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Okayama University research: A rapid flow process that can convert droplets into multilayer 
polymeric microcapsules 
 
(Okayama, 7 March)  In a study reported  in the  journal of ACS Applied Polymer Materials 
researchers  at  Okayama  University  develop  a  simple  method  to  create  multilayer 
microcapsules that can be used for controlled release of substances. 
 

Microcapsules  are  attractive  vehicles  for  the  delivery  of  pharmaceuticals  and  biologically 
active  species.  Tuning  the membrane  structure  of microcapsules  is  crucial  to  control  the 
release behaviour of  the  substances. However,  it  is challenging  to design  the  structure of 
microcapsules in a simple fashion. Now, a research trio led by Research Associate Professor 
WATANABE Takaichi and YASUHARA Yuka  (graduate  students), Professor Ono Tsutomu at 
Okayama University  has  successfully  created microcapsules  containing multiple  layers  of 
polymers with a simple strategy. 
 
The team leveraged a process known as liquid−liquid phase separaƟon (LLPS) for their study. 
LLPS works on  the premise  that  immiscible phases  in a mixture will  form  separate  layers 
(much like oil droplets on water). Thus, when a combination of three different liquids—water, 
a water‐resistant ionic liquid (IL) monomer ([C4vim][Tf2N]), and a cosolvent between the two 
(DMF)—were mixed, they separated out to form droplets with the IL molecules on the outside. 
These  droplets were  subsequently  dispersed  through  a  thin  glass  tube  into  an  aqueous 
solution. The droplets then showed up to five alternating sublayers of water and  IL within 
them. A higher proportion of water and DMF resulted in a greater number of layers within 
the droplets. The  researchers discovered  that once  the  initial droplets were  formed, DMF 
molecules escaped outside into the aqueous solution resulting in the formation of multiple 
sublayers. Higher compositions of DMF and water also  led to faster formation of sublayers 
due to a better separation of the phases. They also found that the size of initial monolayer 
droplets did not affect formation of subsequent internal layers. 
 
Next,  the multilayer  droplets  were  exposed  to  ultraviolet  light  in  order  to  create  solid 
poly(ionic  liquid)  (PIL) microcapsules. When  examined  under  a microscope,  the  droplets 
turned from transparent to opaque suggesting a transition to the capsular form. What’s more, 
the structures of all internal layers remained intact. Since the microcapsules were engineered 
using water‐resistant (hydrophobic) PIL, the team also investigated the possibility of swapping 
these out for water loving (hydrophilic) chemical groups on the PIL layers. Using a technique 
called anion exchange they replaced all [Tf2N] molecules on the surface with hydrophilic ones. 
When  the microcapsules were  then  immersed  in  aqueous  solvents,  they  swelled  up  and 
became permeable to the solvents indicating the procedure was successful. 
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This study showed a novel method of obtaining multilayer solid systems  for PIL use. “The 
sequential phase separation system observed in the ternary emulsion droplets can pave the 
way for the design of PIL‐based colloidal materials with thermodynamically nonequilibrium 
structures, thereby extending their application in functional materials,” concludes the trio. 
 

Background 
PILs:  Ionic  liquids  are  bulky  salts with  low melting  points  rendering  them  a  gooey  liquid 
consistency at room temperature. PILs are groups of ionic liquid molecules chained together. 
These have superlative physicochemical properties and desirable safety profiles making them 
ideal for use in industrial reactions. A major challenge with PILs, however, is formulating them 
into solid systems such as films and fibers that can be used in industrial applications. The solid 
microcapsules generated in this study as are a path forward in this direction. 
 

 

 
Figure 
Top.  Dynamics  of  single  droplets  transforming  to  form  alternating multilayer  PIL/water 
droplets as DMF escapes into the outer solution. 
Bottom. Microscopy  images  showing  the  opacity  of  solid  PIL microcapsules  after  ultraviolet  light 

treatment (a) and the intact structure of all internal PIL/water layers within them (b). 
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Further information 
Okayama University 
1‐1‐1 Tsushima‐naka , Kita‐ku , Okayama 700‐8530, Japan 
Public Relations Division 
E‐mail: www‐adm@adm.okayama‐u.ac.jp 
Website: http://www.okayama‐u.ac.jp/index_e.html 
Okayama Univ. e‐Bulletin: http://www.okayama‐u.ac.jp/user/kouhou/ebulletin/ 
We love OKAYAMA UNIVERSITY: 
https://www.youtube.com/watch?v=7cXlttQIk3E 
Okayama University Image Movie (2020):  
https://www.youtube.com/watch?v=vQxeL0ztSLA 
Okayama University supports the Sustainable Development Goals: https://sdgs.okayama‐
u.ac.jp/en/ 
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http://www.okayama‐u.ac.jp/eng/access_maps/Tsushima_Campus.html 
 
 

 
Okayama University supports the Sustainable Development Goals 
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◆About Okayama University 
Okayama University  is one of  the  largest comprehensive universities  in  Japan with  
roots going back to the Medical Training Place sponsored by the Lord of Okayama and  
established in 1870. Now with 1,300 faculty and 13,000 students, the University offers  
courses in specialties ranging from medicine and pharmacy to humanities and physical  
sciences.  
Okayama University  is  located  in  the heart of  Japan approximately 3 hours west of  
Tokyo by Shinkansen. 
 
Website: http://www.okayama-u.ac.jp/index_e.html 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

Hirofumi Makino, M.D., Ph.D. 
President , Okayama University 

 
“Okayama University supports the Sustainable Development Goals” 

 

 

 

 

Okayama University Integrated Report       =>   click 

An integrated report is intended to explain how an organization creates value over 

time through an organic  integration of the vision and  the combination of  financial 

information and other information. Through this report we hope to promote greater 

interest in Okayama University among readers everywhere. In order to help us make 

improvements in future editions, we encourage you to contact us with any comments 

and suggestions you may have. 

 


