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부양형 탄소나노튜브 필름을 이용한 유기인 화합물 검출
김인태1 • 안태창2,+ • 임근배1,3,+

Organophosphorus Compounds Detection Using Suspended SWNT Films

Intae Kim1, Taechang An2,+, and Geunbae Lim1,3,+

Abstract

We developed a one-step method for fabrication of addressable suspended SWNT films and demonstrate excellent detection
performance of paraoxon based on OPH-immobilized SWNT films for environmental monitoring. For dispersed SWNT suspension,
COOH-SWNT was prepared by the oxidation of carbon nanotubes using acid treatment and sonication. Suspended SWNT-film was
fabricated between cantilever electrodes by dielectrophoretic force and surface tension of the water meniscus. After that, OPH were
immobilized on suspended SWNT-films by nonspecific binding for enzymatic hydrolysis of paraoxon. The electrical properties of the
SWNT films were measured in real time at room temperature. Structurally suspended SWNT films from substrate surface made possible
rapid and highly sensitive detection of target molecules with increased convectional and diffusional fluxes of the molecules and with a
large binding surface area. SWNT film FET resulted in a real-time, label-free, and electrical detection of paraoxon to the concentration of
ca. 10 μmwith a step-wise rapid response time of several seconds. 
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1. 서 론

탄소나노튜브는 우수한 물리적, 화학적, 전기적 특성으로 인해

다양한분야에응용되고있다. 특히탄소나노튜브표면에부착되는

물질에의해전기적특성이매우민감하게변하기때문에센서분야

에다양하게적용되고있다[1-5]. 탄소나노튜브를이용한센서는한

가닥의나노튜브를이용한형태와여러가닥의나노튜브가망을이

루는형태모두연구되고있다. 나노튜브한가닥을센서로써이용

하는 우수한 연구들이 발표되었지만[6, 7] 전기적으로 동일한 탄소

나노튜브의 제작이 힘들며, 낮은 재현성 및 단일 탄소나노튜브의

위치제어의 어려움으로 인한 복잡하고 고비용의 제작 방법이 필요

하다는문제점등이해결되지못했다. 여러가닥의나노튜브가망을

이루는 탄소나토튜브 필름 형태의 센서는 이러한 단일 탄소나노튜

브 센서의 단점들을 해결할 수 있다. 여러 가닥의 나노튜브로 이루

어진센서를한가닥의탄소나노튜브로이루어진센서와비교하면,

각각의 탄소나노튜브 결함에 따른 특성차이를 평균적으로 보상해

줄수있기때문에시스템간의편차를최소화할수있고넓은반응

면적을제공하며원하는위치로제어할수있는방법이다양한장점

을가지고있다[7]. 또한센서의성능적인면에서도향상된신호대

잡음비와 검출 한계를 보 다[8]. 이러한 장점들로 인하여 여러 가

닥의 탄소나노튜브 필름으로 제작된 센서는 DNA, 단백질, 박테리

아, 기체분자 검출과 같은 다양한 분야에 성공적으로 응용되었다

[9-13].

나노와이어기반의 센서는 향상된 신호대 잡음비 및 우수한 감도

로인해단일분자수준까지측정할수있는장점을가지고있다. 하

지만 센서의 크기가 작아지면서 목표물질이 효과적으로 센서 표면

에전달되지못해반응시간이길어지는등의문제점을가지고있다.

특히 현재 대부분의 탄소나노튜브 센서는 기판의 표면에 탄소나노

튜브가붙어있는형태로되어있다. 이러한형태의센서는구조적으

로탄소나노튜브주변의대류에의한유동을제한하게되고확산에

의한 물질이동에 의존하기 때문에 나노튜브 주변으로의 검출 물질
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이동이원활하지않게되므로센서감도와반응속도가제한되는문

제가 발생한다[14, 15]. 또한 기판 표면의 표면전하와 의도하지 않

은화학적작용에의한노이즈의발생은센서의성능을저하시킬수

있다. 최근연구에의하면나노튜브가기판표면에서떨어져공중에

떠 있는 형태의 센서는 반응 속도와 감도가 향상될 수 있다고 보고

되었다[11, 16]. 부양형탄소나노튜브필름센서는기판바닥에붙어

있는 센서와 비교하여 약 두 배의 반응 면적과 대류와 확산에 의한

원활한물질이동을제공하기때문이다. 

유기인 화합물은 매우 강한 독성에도 불구하고 살충제, 염료, 의

약품 등 다양한 제품에 사용되고 있다[17, 18]. 이러한 상황으로 인

하여현재의인류는다양한환경에서유기인화합물에노출되고있

다. 따라서 인간의 생활에 직접적으로 향을 미치는 환경에 대한

빠르고 간편한 유기인 화합물 검출 기술이 필요하다. 현재 가스 크

로마토그래피, 면역분석기법 등과 같은 측정방법이 보고되었지만

[19] 검출시간이오래걸리고고비용이라는단점이있다. 

본연구에서는빠르고간편한유기인화합물검출을위해유기인

가수분해 효소가 흡착된 부양형 탄소나노튜브 필름 센서를 제작하

고 성능을 시험하 다. 마주보고 있는 두 개의 외팔보 전극 사이에

기판 바닥에서 떠있는 형태의 정렬된 부양형 탄소나노튜브 필름을

제작하 고 탄소나노튜브 표면에 유기인 가수분해효소를 부착하여

유기인 화합물 검출센서를 완성하 다. 또한 대표적인 유기인화합

물 중 하나인 paraoxon을 이용하여 전기적 신호를 실시간으로 측

정하여센서의성능을시험하 다.

2.  연구 방법

2.1 탄소나노튜브 용액 제조

산처리를 통해 카르복시기가 표면에 생성된 탄소나노튜 용액을

제조하 다[20]. 단일벽 탄소나노튜브(ASP-100F, Hanwha

Chemical, Korea)를 50 ml의 H2SO4:HNO3 (3:1, v/v) 혼합용액

에넣고3 시간동안초음파처리를하 다. 이과정을통해탄소나

노튜브가 분산되고 표면에 카르복시기가 생성되어 친수성을 갖게

된다. 탄소나노튜브용액을탈이온수로희석하고12,000 rpm 으로

10 분 동안 원심 분리하여 탄소나노튜브를 침전시킨 후, 상부의 용

액을제거하고다시탈이온수로희석한다. 이과정을반복하여탄소

나노튜브용액이중성이될때까지실시한다. 마지막으로초음파처

리를통해탄소나노튜브를탈이온수상에서균일하게분산시킨다.

2.2 외팔보 전극 제작

부양된 형태의 탄소나노튜브 필름을 제작하기 위한 마주보는 외

팔보 전극은 일반적인 microelectromechanical systems

(MEMS) 기술을 사용하여 제작하 다(Fig. 1a). 우선 실리콘 기판

위에 low-pressure chemical vapor deposition (LPCVD) 를 이

용하여 1 μm 두께의 SiN을 형성시키고, SiN 층 위에 E-beam 증

착법으로 2000 Å의 Au 층을 증착하고 lift-off 기법으로 전극 형

상을 완성했다. 전극이 외팔보 형태가 되도록 SiN 층을 reactive-

ion etching (RIE) 공정을이용하여식각한후등방성습식식각방

법으로실리콘기판을식각한다. 

2.3 유기인 가수분해효소가 부착된 탄소나노튜브 필름 제작

부양형탄소나노튜브필름은dielectrophoretic force와액체계

면의 표면장력을 이용하여 제작한다(Fig. 1b). 먼저 5 ㎕ 의 탄소나

노튜브용액을마주보는외팔보전극사이에공급한후전극양단에

전기장을 (1 MHz, 5 VPP) 인가하여탄소나노튜브를전극사이에정

렬시킨다. 다음으로탄소나노튜브용액을제거하면두전극사이에

남아있는 용액이 증발하면서 표면 장력에 의해 전극에 탄소나노튜

브가 흡착하게 된다. 유기인 가수분해효소를 potassium phosphate

buffer (50 mM, pH 7.4)에넣어유기인가수분해효소용액을제작

하고, 탄소나노튜브 필름에 유기인 가수분해효소 용액을 넣어주고

고정될수있도록상온에서2 시간동안처리한다. 

Fig. 1. Schematic view for (a) fabrication of cantilever electrodes
and (b) fabrication of suspended SWNT-films by DEP and
surface tension.

(a) 

(b) 
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3.  결과 및 고찰

3.1 탄소나노튜브 필름 제작

탄소나노튜브 용액을 외팔보 전극에 떨어뜨린 후 교류전압을 가

하면 dielectrophoretic force에 의해 마주보는 외팔보 전극 사이

에 탄소나노튜브가 정렬된다. 탄소나노튜브 용액을 제거하면 남아

있는용액이증발되면서계면을형성하고, 이계면에의한표면장력

때문에 정렬된 탄소나노튜브가 압축되는 동시에 전극과 Van der

Waals force에의해부착된다(Fig. 1b). 탄소나노튜브필름의 도

는가해준전기장의세기[21], 탄소나노튜브용액의농도, 전기장을

가하는 시간을 변화시키면 조절할 수 있다[22]. 탄소나노튜브 필름

의 위치와 형상은 외팔보 전극의 위치와 전극 사이의 형상에 의해

결정된다. 이러한제작방법의특성으로인하여원하는곳에원하는

형상으로 제작이 가능하다. Fig. 2는 제작된 부양형 탄소나노튜브

필름의 전자현미경 사진이다. 정렬된 탄소나노튜브들이 서로 얽혀

필름을형성하는동시에마주보는외팔보전극양단에부착되어있

다. 탄소나노튜브와전극간의넓은접촉면적은낮은접촉저항과높

은 기계적 강도를 갖게하고 바이오센서 측면에서는 탄소나노튜브

트렌지스터의 주요 측정 원리 중 하나인 schottky barrier 효과를

최대화시킬수있다.

3.2 탄소나노튜브 필름의 전기적 특성

탄소나노튜브 필름의 전기적 특성은 semiconductor parameter

analyzer (HP 4156A)를 이용하여 상온에서 실시간으로 측정하

다. 탄소나노튜브 필름의 I-V 특성 측정은 50 mM의 potassium

phosphate buffer solution 에서 이루어 졌다(Fig. 3a). 기준전극

을 이용하여 용액에 게이트 전압을 가해주었다. Fig. 3a와 같이 게

이트 전압이 증가할수록 의 바이어스 전압을 증가시키면 source-

drain 전류가 감소하는 것을 볼 수 있다. 이 결과로 부양형 탄소나

노튜브 필름은 버퍼용액 상에서 p-type 특성을 보인다는 것을 알

수있다[23]. Fig. 3b는유기인가수분해효소가부착되기전과후의

ID-VG 곡선이다. 유기인 가수분해효소의 부착 후의 전류량 감소를

통하여 탄소나노튜브 필름에 유기인 가수분해효소가 부착되었음을

확인할수있다.

3.3 유기인 화합물 검출 시험

유기인 가수분해효소가 부착된 탄소나노튜브 필름의 유기인 화

합물 센서로서의 성능을 시험해 보았다. 모든 시료는 50 mM의

potassium phosphate buffer solution (pH 7.4)에 혼합하여 pH

의변화에의한요소를배제할수있도록했다. 목표검출물질로써

대표적인 유기인 화합물 중 하나인 paraoxon을 다양한 농도의 용

액으로제조하여사용하 다. Fig. 4a와같이유기인가수분해효소

가부착된부양형탄소나노튜브필름의양단에bias 전압을걸어주

고필름을통해흐르는전류를측정했다. 이때paraoxon이유기인

가수분해효소와접촉하게되면p-nitrophenol (PNP)와 diethyl 

Fig. 2. SEM image of (a) suspended SWNT films and (b) high
magnification view (scale bar : 2 μm).

Fig. 3. Electrical properties of the suspended SWNT-film
sensor ; (a) ID-VD curve of the bare SWNT-film sensor and
(b) ID-VG curves of the SWNT-film sensor before and after
OPH immobilization.

(a) (b) 

(a) 

(b) 
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phosphate 로분해된다(Fig. 4b). 

Fig. 5는 paraoxon 용액을 농도에 따라 첨가시켜 주었을 때 탄

소나노튜브필름을통해흐르는전류값을측정한그래프이다. 버퍼

용액을 첨가했을 때는 반응이 전혀 없지만 paraoxon 용액이 첨가

되었을때는매우빠르게전류값이감소되는것을볼수있다. 검출

원리는 아직 명확하게 밝혀진 바가 없다. 대표적인 부산물 중 하나

인PNP를탄소나노튜브를이용해검출한연구가보고된사례가있

다 [24]. 또한유기인가수분해효소가촉매반응을하는동안모양이

변하기때문에[25] 이러한변화로인해효소의표면전하상태도변

화할수있다. 따라서유기인가수분해효소가paraoxon을분해해

서발생한부산물에의한전류값의변화와탄소나노튜브에부착되

어있는유기인가수분해효소의분해작용자체에의한변화가복합

적으로작용했을것으로추측하고있다. 

기존에 연구들과 비교해보면 부양형 탄소나노튜브 필름은 빠른

반응시간과 높은 민감도를 보인다. 부양형 탄소나노튜브 필름은

paraoxon 검출에있어서기판에붙어있는탄소나노튜브센서와비

교하여 (50 μM) 더높은민감도 (10 μM)와빠른반응시간을보여준

다[26]. 이것은 부양형 탄소나노튜브 필름이 기판 바닥에 붙어있는

경우에비해더많은반응면적을제공할뿐만아니라검출물질의물

질이동이효율적이기때문이다. 

4.  결론

유기인 가수분해효소가 부착된 부양형 탄소나노튜브 필름을

dielectrophoretic force와 용액의 표면장력을 이용해서 성공적으

로제작하 고유기인화합물센서로서의성능을검증하 다. 대표

적인유기인화합물인paraoxon 검출을통하여기존에보고되었던

기판바닥에붙어있는형태의센서에비해향상된반응시간과검출

한계를갖는다는것을증명하 다. 약 10 μM 농도의paraoxon 을

실시간으로검출할수있었다. 우수한성능과함께제작방법이간단

하고빠르기때문에실재센서시스템에응용되기에적합하다.
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