (E) merged fluorescence microscopy image; (F)

block size distribution of the triblock particles.
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을 확인하였으며 비대칭 입자의 변동계수는 CVC1=4.19%,

CVC2=4.98%, CVC3=3.87%로 측정되었다. 이를 통해 본 논문

의 순차적인 마이크로 몰딩 방법을 이용함으로써 안정적으로

등방성, 비등방성 입자제조가 가능함을 증명하였다. 더 나아

가, 에탄올의 함량을 증가시킴에 따라 각 구획의 크기는 더

욱 축소화 될 것이며 각 구획의 크기를 sub-μm까지 조절이

가능할 것이다.

다중 분획 입자의 구획 개수 제어. 고분자 입자의 성능 우

수성을 판단하는 주요변수로써 함입되는 구획인자(number of

compartment)의 개수 조절은 매우 중요하게 작용한다. Figure

4와 같이 단량체 혼합물의 주입 및 광중합 공정단계를 조절

함으로써 균일한 형상을 갖는 단일 입자, 이중 입자, 삼중 입

자를 제조하였다. 단량체 혼합물의 주입과 광중합의 반복 수

행은 다중 분획 입자의 구획 개수 제어에 주요 역할을 담당

하며, 빠르고 쉽게 다양한 다중 분획 입자를 PDMS 마이크

로 몰드를 통해 제조할 수 있다. 광학 현미경 이미지 분석 결

과 Figure 4(D)-(F)와 같이 CV=5% 이내의 균일한 입자제조

가 가능함을 확인하였고, 더 나아가 단량체 혼합물의 주입과

광중합 공정단계를 증가시키면 더욱 복잡한 다중 분획 입자

제조가 가능할 것이며, 사용하는 몰드의 음각패턴의 크기에

따라서 마이크로 입자의 크기도 쉽게 조절할 수 있으므로,

sub-μm까지 소형화된 다중 분획 입자의 제조가 가능할 것으

로 기대하고 있다.

형광염료의 인코딩 및 검출 시스템. 다양한 물리적, 화학

적 비등방성을 갖는 3차원 형상의 다중 분획 입자를 통해 정

보전달 매개체로서 응용 가능성을 Figure 5에서 입증하였다.

순차적 마이크로 몰딩 방법을 통해 제조된 다중 분획 입자는

기존의 2차원 고분자 입자보다 물리적, 화학적으로 내포시킬

수 있는 정보의 다양성(diversity)을 증폭시킬 수 있다. 이에

대한 정보의 해석은 Figure 5(A)와 같이 형광 이미지 분석을

통해 이루어질 수 있으며, 실험은 Figure 5(B)와 같이 모든

구획의 성분을 PEG-DA로 제조함으로써 광학 이미지분석에

의한 정보누출을 차단하였다. 정보의 함입은 다중 분획 입자

제조 공정이 이루어질 때 이루어지며, 선택적으로 형광염료

를 함유한 단량체 혼합물을 사용함으로써 암호화가 이루어진

다. 본 실험에 사용한 정보함입 다중 분획 입자의 분석은 형

광물질의 유무에 따라 형광이 발현이 되는 부분은 1, 발현이

되지 않는 부분은 0으로 수식화시켜 이진법에 의거한 코드화

가 가능하며, 서로 다른 형광발현 위치의 조합은 정보 함입

개수를 결정짓는다(Figure 5(C)). 마지막으로, 정보함입 다중

분획 입자 제조 시 형광염료의 농도를 조절하여 외부적으로

형상은 같지만, 구성하는 구획마다 형광 농도를 다르게 주입

하였으며, 이를 통한 형광 발현 세기를 다양화시킨 다중 분

Figure 3. Control of block ratio and characterization of multi flu-

orescence encoding particles: (A) optical microscopy image; (B)

merged fluorescence microscopy image; (C) size distribution of

symmetric (20/60/20) particles; (D) optical microscopy image; (E)

merged fluorescence microscopy image; (F) size distribution of

asymmetric (30/20/50) particles.

Figure 4. Ability to control the number of compartments: bright

field images of (A) one; (B) two; (C) three compartmentalized par-

ticles; (D) - (F) the block size distribution corresponding to figure

(A), (B), and (C), respectively.



순차적인 마이크로 몰딩 방법을 이용한 다중 분획 입자의 제조 461

 Polymer(Korea), Vol. 40, No. 3, 2016

획 입자를 제조하였다. 본 방법을 통하여 형광의 농도에 따

른 인코딩 기술을 적용한다면, 형광의 종류와 더불어 형광의

세기를 통한 정보 인코딩 개수를 급격하게 증가시킬 수 있는

기술로 발전시킬 수 있으며, 형광의 종류에 따라 다른 색을

구현하는 디스플레이로 이용한 기존의 입자 인코딩 기술에서

인코딩 개수의 제한적 문제를 해결할 수 있을 것으로 기대한

다.45 Figure 5(D)는 상기의 예상되는 결과를 증명하기 위해

형광의 세기를 정량적으로 분석하여 발현되는 형광 위치

(position)와 형광의 세기를 분석한 결과이다. 결론적으로, 상

기의 방법을 통해 다양한 정보를 인코딩 가능한 다중 분획

입자가 제조됨을 확인할 수 있다. 향후 연구에서는 형광염료

의 농도를 정교하게 조절하여 다양한 정보가 인코딩된 입자

를 바탕으로 실제 스크리닝 실험 및 연구에 활용 가능성을

검증할 것이다. 더 나아가, 본 하이드로젤 입자는 염기성 수

Figure 5. Information encoded particles (30/35/35): (A) schematic illustration of detection of fluorescence encoding particles; (B) optical

image; (C) schematic and merged image of fluorescence detection particles; (D) analysis of fluorescence encoding particles.
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용액 내에서 탈양성화 작용을 유도해 하이드로젤 입자의 팽

윤을 유도할 수 있고, 그 팽윤된 입자는 손쉽게 형광염료를

외부로 방출할 수 있을 것이다. 이는 임의의 인코딩된 정보

를 매우 빠르고 간편하게 삭제할 수 있는 새로운 정보기술로

활용될 수 있음으로 입자를 통한 정보의 저장-전달-삭제 과

정을 한꺼번에 수행할 수 있는 기술로 발전시킬 수 있다.30

결 론

본 연구에서는 간단한 순차적인 마이크로 몰딩 방법을 이

용하여 다중 분획 입자를 제조하였으며, 단량체 혼합물을 구

성하고 있는 휘발성 용매의 농도조절을 통해 다양한 부피분

율을 갖는 다중 분획 입자를 제조하였다. 또한 순차적 마이

크로 몰딩 방법을 활용하여 광중합 공정 수행 횟수를 달리함

으로써 다중 분획 입자의 구획 개수를 손쉽게 제어 가능하였다.

추가적으로 정보전달 매개체로서 정보 함입 바코드 입자로

의 응용 가능성을 증명하였고, 형광 염료의 선택적으로 함입

은 하나의 정보로서 다양한 정보를 다중 분획 입자 내부로

코드화시킬 수 있었다. 이를 통해 다양한 변수제어는 복잡한

암호 시스템으로의 발전 가능성을 야기시킬 수 있다. 또한 본

그룹에서 제안하는 순차적 마이크로 몰딩을 이용한 다중 분

획 입자는 기능성 고분자 입자 제조의 주요 변수인 다양한

재료의 조합을 통한 기공성과 유동성 제어, 그리고 특정 탐

침 물질 및 분석염료에 대한 함입 수용성을 충족시키므로, 앞

으로 재료산업에서 영향력과 발전가능성은 상당할 것으로 기

대한다.
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