
Article

Appl. Chem. Eng., Vol. 35, No. 2, April 2024, 115-121
https://doi.org/10.14478/ace.2024.1002

115

1. 서    론1)

Ascorbic acid (이하 AA)는 수용성 비타민으로 항산화 기능이 뛰어

나 자유라디칼의 생성을 억제하면서 피부의 탄력이 처지거나 색소가 

침착되는 등의 미백 및 안티에이징 효과가 있다[1]. AA는 특히 화장

품 산업에서 각광받는 기능성 물질이지만, 쉽게 분해되어 안정성이 
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떨어진다는 어려움이 있다. 산화안정성이 낮기 때문에 쉽게 손상되며

[2,3], 산소나 금속 이온이 존재하는 높은 pH의 수용액에서도 쉽게 분

해된다[4]. 또한, 환원형 비타민C인 AA가 불안정한 형태의 산화형 비

타민C인 dehydroascorbic acid로 변하게 되면 수분과의 접촉에 의해 

분해되고 활성을 잃게 된다[5]. 이와 같이 ascorbic acid의 손상을 막기 

위한 방안으로는 미립자 내부에 캡슐화(encapsulation) 하는 방법이 있다.
캡슐화(encapsulation) 기술은 고체, 액체 혹은 가스 상태의 물질을 

얇은 고분자 막으로 감싸서 마이크로캡슐이라고 부르는 수 마이크로

미터 크기의 미립자 형태로 만드는 기술이다. 생분해성 고분자를 사

용하여 약물을 내부에 봉입하여 미립자를 만드는 경우, 고분자의 크

기와 분해되는 시간을 조절하여 약물의 방출 속도를 제어할 수 있다

[6]. 따라서, encapsulation 기술은 제약, 화장품, 의약, 농업, 식품 등 
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초    록

본 연구는 W1/O/W2 이중유화법을 통한 마이크로 캡슐화 공정을 최적화하기 위해 역미셀(reverse micelle), salt 농도 
등의 열역학적 변수와 유체의 점도, 계면장력 등 계면의 유동에 영향을 미치는 공정변수들의 영향성을 분석하였다. 
아스코르브산의 PLA (polylactic acid) 미립자 내부로의 캡슐화 효율에 가장 큰 영향을 미치는 변수는 W1과 W2상의 
삼투압의 차이로 W2상의 salt 농도를 높이거나, W1상의 아스코르브산 농도를 줄이면 캡슐화 효율이 높아짐을 관찰하
였다. 또한, 삼투압의 차이가 클수록 미립자 표면의 손상이 심해짐을 확인할 수 있었다. 캡슐화 효율을 높일 것으로 
예상되었던 역미셀 도입은 그 기여도가 낮거나 오히려 캡슐화 효율을 낮추었다. 마이크로캡슐의 수율은 공정 조건, 
용액 조성 등과 상관없는 universal 함수로 표현하였는데, Ca > 20에서는 더 이상의 수율 증가가 관찰되지 않았다.

Abstract
This study analyzed the influence of process variables affecting the thermodynamic equilibrium and fluid dynamics of inter-
faces such as reverse micelle, salt concentration, interfacial tension, and viscosity of fluids to optimize the microencapsulation 
process using the W1/O/W2 double emulsion method. The process variable with the greatest impact on encapsulation effi-
ciency was found to be the difference in osmotic pressure between the W1 and W2 phases. It was observed that increasing 
the salt concentration in the W2 phase or decreasing the ascorbic acid concentration in the W1 phase resulted in higher encap-
sulation efficiency. Additionally, a larger difference in osmotic pressure led to increased damage to the surface of the micro-
particles, as confirmed by SEM images. The introduction of reverse micelles, which was anticipated to increase encapsulation 
efficiency, either had a low contribution or even decreased encapsulation efficiency. The yield of microcapsules was expressed 
as a universal function, applicable to all process conditions or solution compositions. According to this universal function, 
no further increase in yield was observed beyond the Ca (capillary number) of approximately 20.
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수많은 영역에서 유용하게 활용된다[7].
미립자의 제조에 사용되는 생분해성 고분자는 코어와 반응하지 않

고 밀봉 상태가 잘 유지되며 내부를 보호하고 독성이 없고 생체적합성

이 높아야 하는 특성을 가진다[7]. 천연고분자 중에서는 폴리펩타이드, 
단백질, 다당류(전분, 키토산 등), 세포 등이 있고, 합성고분자 중에서

는 PLA (polylactic acid), PLGA (polylactic-co-glycolic acid), PHB (po-
lyhydroxybutyrate) 등이 있다[8]. 이 중 PLA는 옥수수 등의 재생 가능

한 원료에서 추출한 L-lactide를 원료로 만들어지는 합성 고분자로 

FDA의 승인을 받았으며 가장 많이 사용되는 생분해성 고분자 중의 하

나로, 독성이 없고 생체적합성이 높으며 생분해성 고분자 중 우수한 

열 가공특성을 가져 인체 사용을 위해 가공하기가 용이하다[9-11]. 경
구 및 점액 제제의 PLA 마이크로캡슐에 효소, 단백질 등과 같이 불안

정한 물질을 고정하여 손실이 없도록 전달할 수 있으며 인슐린과 같은 

친수성 호르몬의 체내 장기적 용출이 가능하다[12,13]. 
PLA는 체내에서 소수성을 띠기 때문에 세포 친화성이 떨어지고 분

해되는 속도가 느려 오랫동안 잔류하며, 이 과정에서 염증 반응이 유

도될 수 있다[10,14]. 반면, AA는 식세포작용을 활성화하여 항균효과

를 높이고[15], 체내의 다양한 염증 유발 물질의 발현을 down-regu-
lation하여 염증을 최소화한다[16]. 따라서 PLA에 AA를 동시에 처리

하면 PLA로 인한 염증 반응이 일어나는 것을 최소화할 수 있다[14]. 
또한, 피부나 연골 등의 노화를 되돌리기 위해 콜라겐을 합성하는 과

정에서 PLA가 분해되어 생성되는 lactic acid는, AA와 같이 콜라겐을 

합성하는 데에 큰 자극을 준다[17-19]. 따라서 PLA 미립자 내에 AA를 

캡슐화하여 봉입하면 필러나 화장품에 사용되는 PLA 미립자로 인해 

생길 수 있는 염증 반응을 개선하고, 콜라겐의 생성을 더욱 활성화할 

수 있을 것이다. 그러나 이러한 장점에도 불구하고 현재까지 PLA를 

이용하여 AA를 encapsulation을 한 연구나 상품화한 사례는 전무하다.
Gao et al.[20]은 PLLA (poly-L-lactic acid), PDLA (poly-D-lactic 

acid), PDLLA (poly-DL-lactic acid)로 만들어진 생분해성 고분자 필러

에 대한 적합성 평가 연구를 진행하였고, Zhang et al.[21]은 PLLA, 
PLLGA (poly(l-lactide-co-glycolide)), PLLA-PEG (polyethylene gly-
col)-PLLA로 만들어진 생분해성 고분자 필러에 대한 적합성을 평가

하는 연구를 진행하였다. 그 결과 두 연구 모두 PLLA로 만들어진 생

분해성 고분자 필러의 염증 유발 가능성이 가장 낮고 콜라겐의 재생

력 또한 가장 높음을 볼 수 있었다. 또한 다른 고분자와 비교했을 때 

PLLA는 추가적인 중합이 필요하지 않고, 분해 속도가 18~24개월 정

도로 길기 때문에, 장기적으로 체내 약물의 방출이 필요하거나 오랫

동안 잔류하여 효과를 줘야 하는 경우 유효하다[22]. 따라서 AA를 봉

입한 PLA 미립자는 바르는 필러, 혹은 진피층에 주입하는 미용 목적

의 필러로 적합한 제형이라고 볼 수 있다. 
미립자를 만드는 방법은 크게 기계적 방법과 물리적 방법이 있으며 

내부에 봉입하려는 물질의 특성, 고분자의 특성과 내외부 물질이 어

떻게 상호작용하는지에 따라 다양하게 선택할 수 있다[23]. PLA 마이

크로캡슐을 제조하기 위해 가장 일반적으로 사용되는 방법은 수중유

중수(W1/O/W2)형 이중에멀젼 공정이다[24]. 공정 내에서 입자의 형

성 방법과 사용되는 유기용매, 용매의 제거 방법과 제형에 따라 내부 

구조, 형태와 크기가 변화되어 미립자의 특성이 바뀔 수 있다[25]. 
다중유화법을 이용한 W/O/W 미립자 캡슐화 공정에서 영향을 미치

는 변수가 많이 연구되어 왔다. 내부 수상에 PVA (polyvinyl alcohol)
가 존재하는 경우 W/O인 1차 에멀젼이 안정화되어 캡슐화 효율을 높

이는 것으로 관찰되었는데 이는 역미셀 형성이 액적끼리의 coa-
lescence를 방지하기 때문인 것으로 보인다[26,27]. 내부 수상에 PVA

와 같은 계면활성제를 투입하는 경우 수상과 유기상의 막이 만들어지

는 과정에서 자발적으로 계면활성제 분자가 조합하면서 계면에 역미

셀(reverse micelle)을 형성한다[28]. 또한, AA에 이온성 염을 결합하

면 직접적인 항산화 활성을 갖지 않으나 생체 내에서 효소 반응을 통

해 L-ascorbic acid로 전환되는 유도체의 형태를 만들어 안정성을 높

일 수 있다[4]. 
본 논문에서는 생분해성 고분자인 PLA를 이용하여 AA가 손상되지 

않도록 보호하는 미립자를 제작하고, AA의 캡슐화 효율과 미립자 수

율 등에 미치는 공정 변수를 파악한다. 계면의 열역학, 유체역학적 거

동에 영향을 미칠 수 있는 다양한 공정변수, 즉 역미셀 도입, 염의 농

도, 용액의 점도, 용액 간의 계면장력 등에 대한 총체적인 영향을 분

석하여 PLA 미립자 생성 시 최적의 AA 캡슐화 공정 조건에 대하여 

연구를 수행하였다.

2. 실    험

2.1. 시약 및 재료

미립자를 만들기 위한 고분자로 천연 중합체인 PLA (poly (L-lactic 
acid))를 두 종류 이용하여 실험을 진행하였다. 190 °C/2.16 kg 기준으

로 MI = 3 g/10 min인 PLA는 LX575 (Total-Corbion)를 사용하였으며, 
MI = 30 g/10 min인 PLA는 FY201 (Dreamy Co.)을 구매하여 사용하

였다. 제조사로부터 PLA 분자량 데이터를 제공받지 못했으므로 편의

상 본지에서는 흐름성이 높은 저점도 FY201을 LPLA (low-viscosity 
polylactic acid)로 명명하고, 흐름성이 낮은 고점도 LX575을 HPLA 
(high-viscosity polylactic acid)로 명명하겠다.

PLA는 DCM (dichloromethane, SAMCHUN, 99.5%, extra pure)에 

녹여 유기상으로 만들어 사용하였다. 계면활성제로는 PVA (polyvinyl 
alcohol 1,500, 대정화금 CP 등급)을 사용하였으며 미립자 내부에 봉

입하기 위한 L(+)-ascorbic acid (99%, EP)와 염으로 사용된 sodium 
chloride (99%, EP) 또한 대정화금 제품을 사용하였다. HPLC 이동상 

용액에 사용된 시약은 NaH2PO4 (99%, EP, 대정화금)와 C2H5OH 
(95% EP, 덕산약품공업)이다. 

2.2. 마이크로캡슐 제조

실험 조건에 따라서 유기 중합체인 PLA는 각각 2, 4, 6, 8, 10, 12 
wt% (질량 %)가 되도록 계량하여 DCM에 완전히 용해하여 준비하였

다. PVA는 전체 질량에서 1 wt%가 되도록 칭량하여 증류수에서 완전히 

용해하였다. 유기상 내부에 봉입하기 위한 수상으로, AA를 20 wt%가 

되도록 증류수에 첨가하고 차광한 상태로 상온에서 교반하여 수용액

상으로 만들었으며, 시료를 만들기 직전에 용액을 제조하도록 했다.
준비된 용액을, 질량비를 맞춰 정확히 칭량하고, homogenizer (고속

분산기, DAIHAN, HG-15A-set A)를 통해 혼합하였다. Figure 1과 같

이 순차적으로 진행하였으며, Figure 1(b)은 W1에 PVA를 추가적으로 

첨가한 역미셀 조건이다. 염이 들어가는 조건에서는 W1과 W2에 각

각 0~0.2 wt%의 농도가 되도록 NaCl을 첨가하여 실험을 진행하였다. 
Homogenizer의 회전속도는 전 공정에 동일하게 세팅했으며, 캡슐화

도 비교실험의 경우 13,500 rpm으로 진행했다, 추후 Ca를 구하는 실

험에서는 회전속도를 변경시킨 샘플도 추가하였다. 
W1/O/W2로 분산하여 전체적으로 혼합된 용액 내부에서 생성되어 

침전된 미립자를 분리하기 위해서 유기용매를 제거하고 입자를 건조

하였다. 먼저 회전증발감압장치(rotary evaporator (Scilab, EV-1001V))
를 40 °C에서 2시간 동안 5 rpm으로 회전시키며 DCM을 기화시켰다. 
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침전되어 있던 미립자 시료를 증류수로 세척하며 비커로 옮긴 뒤, 잔
류 유기 용매와 계면활성제를 제거하기 위해서 원심분리기(Nasco ko-
rea, DT5-2B)를 사용하여 입자가 침전되도록 한 뒤, vortexing하고 용

액을 50 mL 튜브에 소분하여 원심분리기를 통해 침전시키는 과정을 

2번 반복하였다. 세척된 입자는 동결건조기(OPERON ADVANTECH, 
LYB-8604)를 이용해 건조했다. 완전히 건조된 입자는 미립자의 수율

을 구하기 위해 칭량한 뒤, HPLC 분석 등에 사용하였다. 수득된 미립

자의 수율은 아래 식을 이용해 계산하였다. 

 
    

   
× (1)

2.3. 캡슐화도 분석

AA의 캡슐화 효율을 분석하기 위해 수득 된 미립자를 50 mg씩 

E-tube (Eppendorf tube)에 소분하였다. 각 미립자가 담긴 E-tube에 1 
mL 증류수를 첨가한 뒤 vortexing, 원심분리를 거쳐 상부의 supernatant
는 피펫으로 제거하였다. 이와 같은 washing 과정을 4회 반복하여 입

자의 표면에 잔류하는 AA를 최대한 제거, 미립자의 내부에 완전히 봉

입된 AA만을 측정할 수 있도록 했다. 세척이 끝난 뒤, 미립자가 담긴 

centrifuge tube에 DCM을 0.3 mL 넣어 입자의 PLA를 완전히 용해하

였고, 여기에 AA의 분해를 방지하기 위해 metaphosphoric acid (GR, 
Kanto Chemical) 5% 수용액을 1 mL 첨가하였다. Centrifuge tube 내의 

용액을 vortexing을 통해 mixing 한 후, DCM에 용해되지 않은 AA가 

수용액에 추출될 수 있도록 하여 원심분리 후 유기용매층과 수층을 분

리하였다. 이후 0.2 µm PTFE-H 주사기 필터에 상층액인 수용액을 여

과하여 265 nm 파장에서 HPLC (HITACHI Primaide PM1000 Series 
(Hitachi, Japan))를 통해 AA의 함량을 분석하였다. 컬럼은 Quasar SPP 
C18 250 mm × 4.6 mm 0.5 um (Perkin Elmer, N9308955), 이동상은 

2.5% 에탄올 + 25 mmol/L NaH2PO4 수용액(pH 4.7), 유속은 0.5 
mL/min으로 분석을 진행하였다. 분석하여 나온 결과는 검량선을 통해 

encapsulation efficiency (이하 EE)를 계산하여 AA 캡슐화 효율 데이터

Figure 2. In-situ viscosity measurement set-up.

를 얻었으며, EE (%)를 구하는 계산식은 아래와 같다.

    
    

× (2)

입자의 형태와 크기, 표면을 주사전자현미경(SEM, JEOL-6510)을 

이용해 500배율로 관찰하였다. 동일 샘플에 대해서는 최소 2회 이상 

반복 실험하여 재현성을 확보하고 평균값을 계산하였다. 

2.4. 공정변수 측정

실험 과정에서 사용된 용액의 점도가 미립자 생성에 어떠한 영향을 

주는지 확인하기 위해서 용액을 분석하였다. 용액의 점도 측정은 visc-
ometer (BROOKFIELD, DV1MLVTJ0)를 사용했다. PLA + DCM 용
액은 Non-Newtonian 유체일 가능성이 있으므로, Figure 2와 같이 

in-situ 점도 측정 시스템을 적용하였다. 먼저 각 실험 조성에 맞는 

W1/O를 제조한 뒤 homogenizer를 구동하면서 동시에 viscometer도 

함께 구동하였다. 점도는 3회 측정하여 평균값을 구하였다. 또한, 초

Figure 1. Illustration of experimental steps of (a) manufacturing W1/O/W2 double emulsion (b) manufacturing double emulsion with reverse micelle 
in W1 (c) evaporating DCM and precipitating PLA microcapsules.
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기 액적이 생성되는 과정에서 W1/O 계면 간 생성되는 계면장력 측정

하기 위해 contact angle analyzer (SEO, DCA-200)을 사용하였으며 실

제 샘플의 조성대로 W1/O상을 제조하여 측정하였다.

3. 결과 및 고찰

3.1. 캡슐화 효율

Figure 3은 W1, W2의 salt 농도에 따른 LPLA와 HPLA 마이크로캡

슐의 EE값의 변화를 보여준다. Figure 3(a)의 왼쪽 막대그래프의 레이

블은 그래프 상단 오른쪽에 W1(10 g)/LPLA6%/W2(0~0.2%)로 표시되

는데, 이는 W1/O/W2 각각의 상의 조성을 순서대로 나열한 것이다. 
먼저 W1 뒤의 괄호 안 (10 g)은 Figure 1(a)의 샘플 조성을 그대로 따

른 것으로 Figure 1(b) 역미셀 조성의 1% PVA만 제외하고 나머지는 

동일한데, 모든 역미셀의 W1는 10 g으로 조제되었기 때문이다. 
LPLA6%는 LPLA가 오일상에 6% 함유되었다는 것을 의미하며, 그 

다음 W2 뒤의 괄호 속 0~0.2%는 NaCl 함량을 의미한다. W1 위 괄호

가 (5 g)인 경우는 Figure 1(b)의 W1 조성을 형성할 때 부피를 절반으

로 줄이고 AA의 농도는 두 배로 늘려서 조제한 경우이다. EE 분석에 

앞서 homogenizer로부터의 교반 열로 인해 AA의 분해정도를 조사하

기 위해 O/W2 없이 W1의 AA 수용액만 homogenizer로 믹싱하여 비교

실험을 진행하였으나, 사용한 homogenizer의 최대 허용치로 회전한 

후에도 AA의 농도감소는 보이지 않았으므로 본 실험을 통한 EE값의 

차이는 순전히 마이크로캡슐 제조의 효율성과 직결된다고 볼 수 있다. 
Figure 3에서 (a)와 (b)는 오일상이 LPLA일 때, (c)와 (d)는 HPLA일

때의 EE값을 비교한다. 전체적인 경향성은 (c)에서 W1의 NaCl이 0% 
경우를 제외하고는 모두 W2의 NaCl 농도가 높아질수록 EE값이 올라

갔다. 이는 대체적으로 W2 층에 salt 농도가 높아질수록 AA의 봉입 

효율이 올라간다는 것으로 W1에 기본적으로 함유된 AA의 삼투압에 

저항하는 효과로 보이며, 궁극적으로 EE 향상에 크게 기여하는 것으

로 보인다. 서론에서도 밝혔지만 AA의 안정성을 위해 W1에 salt를 추

가하여 비교테스트를 진행하였는데, Figure 3의 각 그래프의 왼편(W1 
= NaCl 0%)과 오른편(W1 = NaCl 0.2%)을 비교했을 시 오른편의 EE
값이 상대적으로 낮음을 볼 수 있다. 이는 삼투압의 격차를 더 벌어지

게 하는 것으로 W1 내부에 추가적인 salt 첨가는 AA와 같이 친수성이 

강한 물질을 봉입할 경우 EE값에 매우 부정적 영향을 끼치는 것으로 

보인다. 
Figure 3(a), (c) 즉, LPLA, HPLA 6%에서 모두 역미셀을 도입한 경

우 더 높은 EE값을 보인다. 이는 두 종류의 PLA가 모두 10%의 경우

인 Figure 3(b), (d)와는 대비되는 결과로 저농도의 PLA에서 역미셀의 

캡슐화 기여도가 높고 반대로 고농도의 PLA에서는 역미셀 도입이 오

히려 캡슐화를 저해하는 것으로 나타났다. 이는 역미셀 형성이 내부 

수상인 W1을 안정화시켜 캡슐화에 기여한다는 결과들[26,27]과는 상

반된 결과이다. 이러한 결과에 대한 한 가지 가설은 고농도의 PLA를 

함유한 오일상의 경우 W1 성분을 함유한 역미셀이 오일상을 가로질

러 외부로 혼입되는 시간이 충분하지만, 반대로 저농도 PLA 오일상

의 경우 내부에 역미셀 형성이 된 후 바로 얇은 고분자 막이 형성되어 

오히려 EE값에 유리할 것으로 추측된다. Figure 3로부터 추정하건데, 
캡슐화도는 dynamics에 지배받기보다 열역학적 평형에 더 지배를 받

는 것으로 보이는데, 점도와 상관없이 LPLA, HPLA의 EE는 비슷한 

농도 구간에서 비슷한 경향성을 보인다. 캡슐화가 동적 에너지에 더 

영향을 받는다면 비슷한 점도 구간인 LPLA 고농도와 HPLA 저농도

에서 비슷한 거동을 보여야 하는데 그런 경향성은 발견하지 못했다. 
이 부분은 3.3. section에서 더 자세히 다룰 예정이다. 

Figure 4 또한 앞서 언급한 논점을 뒷받침하는 결과로, 점도와 상관

없이 LPLA (a), HPLA (b) 두 경우 모두 저농도에서 역미셀의 효과가 

두드러지고 고농도에서 반대 현상을 관찰할 수 있다. W2에 salt를 추

가한 경우 이러한 경향성이 더 부각됨을 볼 수 있다. Figure 5는 W1(5 
g)과 W1(10 g)을 비교하는 결과로 앞서 설명한 대로 둘의 AA의 총량

Figure 3. EE(%) of LPLA microcapsules of at various salt concentration of W1 and  W2 with or without reverse micelle with (a) 6% LPLA in 
oil phase (b) 10% LPLA in oil phase (c) 6% HPLA in oil phase (b) 10% HPLA in oil phase.
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은 같지만 W1(5 g)의 농도가 두 배로 높고 대신 W1 양이 절반으로 

줄어든 경우다. 당연히 W1(5g)의 경우에 AA 수용액으로 인한 삼투압

이 더 높아질 것으로 EE값이 W1(10 g) 대비 상대적으로 낮아질 것으

로 예상할 수 있으며, Figure 5로부터 HPLA 저농도 구간을 제외하고 

예측된 경향성이 뚜렷하게 나타남을 볼 수 있다. PLA 미립자를 제품

화한다면 피부 내 분해 속도 등을 고려하여 LPLA에 가까운 저분자량

의 PLA를 적용함이 바람직하다.

3.2. Morphology
Figure 6은 LPLA로 제조된 미립자들의 SEM 이미지를 나열한 것으

로 왼쪽부터 (a) W1 0% salt + W2에 0.2% salt를 적용한 경우, (b) W1 
0% salt + W2에 0% salt를 적용한 경우 (c) W1 0.2% salt + W2 0% 
salt를 적용한 3가지 경우를 비교하였다. 조성을 비교해 보면 예측할 

수 있듯이 (a)의 경우가 가장 삼투압의 차이가 작고 (b), (c)로 갈수록 

증가한다. 삼투압의 차이가 가장 큰 (c)의 경우 미립자 표면이 구멍이 

나고 손상이 많은 것으로 보이며, 반대로 (a)의 경우 미립자 표면이 가

장 매끄럽고 단단해 보인다. 이로써 큰 삼투압의 차이가 미립자 안정

성을 저해하고 미립자 자체의 수율에는 영향이 없더라도, 손상이 가

고 구멍이 난 미립자를 생산하게 되어 내부의 AA가 외부로 쉽게 손

실되었음을 유추할 수 있다. 

3.3. Modeling 
AA와 같이 친수성 물질이 아닌 다양한 기능성 물질을 캡슐화 할 

수 있기 때문에 수율 자체에 대한 공정 예측도 필요하다. 앞서 분석한 

EE값과는 별개로 미립자 표면이 손상되더라도 생산된 미립자는 온전

히 수율 계산에 포함된다. 당초 미립자 형성은 가느다랗고 기다란 액

적이 형성된 뒤 주변의 강한 전단응력(shear stress)로 인해 끊어지면서 

작은 구형 액적이 형성되는 것에 착안하여 무차원수인 Ca (capillary 

Figure 4. EE (%) profile of (a) LPLA (2~12% in oil phase) microcapsules with various combination of W1 and W2 (b) HPLA (2~12% in oil 
phase) microcapsules with various combination of W1 and W2.

Figure 5. Comparison of EE(%) profile between W1(10 g) and W1(5 g) at 0% and 0.2% salt of W2 phase for (a) LPLA (2~12% in oil phase) 
and (b) HPLA (2~12% in oil phase).

Figure 6. SEM images of (a) microcapsules from 10% LPLA with 0.2% salt of W2 (b) microcapsules from 10% LPLA with 0% salt of W2 (c) 
microcapsules from 10% LPLA with 0% salt of W2 + 0.2% salt of W1.
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number)를 도입하였다. Ca는 계면장력 대비 가해지는 viscous drag 
force로써 Equation (3)과 같이 Weber number와 Reynolds number로 

표현될 수 있다. 




 (3)

 

 

 (4)



 

 (5)

여기서 ρ, υ, μ, σ, n, d 는 각각 초기 생성된 액적(W1)과 그들을 

둘러싸는 오일상(O)의 밀도, 속도, 점도, 계면장력, 회전속도, 교반기 

회전자의 직경이다. Equation (3) 표현에서 drag force의 주된 driving 
force가 교반기 회전력인 경우 Equation (4), (5)와 같이 식을 변형하여 

각각을 Rem, Wem으로 명명한다. Rem, Wem은 각각 Re, We와 동일하게 

무차원이지만 υ = nd, ɭ = d 와 같이 실측가능한 운전 변수를 대입하

여 계산이 가능하도록 변형한 무차원수이며 그 물리적인 의미는 변함

이 없다. 이와 같이 변형된 무차원수들을 Equation (3)에 대입하여 ca-
pillary number of mixing을 유도하면 아래와 같다. 

 


σ
μ (6)

Figure 7은 LPLA, HPLA, 역미셀, W1, W2의 다양한 salt 농도를 포

함하는 모든 샘플의 데이터를 통합, Equation (6)의 Ca값에 대하여 

plot한 결과이다. 그래프를 자세히 보면 Ca 약 20 부근까지는 yield값

이 급격히 증가하다가 이후 일정하게 유지되는 것을 볼 수 있다. 따라

서, Ca = 20이 에너지 비용을 절감하면서 최고치의 미립자 yield를 얻

을 수 있는 최적의 공정 조건이라고 본다. 반면, EE값은 Equation (4), 
(5), (6)의 무차원수들과 어떠한 상관관계도 발견되지 않았으며, 계면

장력과 같은 개별적인 공정변수와도 아무런 상관관계가 발견되지 않

았다. 이를 통해서 수율은 유체의 dynamics에 지배를 받으며, EE는 계

면 사이의 열역학적 평형에 지배받음을 유추할 수 있다. 

4. 결    론 

본 연구에서는 W1/O/W2 이중유화법을 통하여 아스코르브산을 봉

입한 PLA 마이크로캡슐을 제조하였으며, 최고의 EE, yield를 위한 공

정 조건을 찾기 위해 다양한 공정변수의 영향성을 분석하였다. 실험 

결과 캡슐화 효율에 가장 큰 영향을 미치는 변수는 W1과 W2의 삼투

압의 차이로, 삼투압의 차이가 클수록 미립자 표면이 손상되며 EE값

도 낮아짐을 볼 수 있었다. EE값을 높일 것으로 예측했던 역미셀의 

도입은 낮은 농도의 PLA 구간에서만 효율적인 것으로 나타났다. 모
델링 결과 Ca 관계식을 yield data에 도입해 본 결과 전 영역에 걸쳐 

일관된 경향성을 보였고, Ca > 20에서는 더 이상 수율이 증가하지 않

음을 발견했다. 최고의 공정 효율성을 위해서는 Ca = 20 부근에서 공

정을 수행하여 높은 수율을 얻고, 고농도 salt를 함유한 W2를 사용하

여 EE값을 높이는 방법이 될 것이다. 마지막으로 EE값은 계면 사이의 

열역학적 평형에 지배를 받는 것으로 보이는 바, 후속 연구는 삼투압

의 차이를 정량적으로 측정하고, 이를 바탕으로 열역학적 모델링을 

수행하여 EE값과 상호연관성을 규명하는 일이 될 것이다. 
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