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초    록

본 연구에서는 계면활성제를 사용하지 않는 친환경적 방법으로 붉은 계통의 노란 색상을 띄는 높은 내열성을 가진 
isoindoline 화합물을 합성하기 위하여 다양한 반응 온도에서 여러 구조의 isoindoline 유도체를 첨가하여 합성한 후, 
이를 고압 반응기에서 온도, 시간을 조절하여 결정화하였다. 시료들의 화학적 구조, 입자 형상 및 크기, 색상, 광학적 
특성은 각각 FT-IR, FE-SEM 및 PSA, 색차계, UV-Vis 분광기, 제타 포텐샬을 이용하여 측정하여 비교 분석하였다. 유
도체를 첨가한 후 결정화 처리하여 높은 내열성, 균일한 입도분포, 우수한 분산성의 isoindoline 화합물을 수득하였고 
합성 조건에 따른 색상 변화 경향성을 확인할 수 있었다.

Abstract
In this study, to obtain isoindoline compounds with the high thermal resistance and reddish yellow color using an environ-
mental friendly method without the use of any surfactants, isoindoline derivatives with different structures were added at vari-
ous reaction temperatures for the synthesis and the product was then crystallized by controlling temperatures and times in 
autoclave. Chemical structures, particle sizes, color differences, and optical properties were evaluated by the means of FT-IR, 
FE-SEM, UV-Vis spectroscopy, PSA (particle size analyzer) and Zeta potential analyzer. The samples with an enhanced dis-
persibility, highly thermal resistance, uniform particle sizes were achieved possibly due to the addition of isoindoline de-
rivatives into the crystallization processing mixtures. The color change trend was also observed depending upon synthesis 
conditions.
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1. 서    론1)

산업 발달에 따른 무분별한 환경오염 및 유해물질 발생으로 친환경

적 인식이 확대되면서 인체에 유해한 크롬, 납 등의 중금속을 원료로 

하는 무기 안료의 사용 금지 및 규제가 강화되어 친환경적이면서 무

기안료를 대체 가능한 고기능성 유기안료의 필요성이 확대되었다. 또

한, 급속한 산업의 발전에 따른 다양한 적용 분야에 다채로운 색상이 

요구되고 있으며, 한 예로 디스플레이 소재 분야에서는 유기 안료의 

정밀한 색상 조절 및 높은 분산 안정성이 필요하다[1].

Isoindoline계 화합물인 pigment yellow 139 (P.Y. 139)는 붉은 계통

의 황색 안료로서 isoindoline 고리에 두 개의 methine bridge (-CH=)를 
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가지고 있으며, 디아조와 커플러를 합성하여 이들의 커플링 반응을 실

시하는 이단계로 합성되는 아조계 안료와 달리 1,3-diiminosioindoline

과 barbituric acid가 1 : 2 몰비로 한 단계 합성이 가능한 간편한 공정 

효율성을 가지고 있다[2,3]. 합성 공정에서 출발 물질인 barbituric acid

의 유도체를 도입하면, 황색, 오렌지색, 갈색 등으로의 다양한 색상 구

현이 가능하며 고유의 안정적인 골격구조를 가지는 고기능성 유기안

료로 우수한 내후성, 내용제성을 가지며 플라스틱, PVC 등에 광범위

하게 사용되며, 260 ℃ 이상의 높은 내열성을 특징으로 무기안료 

chrome yellow의 대체 안료로 각광받고 있다[4]. 또한, 높은 착색력에 

기인하여 잉크, 페인트 분야 등에도 다양하게 적용이 가능하다. 

LCD 녹색 칼라필터에 적용하려면 우수한 분산성뿐만 아니라 안료

의 붉은 계통 색상 및 장파장 영역으로 투과율이 높은 물성을 요구한

다[5]. 즉, 선택적인 색상 조절, 균일한 입도, 높은 분산 안정성, 근적

외선 영역에서의 높은 투과율이 필요한 실정이다. 또한, 상업적인 측

면에서 isoindoline계 화합물의 합성 공정에서는 계면 활성제를 사용

하므로 수질오염, 인체 유해성, 토양 오염 등 환경오염의 문제점을 일
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Scheme 1. The synthesis of 1,3-diiminoisoindoline and various isoindoline derivatives; (a) dodecylamine, (b) 4-aminobenzoic acid, and (c) 
dimethyl-5-amino isophthalate.

Figure 1. Synthetic procedure of isoindoline compound.

으킨다[6-8]. 또한, 계면 활성제의 사용은 분산 안정성은 향상되지만 

내열성이 감소하는 단점을 제공하고 있다[9,10].

따라서, 본 연구에서는 상기의 문제점을 해결하기 위하여 계면활성

제 대신 다양한 구조의 isoindoline 유도체를 첨가하여 친환경적으로 

isoindoline계 화합물을 합성하였고, 고압 용매 처리 단계에서 결정화 

온도 및 시간 조절을 통하여 시료의 입자 크기와 분포, 분산성, 색상, 

내열성, 광학적 특성 등을 체계적으로 비교 고찰하였다.

2. 실    험 

2.1. 출발물질

본 실험에서는 phtalonitrile (Acros Organics Chemical Co., 98%)를 

기본 출발 물질로 사용하였고 potassium carbonate (Alfa Aesar Co., 

98%), methanol (Sigma-Aldrich Co., 98%), ammonia gas (Air Products 

Co., 99%), sodium hydroxide (Sigma-Aldrich Co., 97%), acetic acid 

(Sigma-Aldrich Co., 99%) 및 barbituric acid (Sigma-Aldrich Co., 99%)

는 모두 정제 없이 그대로 사용하였다. Isoindoline 유도체를 합성하기 

위하여 dodecylamine (Alfa Aesar Co., 98%), 4-aminobenzoic acid 

(Alfa Aesar Co., 99%) 및 dimethyl-5-amino isophthalate (Alfa Aesar 

Co., 98%)를 모두 정제 없이 그대로 사용하였다.

 

2.2. 합성 

Figure 1의 주어진 순서대로 2.2.1절의 방법으로 1,3-diiminoisoindo-

line[11] 전구체를 합성하였고, 2.2.2절에 따라 isoindoline 유도체를 합

성하였고[12], 2.2.3절에 따라 isoindoline 화합물을 다양한 조건에서 

합성하였다[2].

2.2.1. 1,3-diiminoisoindoline의 합성

Scheme 1의 1,3-diiminoisoindoline를 합성하기 위하여 둥근바닥 삼

구 플라스크에 methanol 60 mL와 phthalonitrile (10 g, 0.078 mol)을 

차례로 투입하고 10 min 동안 교반한 후, 염기성 촉매인 potassium 

carbonate (0.2 g, 0.001 mol)를 추가로 투입하고, 암모니아 가스로 버

블링하며 약 23 ℃의 초기 온도에서 약 5 ℃/min의 승온 속도로 약 

65 ℃까지 가열한 후 약 12 h 동안 반응하였다. 최종 생성물을 감압 

여과하고 증류수 약 1000 mL로 세척한 후, 약 60 ℃에서 약 24 h 동

안 건조하여 흰색의 고체 결정(수율 : 약 85%)을 수득하였다. 

2.2.2. Isoindoline 유도체의 합성

Scheme 1의 isoindoline 유도체를 합성하기 위하여 둥근바닥 삼구 

플라스크에 ethanol 80 mL와 1,3-diiminoisoindoline (2 g, 0.013 mol)

를 먼저 투입하여 약 30 min 동안 교반한 후, isoindoline 유도체 종류

에 따라 dodecylamine (4.81 g, 0.026 mol), 4-aminobenzoic acid (3.56 g, 

0.026 mol) 및 dimethyl-5-aminoisophthalate (5.43 g, 0.026 mol)를 각

각 첨가하였다. 이 혼합물들을 약 23 ℃의 초기온도에서 약 30 min 

동안 천천히 교반하면서 5 ℃/min의 승온 속도로 약 80 ℃에서 약 12 

h 동안 반응하였다. 반응이 종료되면, 반응물을 감압 여과한 후, 증류

수 1000 mL로 세척하였고, 약 60 ℃에서 약 10 h 동안 건조하여 iso-

indoline 유도체(수율 : dodecylamine 첨가 유도체 약 74%, 4-amino-

benzoic acid 약 17%, dimethyl-5-aminoisophthalate 약 72%)를 수득하

였다.

2.2.3. Isoindoline 화합물의 합성

500 mL 비커에 증류수 100 mL, acetic acid 12 mL를 먼저 투입하

고, 여기에 1,3-diiminoisoindoline (4.35 g, 0.029 mol)을 추가로 투입

하여 약 30 min 동안 교반한 후, 합성된 isoindoline 유도체를 1,3-dii-

minoisoindoline과 barbituric acid의 전체 투입량 대비 3 mol%씩 각각 

첨가하여 약 30 min 동안 교반하였다. 초기 온도 약 23 ℃에서 반응 

온도를 각각 약 0∼60 ℃로 유지하며, barbituric acid (7.42 g, 0.058 

mol)를 첨가하여 약 30 min 동안 교반하여 합성하였고, 고압반응기에

서 5 ℃/min의 승온 속도로 결정화 온도를 80∼140 ℃로 1∼6 h 동안 

결정화하였다. 최종생성물은 감압 여과하고 증류수 약 1000 mL로 세
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Samples a b c

FT-IR 
spectra
(cm-1)

C-N 1232 1274 1257

Aryl-N - 1369 1338

C=O - 1681 1712

C-H Stretch 2850, 2913 - -

N-H 3382 3384 3370

Table 1. FT-IR Data of Various Isoindoline Derivatives; (a) 
dodecylamine, (b) 4-aminobenzoic acid, and (c) dimethyl-5-amino 
isophthalate

Samples T1 T2 T3 T4

Reaction Temp.  ℃ 0 20 40 60

Zeta potential mV 23.2 26.93 25.03 26.20

Color parameter

L 81.62 81.05 79.31 78.47

a* 17.43 18.55 24.24 24.29

b* 81.68 82.71 83.24 84.58
*
color tendency : (+a

*
, redness), (-a

*
, greenness), (+b

*
, yellowness), (-b

*
, blueness), 

a
color lightness

Table 2. Color Difference and Zeta Potential of Samples Synthesized for
30 min at Various Temperature, and then Crystallized at 120 for 1 h

Figure 2. TEM pictures of samples synthesized for 30 min at (a) 0 ℃,
(b) 20 ℃, (c) 40 ℃, and (d) 60 ℃, and then crystallized at 120 ℃
for 1 h. 

척한 후 약 110 ℃에서 약 10 h 동안 건조하여 황색의 고체 결정(수율 : 

약 78∼80%)을 수득하였다. 

2.3. 측정

시료들의 화학구조 분석은 FT-IR spectrometer (GX, Perkin Elmer, 

USA)를 이용하였고, 미세구조는 field emission scanning electron mi-

croscope (FE-SEM : JSM-6700F, JEOL, Japan)으로 분석하였으며 par-

ticle size analyzer (PSA : Scatteroscope Ⅰ, Qudix, Korea)로 입도 분

포를 측정하였다. 색상은 Hoover’s muller를 이용하여 아마인유에 시

료를 분산하여 전색한 후 color difference meter (SP62, X-rite, USA)

를 이용하여 분석하였다. 색상 열 안정성은 건조기(DO-49L, Dae 

Heung Scientific Co., Korea)를 이용하여 180∼300 ℃로 시료의 가열 

전후의 색상 차이를 비교하였다. 색상 차이가 클수록 색차 수치가 증

가되며 L, a*, b*를 이용하여 계산하고 ⊿E로 표기하였다[13]. 시료의 

분산성은 Zeta potential (ELSZ-1000, Otsuka Electronics, Japan)을 사

용하여 제타 전위를 측정하였다[14]. 광학적 특성은 UV-Vis spec-

trometer (Optizen POP, Optizen, Korea)를 이용하여 각각 측정하였다.

3. 결과 및 고찰

3.1. 구조 분석

2.2.1절에 언급된 방법으로 합성한 isoindoline 화합물의 전구체인 

1,3-diiminoisoindoline 시료의 FT-IR 분석한 결과, (KBr) (vmax cm-1) : 

1240 cm-1 (C-N), 3370 cm-1 (N-H)의 흡수 피크가 존재하므로 성공적

으로 합성된 것으로 판단된다[11]. 2.2.2절에 언급된 방법으로 합성한 

isoindoline 유도체들의 FT-IR 분석한 결과를 Table 1에 나타내었다. 

주어진 표를 살펴보면, (KBr) (vmax cm-1) : 1232∼1274 cm-1 (C-N), 

3370∼3384 cm-1 (N-H)의 흡수 피크가 존재하였고, dodecylamine 전

구체를 사용한 시료의 경우에는 2850, 2913 cm-1 (C-H Stretch)의 흡수 

피크가 존재하였고, 4-aminobenzoic acid, dimethyl-5-amino iso-

phthalate를 사용한 시료의 경우에는 각각 1681, 1712 cm-1 (C=O)의 

흡수 피크가 존재하므로 성공적으로 합성된 것으로 판단된다[12]. 한

편, isoindoline 유도체를 무첨가 또는 첨가하여 합성한 시료들의 

FT-IR 분석한 결과는 거의 동일하였다. 이는 첨가된 isoindoline 유도

체의 양이 매우 소량이기 때문이라 판단된다.

3.2. 합성 온도 영향

Isoindoline 화합물을 합성할 때, 반응 온도에 따른 영향을 조사하기 

위하여 각각 0, 20, 40 ℃ 및 60 ℃로 조절하였고 약 30 min 동안 반

응한 후, 고압 반응기에서 각각 약 120 ℃에서 약 1 h 동안 결정화하

여 시료들을 합성하였다. 합성된 각 시료들의 TEM 사진을 Figure 2에 

나타내었고, 시료들의 색상과 제타 전위의 분석 결과를 Table 2에 나

타내었다. 주어진 결과를 살펴보면, 약 0 ℃에서 반응하면 다량의 미

세한 입자가 생성되고 낮은 제타전위 값을 나타내었다. 이는 비표면

적 증가로 입자 상호 간의 Van der Waals 인력이 강하게 발생하여 응

집이 발생하였기 때문이다[15]. 반응 온도가 증가함에 따라 입자가 성

장하는 경향을 나타내었고, 이는 반응 온도가 증가할수록 입자들이 

용매에 대한 용해도가 증가하여 입자 상호 간의 회합이 촉진되었기 

때문이다[16]. 약 20 ℃의 반응 온도에서 가장 높은 제타전위 값을 나

타내었고, 약 30 ℃ 이상의 반응 온도에서는 큰 입자들이 생성되므로 

침강속도가 증가되고, 시료의 분산성이 저하되어 제타전위 값이 감소

하였다[17]. 

시료의 색상 분석 결과를 살펴보면, 반응 온도가 높아지면 입자가 

성장하여 입자 크기가 증가하므로 a* 값의 증가로 reddish, b* 값의 증

가로 yellowish한 색상 변화를 나타내었고, L 값의 감소로 색상의 밝

기는 어두워지는 경향을 알 수 있다. 

3.3. 결정화 온도 영향

Isoindoline 화합물을 합성할 때, 결정화 온도에 따른 영향을 조사하

기 위하여 약 20 ℃에서 약 30 min 동안 반응한 후, 고압 반응기에서 

약 80, 100, 120 ℃ 및 140 ℃에서 약 1 h 동안 각각 결정화하여 시료

들을 합성하였다. 결정화된 시료들의 입자크기, 제타전위 및 색상에 

대한 결과들을 Figure 3 및 Table 3에 나타내었다. 주어진 결과를 살펴
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Samples C1 C2 C3 C4

Crystallization Temp. (℃) 80 100 120 140

Color
parameter

L 82.36 81.79 81.05 77.22

a* 17.55 18.01 18.55 19.17

b* 71.63 80.11 82.71 87.58

Table 3. Color Difference of Samples Synthesized at 20 ℃ for 30 min,
and then Crystallized for 1 h at Various Temperature

Figure 3. Zeta potential and average particle size of samples 
synthesized at 20 ℃ for 30 min, and then crystallized for 1 h at 
various temperature.

Figure 4. Zeta potential and average particle size of samples 
synthesized at 20 ℃ for 30 min, and then crystallized for various time
at 120 ℃.

Samples D1 D2 D3 D4

Color
parameter

L 81.05 77.84 78.42 79.08

a* 18.55 25.76 24.93 23.34

b* 82.71 81.67 80.75 83.37

Table 4. Color Difference of Samples Synthesized at 20 ℃ for 30 min
with Various Isoindoline Derivatives, and then Crystallized for 1 h at
120 ℃; (a) D1 : no addition, (b) D2 : dodecylamine, (c) D3 : 
4-aminobenzoic acid, and (d) D4 : dimethyl-5-aminoisophthalate 

Figure 5. Zeta potential and average particle size of samples synthesized
at 20 ℃ for 30 min with various isoindoline derivatives, and then 
crystallized for 1 h at 120 ℃; (a) D1 : no addition, (b) D2 : dodecylamine,
(c) D3 : 4-aminobenzoic acid, and (d) D4 : dimethyl-5-aminoisophthalate. 

보면, 결정화 온도가 증가할수록 입자 크기 및 제타전위 값이 증가하

는 경향성을 나타내었다. 이는 결정화 온도가 증가하면, 입자의 크기

가 증가하고, 이로 인하여 입자 간의 인력 감소하여 분산성이 향상되

기 때문이다. 시료의 색상 분석 결과를 살펴보면, a* 값 증가로 red-

dish, b* 값의 증가로 yellowish한 색상 변화를 나타내었다. L 값의 감

소로 색상의 밝기는 어두워지는 경향을 알 수 있다.  

3.4. 결정화 시간 영향

Isoindoline 화합물을 합성할 때, 결정화 시간에 따른 영향을 조사하

기 위하여 약 20 ℃에서 약 30 min 동안 반응한 후, 고압 반응기에서 

약 120 ℃에서 약 1, 2, 4 h 및 6 h 동안 각각 결정화하여 시료들을 

합성하였다. 결정화된 시료들의 분석 결과를 Figure 4에 나타내었다. 

주어진 결과를 살펴보면, 결정화 시간이 증가하면 시료의 입자 크기

가 약 300 nm에서 약 800 nm 이상으로 성장하지만, 제타전위 값은 

약 28 mV까지 증가하다가 감소하는 경향을 나타내었다. 이는 입자 

성장으로 인하여 분산성이 저하되어 제타전위 값이 감소하는 것으로 

사료된다.

3.5. Isoindoline 유도체 종류별 효과

Isoindoline 화합물을 합성할 때, isoindoline 유도체 종류와 첨가 유

무에 따른 영향을 비교하기 위하여 여러 유도체들을 각각 첨가하여 

약 20 ℃에서 약 30 min 동안 반응한 후, 고압 반응기에서 약 120 ℃

에서 약 1 h 동안 결정화하여 시료들을 합성하였다. 합성된 시료들의 

결과들을 Figures 5∼7 및 Table 4에 나타내었다. Figure 5를 살펴보

면, 유도체를 첨가하지 않고 합성한 D1 시료는 약 399 nm의 입자와 

약 27 mV의 제타전위 값을 나타내었다. 한편, 유도체를 첨가하여 합

성한 시료는 약 200 nm 이하의 작은 입자를 가지고, 제타전위 값은 

증가하였다. 특히, 벌키한 알킬기를 가진 유도체를 첨가하여 합성한 

D2 시료는 상대적으로 약 100 nm의 작은 입자와 높은 제타전위 값을 

나타내었다. 이는 유도체의 긴 사슬이 시료 입자에 흡착되고 그물망 

형태로 입자 상호 간의 재응집을 억제하기 때문이다[15]. 즉, 입체장

애효과가 극대화되어 적층을 방해하여 작은 입자가 생성되고 제타전

위 값이 증가되는 것으로 판단된다. 벤젠고리에 carboxy기, methyl 

acetate기를 가진 유도체를 첨가하여 합성한 D3와 D4 시료는 입자 크

기가 약 200 nm이었다. 이는 평면구조의 벤젠고리가 치환된 유도체는 
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Figure 6. Color changes (ΔE) of samples synthesized at 20 ℃ for 30 
min with various isoindoline derivatives, and then crystallized for 1 h 
at 120 ℃; (a) D1 : no addition, (b) D2 : dodecylamine, (c) D3 : 
4-aminobenzoic acid, and (d) D4 : dimethyl-5-aminoisophthalate. 

Figure 7. UV-Vis spectra of samples synthesized at 20 ℃ for 30 min 
with various isoindoline derivatives, and then crystallized for 1 h at 
120 ℃; (a) D1 : no addition, (b) D2 : dodecylamine, (c) D3 : 
4-aminobenzoic acid, and (d) D4 : dimethyl-5-aminoisophthalate.  

입자 간의 적층이 용이하여 D2 시료보다 큰 입자가 생성되었고, D1 

시료보다는 작은 입자가 생성된 것으로 사료된다[18]. 또한, 주어진 

표를 살펴보면, D2와 D3 시료는 a* 값의 증가로 reddish, b* 값의 감소

로 greenish한 색상을 나타내고, D4 시료는 a* 값의 증가로 reddish, b* 

값의 증가로 yellowish한 색상을 나타내었다. 또한, 유도체를 첨가하

여 합성하면, L 값의 감소로 색상의 밝기는 어두워지는 경향을 알 수 

있다. 이러한 색상의 변화는 유도체가 시료의 발색단인 아조기

(-N=N-)에 영향을 주는 조색단으로 화학 구조의 변화에 기인한 색상 

변화로 사료된다[19]. 

시료들의 색상 열 안정성은 약 180 ℃∼300 ℃에서 각각 열처리하

여 색상 차이(⊿E)를 Figure 6에 나타내었다. D2 시료는 약 3에서 7까

지 색상 변화를 나타내었고, 이는 열에 취약하다는 것을 의미한다[20]. 

D3와 D4 시료는 약 0.7에서 5까지 색상 변화를 나타내었고, 이는 열

에 안정한 벤젠고리 형태의 치환기를 가진 유도체 구조에 기인되며, 

carboxy 또는 methyl acetate기는 입자 표면에 흡착하는 특성[15]의 영

향으로 화합물 주위의 유도체가 수지와의 상용성이 향상되어 상대적

으로 색상 열 안정성이 높아진 것으로 사료된다[20]. 시료들의 분광학

적 특성을 Figure 7에 나타내었다. 이를 살펴보면, 유도체들을 첨가하

여 합성한 시료들은 red-shift하는 경향을 나타내는데, 이는 유도체들

에 존재하는 C-O-C, -OCH3, -COOH, 벌키한 알킬기와 같은 치환기에 

기인한 심색효과 영향으로 사료된다[21]. 두 개의 methyl acetate 치환

기를 가진 유도체가 존재하는 D4 시료는 한 개의 치환기를 가진 유도

체가 존재하는 D3 시료보다 강한 전자 주게 효과로 인하여 UV 파장

이 변하여 넓은 투과율을 나타내었다[20]. 

4. 결    론

본 연구에서는 계면활성제를 첨가하지 않고 one-step 공정으로 iso-

indoline 화합물을 합성하기 위하여 isoindoline 유도체들을 첨가하여 

여러 조건에 반응하고 결정화한 결과 isoindoline 화합물을 성공적으

로 합성하였다. 반응 온도 및 결정화 온도가 증가할수록 시료의 입자 

크기와 제타전위 값은 증가하는 경향을 나타내었다. 시료의 색상은 

반응 온도가 증가할수록 붉은 계통의 노란색상을 나타내었고, 결정화 

시간이 증가할수록 붉은 계통의 푸른 색상을 나타내었다. 또한, iso-

indoline 유도체를 첨가하여 합성한 시료는 상대적으로 입자의 크기는 

작고 균일하면서 제타전위 값은 증가하였고, 근적외선 투과율이 높았

다. 알킬 구조의 유도체를 첨가한 D1 시료보다 벤젠고리 구조의 치환

기를 가진 유도체를 첨가한 D3, D4 시료가 색상의 열 안정성이 높았다.
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