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요 약

본 논문은 최근 널리 연구되고 있는 실크 피브로인을 이용한 표면 증강 라만 분광법(Surface-Enhanced Raman Spectroscopy, SERS) 기반의
센서를 개발하고자 하였다. 최근 실크 피브로인은생체 내에서 생체 적합성과 생분해성의 장점으로 인해 널리연구되고 있다. 또한 생체 적합성
물질을 기반으로 한 표면 증강 라만 산란(SERS) 센서의 개발은 생체 내 모니터링을 포함한 다양한 응용 분야에서 큰 잠재력을 제공한다. 본
연구에서는 SERS 방법에 생물학적소재인실크를적용하여실크광섬유및 금나노입자기반으로 고감도 검출을 할수 있었다. 실크 섬유끝단
표면에 대류 자가조립방법(Convective Self-Assembly, CSA)를 통해 금 나노 입자를 균일하게 증착시키고 4-ABT 분석물질을 사용하여상용
실리카광섬유와비교하여라만신호를측정하였다. 최종적으로실크소재의광섬유의생체적합성을확인하기위해생체내체액농도와유사한
인산 완충 생리 식염수(PBS)를 이용하여 생분해성 실험을 진행하였다. PBS에 디핑된 실크 소재 광섬유는 기존 실크 광섬유와 광투과율 및
직경을 비교하여 센서의 특성 변화를 확인하였다. 또한 본 연구에서 개발된 SERS 센서는 검출한계, 감도, 선형성 측면에서 검출 성능을 확인하
였다. 이는 향후 생체 내 의료 모니터링을 비롯한 의료 및 진단 분야 등 다양한 분야에서 활용될 것으로 기대한다.

Ⅰ. 서론

최근 생체 내외의 진단 및 검출에 사용되는 바이오센서에 관한 많은 연

구가진행되고있다. 따라서우리는생체내의료모니터링에활용이가능

한 바이오센서 개발에 초점을 두었다. [1]

실크는 생체내 염증반응이 없어생체적합성을가지고 생분해성을 가진

다는 이점이 있다. 표면 증강 라만 분광법(SERS)는 신호의 세기가 약한

라만 분광법의 한계를 금속 나노 구조를통해극복한 기술로분석물질의

신호를 증폭시켜 고감도 검출을 가능하게 한다.

이에 우리는 실크 피브로인 단백질을 이용하여 생체 내 삽입이 가능한

마이크로 단위의 광섬유를 제작하였고 SERS 방법을 활용하기 위해 대류

자가조립 방법(CSA)를 사용하여 금 나노입자를 실크 섬유 끝단 표면에

증착하였다. 제작된 실크 광섬유에 4-ABT 분석 물질을 사용하여 고감도

검출 및 선형성을 측정하였다. 이때 비교군으로 상용 실리카 광섬유를 사

용하였다. 또한 실크 피브로인 단백질을 이용한 마이크로 단위의 광섬유

는 실크 소재의 특성상 생체 적합성 및 생분해성을 가진다. 따라서 PBS

용액을 이용한 생분해성 실험에서 시간에따른실크 소재 광섬유의 광투

과율 및 직경변화를 측정하였다.

Ⅱ. 본론

본 논문에서는 누에고치에서 실크 피브로인 단백질을 사용하여 습식방

사를통해마이크로단위의실크섬유를제작하였다. 전반사를통한광투

과율을 향상시킨실크 광섬유 제작을 위해 실크 섬유에클래딩 코팅 과정

을 실시하였다.

실크 광섬유는 실크 하이드로겔로 실크 섬유를 클래딩 코팅 하여 구조

안정성 및 강도를 향상시켰다. 실크 하이드로겔은 실크 용액과 겨자무과

산화효소(HRP), 과산화수소수(H2O2)를 이용하여제작하였다. [2] 이렇게

제작된 실크 광섬유의 센서 특성을 비교하기 위해 비교군으로 상용 실리

카 광섬유를 사용하였다.

대류 자가조립방법을기반으로금나노입자를 증착하는 방법은다음과

같다. 제작된 실크 광섬유를 40도 온도의 금 나노 입자 용액에 수직으로

위치시키고 일정 높이를 올리면 모세관 현상에 의해 광섬유 단면에 메니

스커스 팁이 형성된다. 2시간 동안 금 나노 입자 용액을 증발시키면서 단

면에 금 나노입자를 균일하게 증착시키는 공정을 진행하였다.

제작된 실크광섬유와상용 실리카광섬유의센서 특성을 조사하기 위해

4-ABT (4-Aminobenzenthiol)을 라만 프로브 물질로사용하였다. 이때 1

M부터 10 mM 농도까지 제작하여 각 광섬유를 4-ABT 용액에 15분간

디핑 한후 농도별로라만신호를 측정 및분석하였다. 그 결과 실크 광섬

유와상용실리카 광섬유의 4-ABT 검출한계, 선형성측면의분석결과를

확인할 수 있었다.
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그림 1. 제작된 실크 광섬유와 상용 실리카 광섬유의

검출 한계 측정 및 선형 회귀 분석 결과

그림 1을 보면 실크 광섬유와 상용 실리카 광섬유의 4-ABT 검출 한계

농도(LOD)는 10 M로 동일하게 측정되었다. 4-ABT의 대표적인 라만

피크인 1077 cm⁻¹의 신호 세기에 대한 선형 회귀 분석 결과 실크 광섬유

에서의 결정계수(R²)는 0.93으로 상용 실리카 광섬유에서의 결정계수인

0.83보다 더 높게 나왔다. 실크 광섬유가 우수한 선형성을 가진다는 것을

확인하였다.

또한 제작된실크광섬유의 생체적합성을확인하기위해 28일간 PBS용

액에 디핑하였다. 클래딩 코팅을 실시하지 않은 실크 코어와 실크 코어+

클래딩 코팅의 샘플을 36.5도로 설정된 핫플레이트에 24시간 디핑하여 7

일의주기로실험을진행하였다. 이때각 샘플의직경변화와광투과율실

험을 진행하여 비교하였다.

광 투과율 실험 방법은 633 nm 레이저에 10X 대물렌즈를 사용하였고

fiber chuck에 광섬유를고정하여 디텍터로 들어오는 광 투과율을 측정하

였다. 그 결과는 다음과 같다.

그림 2. 28일간 PBS 디핑 후 실크 코어와 실크 코어+클래딩의 직경변화

및 광 투과율 측정 결과

그림 2를 보면 실크코어와실크코어+클래딩의직경변화 및광 투과율의

결과를 알 수 있다. 실크 코어는 디핑 후 급격한 직경변화가 나타났다.

이후 28일간 직경변화가 거의 없었다. 실크 코어+클래딩도 마찬가지로

디핑 후 직경변화가 존재하였고 28일간 큰 직경변화는 없었다. 광

투과율도 마찬가지로 디핑 후 증가하는 경향을 보여주었고 28일간 큰

변화는 보여주지 않았다. 이것은 직경변화로 인한 광 투과율의 증가라고

볼 수 있다. 결과적으로 PBS는 실크 섬유에 크게 영향을 주지 않음을

보여준다. 따라서 실크 소재가 생체 적합하다는 것을 확인할 수 있었다.

Ⅲ. 결론

본 논문에서는 실크 피브로인 단백질을 이용하여 마이크로 단위의 구조

적 안정성을 가진 실크 광섬유를 제작하였고 대류 자가조립 방법을 기반

으로 균일한 금 나노입자 증착을 확인하였다. 이를 통해 4-ABT 라만 프

로브 물질의검출한계및 선형성을 기반으로 고감도검출을 확인할수 있

었다. 또한 PBS 디핑 실험을 통해 실크 소재의 광섬유가 4주간의 기간에

서는 생분해성의 영향을 받지 않으므로 센서 성능 유지가 가능함을 보여

주었다. 향후 실크소재를이용한 SERS 광학바이오센서는생체내의료

모니터링을 비롯한 의료 및 진단 분야의 다양한 분야에서 활용될 것으로

기대된다.
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