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초 록

신체에 부착하는 웨어러블(wearable) 센서 및 현장 진단 검사(point-of-care testing)가 용이한

센서의 필요성이 부각되면서, 종이를 기반으로 하는 센서들이 활발히 연구되어왔다. 종이는 매우

저렴하면서도 가볍고 유연할 뿐만 아니라, 표면에 카본과 같은 전도성 물질 및 왁스와 같은 소

수성 물질을 입히기 쉽다. 또한, 종이를 이루는 셀룰로오스 섬유에 의한 모세관 현상으로 외부 힘

없이 용액의 흐름을 유도할 수 있어 웨어러블 전기화학 센서의 플랫폼으로 특히 주목받고 있다. 이

에 따라, 다양한 분석 물질들을 전기화학적인 방법으로 검출하는 종이 기반 센서들이 활발히 개발되

어 왔다. 특히, 분석 물질에 따른 전류 값 이외에도, 전기화학 발광현상(electrochemiluminescence)

혹은 전기 변색 물질(electrochromic material)을 도입하여 시각적으로 데이터를 나타내는 센서들

도 보고되어 왔다. 이 논문에서는 종이 기반 전기화학 센서들의 제작법 및 다양한 활용 전략을

사례 중심으로 소개하였다.

Abstract :With the increasing demand for wearable sensors that are capable of point-of-care

testing, paper-based sensors have been extensively studied. Paper is not only extremely cost-

effective but also lightweight and flexible, and it is easy to apply conductive materials such

as carbon and hydrophobic substances like wax to its surface. Moreover, the capillary action

caused by cellulose fibers in paper allows the flow of liquid without help from external forces,

making paper a particularly promising platform for wearable electrochemical sensors. Accord-

ingly, paper-based sensors for detecting various analytes through electrochemical methods have

been actively developed. Recently, paper-based electrochemical sensors that utilize electroche-

miluminescence (ECL) or electrochromic materials for the optical read-out have been reported.

This review introduces the basic fabrication methods and various application strategies of paper-

based electrochemical sensors.
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1. 서 론

가볍고 소형화된 전자 기기의 발달에 힘입어, 현장

에서 신속하게 진단이 가능한 휴대용 센서 혹은 신체

에 부착할 수 있는 웨어러블(wearable) 센서가 최근에

각광받고 있다. 웨어러블 센서는 체액에 기반한 실시

간 진단을 가능하게 하여 질병의 조기 진단이나 만성

질환 관리에 유용하며, 이러한 센서 개발을 목적으로

유연한 소재에 기반한 센서들이 활발히 개발되고 있

다. 그 중에서도 종이에 기반한 센서들은 경제성, 유

연성 및 경량성이 뛰어나며 친환경적이라는 장점을 지

니고 있다. 종이는 수많은 친수성 셀룰로오스 섬유로

구성되어 있어, 모세관 현상을 통해 액체의 흐름을 유

발할 수 있다. 또한, 친수성 표면과의 흡착을 통해 카

본, 금속 등 전도성 있는 물질 혹은 소수성 장벽

(hydrophobic barrier) 등의 다양한 표면 개질이 용이

하다.1–4) 이러한 특성에 기반하여 Whitesides 그룹5)에

서는 2007년에 최초로 종이 기반의 마이크로플루이딕

스(microfluidics) 분석 플랫폼을 제시하였다.

초기의 종이 기반 센서들은 효소 반응 및 변색 물

질(colorimetric material)을 도입하여 분석 결과를 색

변화로 나타내는 방법으로 활용되어왔지만, 이는 긴

분석 시간, 낮은 감도 및 좁은 선형 범위 등의 한계

들이 있으며, 센서를 재사용하기 어렵다는 단점이 있

다.6,7) 한편, 전기화학을 이용한 분석 방법은 빠른 분

석이 가능하며, 분석 감도가 뛰어나고, 기기를 소형화

하기 용이하다는 장점이 있어, 웨어러블 분석 장치에

쓰이기 적합하다.8) 2009년 Charles Henry 그룹9)에서

종이 위에 카본 전극을 스크린 프린팅(screen

printing)으로 형성하여 전기화학 센서로 활용한 논문

을 필두로, 종이 기반의 전기화학 센서들은 효과적이

면서도 가벼운 일회용 센서로 알려져 활발한 연구가

진행되어 왔다. 특히, 다양한 전도성 물질들을 종이 위

에 간편하면서도 정밀하게 프린팅하는 기술이 발달함

에 따라, 종이 기반 전기화학 센서들은 대량 생산이

경제적으로 가능한 센서로도 각광받고 있다. 본 논문

에서는 종이를 기반으로 한 전기화학 센서의 제작 방

법을 간단히 소개하고, 바이오마커(biomarker)들을 분

석 대상으로 하는 종이 기반 바이오센서들의 다양한

응용 전략들을 소개하고자 한다.

2. 종이 기반 전기화학 센서의 제작 방법

전기화학 분석이 가능한 종이 기반 센서는 2009년

에 Charles Henry 그룹에서 최초로 보고되었다.9) 이

그룹에서는 스크린 프린팅 방법을 이용하여 종이 위에

카본 소재의 전극을 형성시키고, 글루코스(glucose), 락

테이트(lactate), 요산(uric acid)를 전류법(amperometry)

으로 정량분석하였다. 카본은 매우 저렴할 뿐만 아니

라, 전도성 및 촉매 능력이 높기 때문에 종이 기반의

전기화학 센서에 가장 널리 쓰이는 물질이다. 카본은

스크린 프린팅,9,10) 잉크젯(ink-jet) 프린팅,11,12) 드롭 캐

스팅(drop casting),13) 연필 등으로 직접 쓰기,14) 레이

저 스크라이빙(laser scribing)15,16) 등 다양한 방법으로

종이 위에 흡착시킬 수 있다.

스크린 프린팅 방법은 종이를 비롯한 다양한 기판

위에 물질을 균일하게 도포하는 대표적인 방법으로,

전도성 잉크가 메쉬(mesh) 구조의 스크린 마스크를 통

과하면서 원하는 패턴의 전극을 종이 위에 형성시켜

준다(Fig. 1a).2,17) 스크린 프린팅 공정은 제작 난이도

Fig. 1. Scheme describing the fabrication process of paper-based electrochemical sensors through (a) screen printing of

carbon ink, (b) ink-jet printing (copyright 2015, The Electrochemical Society), and (c) laser-induced graphene (copyright

2021, Wiley)
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가 낮은 편이며, 경제적으로 대량 생산이 가능하다는

장점이 있지만, 다른 방법에 비해 정밀도가 낮으며, 잉

크 소비량이 높다는 단점이 있다. 잉크젯 프린팅 방법

은 기존의 잉크젯 프린터의 카트리지에 원하는 재료

의 전도성 잉크를 도입하여 전극 패턴을 프린팅하는

방법으로, 카본 나노튜브18), 그래핀19), 금속11,12) 등 여

러 종류의 전도성 잉크가 도입될 수 있으며, 경제적이

고 빠른 제작이 가능하다(Fig. 1b). 이외에도 흑연 소

재의 연필14,20) 혹은 카본 잉크 펜21)으로 종이를 직접

칠함으로써 전극을 제작하는 방법도 보고되었지만, 수

동 제작으로 이루어지기 때문에 센서들을 대량 생산

하기 어렵고, 생성되는 전극들의 재현성이 낮다는 단

점이 있다.

한편, 2014년에 레이저를 폴리이미드(polyimide) 필

름에 조사함으로써 레이저 유도 그래핀(laser-induced

graphene, LIG) 전극을 형성한 연구가 Tour 그룹에서

발표된 이후, 다양한 폴리머류 기판 위에 형성된 LIG

를 바이오센서, 에너지 저장 장치 등에 활용하는 연구

가 진행되어왔다.22,23) 비슷한 원리로 종이 기판 또한

레이저로 직접 조사함으로써 별도의 마스크 없이도 정

밀한 패턴의 전극을 제작한 사례가 보고된 이후, 종이

기반 전기화학 센서 제작에 레이저 조사 방법이 활발

히 활용되어왔다(Fig. 1c).15,16)

한편, 종이 센서에서 흡수되는 액체의 흐름을 제어

하기 위한 목적으로 소수성 장벽을 종이 위에 형성하

기도 한다. 이는 시료 용액이 원하는 경로로 흐르게끔

유도해주거나, 용액끼리 분리시키거나, 전극의 작동 범

위를 제한해주는 역할을 한다. 소수성 장벽을 형성하

는 가장 흔한 방법은 왁스 프린팅(wax printing)으로,

저렴하면서도 한 번에 대량 생산이 가능하다는 장점

이 있다. 이는 고체 상태의 왁스를 종이 위에 프린팅

한 다음 왁스가 종이 속으로 스며들 수 있도록 약하

게 가열해주는 간단한 과정을 거친다.24) 이 외에도 자

외선과 감광제(photoresist)를 이용한 포토리쏘그래피

(photolithography)5)로 소수성 장벽을 형성하는 방법을

이용하면 왁스에 비해 더 정밀한 패턴을 형성할 수

있다.

3. 종이 기반의 전기화학 바이오센서

종이 기반의 센서들은 낮은 재료 비용, 경량성, 유

연성 외에도, 종이의 특성에서 비롯된 다음과 같은 다

양한 장점들을 지니고 있어 전기화학 분석에서 유용

하게 활용될 수 있다.1,3)

1) 외부 펌프 없이 모세관 현상에 기반하여 액체

시료를 흡수하고 흐르게 할 수 있다.

2) 매우 소량의 시료로도 전기화학 분석이 가능하다.

3) 종이 크로마토그래피를 통해 시료 전처리가 가

능하다.

4) 종이 기판 자체를 접거나 자르는 간단한 방법만

으로도 마이크로플루딕 통로를 제어할 수 있다. 

본 논문에서는 위를 비롯한 다양한 종이의 특성을

효과적으로 활용한 종이 기반 전기화학 센서들을 사

용된 전략에 초점을 맞추어 소개하고자 한다.

Morrin 그룹25)에서는 여과 종이의 이온 교환 크로

마토그래피 능력26)을 이용하여 크로마토그래피와 전기

화학 분석의 두 장점을 합친 종이 기반의 센서를 제

작하였다. 이 그룹에서는 여과 종이 제작 과정에서 셀

룰로오스 섬유 표면에 카복실산 작용기가 생성된다는

점을 활용하여, 카복실산 작용기의 밀도가 높은 VWR

413 여과 종이로 pKa 값이 다른 도파민과 아스코르브

산을 종이 채널에서 효과적으로 분리한 후, 종이에 프

린팅 된 전극에서 전기화학적 분석을 수행하였다(Fig.

2a). 하지만 도파민과 아스코르브산의 효과적인 분리

분석을 위해서는 종이에서의 확산에 의한 분리가 선

행되어야 하므로 분석 속도가 비교적 느리다는 단점

이 있다.

종이의 크로마토그래피 능력을 활용한 사례 외에도,

종이를 접거나 겹치는 간단한 동작만으로도 3차원 구

조를 제작하여 수직 방향으로의 용액 흐름을 유도하

거나, 때로는 반응물과 전극을 분리할 수 있다.

Arduini 그룹10)에서는 mustard agents (MAs) 분석

물질을 분석하기 위해 choline oxidase enzyme

(ChOx)과 choline chloride (Ch)를 접혀있는 종이의

반대편에 각각 떨어뜨린 후, 건조된 두 종이가 마주보

도록 접었다. 이 때, 완충 용액을 떨어뜨렸을 때 일어

나는 효소 반응으로 생성되는 과산화수소는 종이에 미

리 프린트 되어있는 전극에서 전기화학적으로 검출되

고, 생성된 과산화수소의 양을 통해 MA의 양을 분석

할 수 있다. 이 센서는 종이의 3D 셀룰로오스 구조를

저장고로 활용함으로써 ready-to-use 분석 장치의 예

시로 볼 수 있다. Yakoh et al.27)은 반응물이 올라간

종이 패드(reagent pad, rPAD) 및 전극이 프린팅 되

어있는 접는 패드(origami pad, oPAD) 두 가지로 구

성된 종이 기반 전기화학 센서를 제작하여 아스코르

브산 및 세로토닌의 정량 분석을 수행하였다. 이 때,

rPAD를 oPAD 사이에 끼어넣고 완충 용액을 떨어뜨

린 다음, rPAD를 잡아당김으로써 연속적인 분석물 측

정을 수행하거나, 용액의 흐름을 일시정지 시켜 안정

적인 전기화학 신호를 얻을 수 있었다(Fig. 2b). 이외

에도 Cao et al.28)은 왁스 프린팅 된 종이를 접어서

여러 겹으로 이루어진 3차원 마이크로플루이딕 구조

를 형성하였다. 이 때, 종이의 모세관 현상으로 인해

땀이 수직 방향으로 흡수되어 전극이 프린팅 된 종이
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층에 도달할 수 있기 때문에 피부와 전극이 직접 닿

지 않고도 땀에 있는 분석 물질을 분석할 수 있었으

며, 이를 바탕으로 피부에 종이 전극을 부착하여 땀에

있는 글루코스의 양을 정량 분석하였다(Fig. 2c).

위 사례들은 대부분 타겟 분석 물질의 산화/환원 반

응에 의한 전기화학적 신호(전위, 전류 등)를 읽어내

어 정량 분석을 수행해왔다. 따라서 이 값들을 표시해

주는 디스플레이 장치 혹은 데이터 전송 장치, 그리고

이를 위한 추가 전원을 필요로 하기 때문에 웨어러블

센서 제작의 간소화에 어려움이 있다. 이러한 관점에

서, 전기화학 발광현상(electrochemiluminescence,

ECL) 혹은 전기 변색 물질(electrochromic material)

을 도입하면 전기화학적 신호를 시각적 신호로 변환

하여 분석을 수행할 수 있다는 장점이 있다. Liu 그

룹29)에서 최초로 바이폴라 전극(Bipolar electrode,

BPE) 시스템에 기반한 ECL 종이 센서를 과산화수소

분석으로 시범을 보인 이후, 다양한 종이 기반의 ECL

센서들이 활발히 보고되었다.30–35) 이 중 Xing 그룹32)

에서는 카본 잉크를 종이 위에 스크린 프린팅 하고,

이를 바이폴라 전극으로 활용하였다. 이 때 사용된

[Ru(phen)2dppz]
2+분자는 수용액에 존재할 경우

phenazine의 N 원자들이 양성자화되어 퀀칭(quenching)

되지만, 이 분자가 DNA와 결합할 경우 N 원자들의

양성자화가 방지되어 충분한 전압 하에 강한 ECL을

방출한다. 이 성질을 이용하여 ECL 세기로부터 병원

성 세균의 DNA를 정량적으로 검출하였다(Fig. 3a).

이 외에도 Chen 그룹31)에서는 작동 전극이 프린팅 되

어있는 종이 층과 상대 전극 및 기준 전극이 프린팅

되어 있는 종이 층 사이에 헹굼용 통로(washing

channel)이 형성된 종이 층을 겹치게 하였다. 이 때,

각 종이 층을 회전시킴에 따라 작동 전극이 상대 전

극 및 기준 전극 종이층과 닿게 하거나(‘ON’ 상태)

떨어뜨리는(‘OFF’ 상태) 것이 가능한 ON/OFF 센서를

개발하고, 이를 이용하여 암진단에 쓰이는 바이오마커

들에 대한 다중 분석을 ECL로 수행하였다.

한편, ECL 외에도, 전압에 따라 광학적 특성이 달

라지는 전기 변색 물질을 도입하여 전기화학 신호를

시각적으로 나타내는 전략도 보고되어왔다.36–39) 전기

변색 물질은 전압이 가해짐에 따라 광학적 특성이 변

하는 물질이며, 주로 색 변화를 관측하기 때문에 ECL

과 달리 광전 증폭관(PMT) 등의 고성능 검출기를 필

요로 하지 않는다는 장점이 있다. Chow 그룹36)에서는

Fig. 2. Various strategies for paper-based electrochemical sensors. (a) Paper analytic device based on chromatographic

separation of ascorbic acid and dopamine (copyright 2015, American Chemical Society), (b) Microfluidic paper device

comprised of an origami folding paper and a movable reagent-stored pad and their two types of configurations (flow-

through and stopped-flow) (copyright 2019, The Electrochemical Society), and (c) three-dimensional paper-based

microfluidic electrochemical integrated device (3D-PMED) comprised of five layers, enabling real-time monitoring of

sweat metabolites (copyright 2019, Royal Society of Chemistry).
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종이 위에 금 나노파티클 층을 선형 모양으로 입히고,

이 위에 전기 변색 물질인 폴리아닐린(polyaniline)과

프러시안 블루(Prussian blue)를 입혔다. 이 때 금 층

에 걸리는 전압에 따라 전기변색이 일어나는 구간의

길이가 달라진다는 성질을 이용하여 저항형 전기변색

센서를 구상하였다. 또한, 색 변화가 일어나는 구간의

길이에 기반한 ‘아날로그’ 방식 외에도, 금 층을 분리

시킴으로써 색변화가 일어난 구간의 숫자를 세는 ‘디

지털’의 방식의 신호 디스플레이가 가능함을 선보였다

(Fig. 3b). 한편, Chung 그룹37)에서는 옅은 색을 나타

내는 인듐 주석 산화물(indium tin oxide) 나노파티클

을 스크린 프린팅된 카본 층 위에 적층함으로써 색

변화 관측이 용이한 전극을 조성하였다. 이 ITO/카본

전극 위에 폴리아닐린을 전기 도금으로 입힘으로써,

폴리아닐린의 변색을 기반으로 과산화수소 및 글루코

스 농도를 측정하는 종이 기반 센서를 보고하였다(Fig.

3c). 이 때, 폴리아닐린 색의 RGB로부터, Hue value

를 추출하여, 분석 물질의 농도에 따른 색 변화를 정

량적으로 분석하였다. 이 연구는 금과 같은 귀금속 재

료를 사용하지 않으면서도 카본 물질을 기반으로 전

기변색 센서를 제작했다는 점에서 큰 의의를 가진다.

4. 결 론

종이 기반의 전기화학 센서는 기존 전기화학 분석

의 장점에 종이 센서의 장점(경제성, 유연성, 경량성

등)을 합친 센서로써, 현장 진료 진단용 및 웨어러블

센서 플랫폼으로 주목받고 있다. 현재까지 다양한 종

이 표면 개질 방법에 기반하여 여러 종류의 바이오마

커들에 대한 분석이 활발하게 진행되어 왔다. 하지만,

아직까지는 대부분의 종이 기반 전기화학 센서들이 효

소 등의 촉매에 의존하며, 분석 물질에 의한 전기화학

적 신호를 나타내기 위한 추가적인 요소들로 인해 기

기 간소화가 되기 어렵다는 문제점이 있다. 이 외에도

약한 내구성, 제한된 용액 흐름 속도, 용액의 증발로

인한 샘플 농도 변화 등40) 종이 자체의 특성에서 비

롯되는 단점들도 존재한다. 이러한 한계점을 극복하기

위해서는 종이의 단점을 보완할 수 있는 개질 방법과

Fig. 3. Paper-based electrochemical sensors utilizing electrochemiluminescence and electrochromic materials as the

optical read-out. (a) ECL is displayed upon binding between [Ru(phen)2dppz]
2+ and DNA, enabling ECL assay on the

carbon bipolar electrode (copyright 2016, American Chemical Society). (b) Prussian blue/polyaniline deposited on gold

nanoparticle film is used as an electrochromic indicator (copyright 2015 American Chemical Society). (c) ITO

nanoparticles on screen printed carbon is used as a substrate for polyaniline, enabling the visualization of glucose

concentration (copyright 2022, Elsevier).
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함께, 기존에 쓰이는 카본 물질의 촉매 능력을 향상시

킬 수 있는 경제적이면서도 효과적인 방법의 개발이

필요하다. 동시에, 전기화학 신호를 측정하고 데이터를

전송할 수 있는 소형화된 장치의 발전이 수반되어야 한

다. 한편, 최근에 NFC (near field communication) 기

반의 소형화된 전기화학 분석기기가 보고된 바가 있

다.41) 이에 따라 종이 기반의 전기화학 센서가 활용될

수 있는 범위가 확장되어 휴대용 센서, 웨어러블 센서

등의 분야에 유용하게 쓰일 수 있을 것으로 기대된다.
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