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Intro : Importance of Molecular Sensing 

2

고감도분자센서

환경 및 화학 산업 의료 및 바이오 산업

출처 : Frost & Sullivan, 2015
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Intro : Conventional Nano Biosensors

Electronic Sensors Mechanical Sensors Optical Sensors

• 전기전도도 변화 측정 • 질량 변화 측정 • 굴절율 변화 측정

Electrochemical sensor

Field effect transistor

Quartz crystal microbalance

Microcantilever

Optical dye

Surface plasmon resonance

www.openQCM.com

H. Im et al.,
Nat Nanotechnol (2007)

W. Putzbach et al.,  
Sensors (2013)

M. Alvarez et al., Analyst (2010)

K. Miyajima et al., 
Biosensors (2013)

M. A. Cooper, 
Nat. Rev. Drug Discov. (2002)



Intro : Infrared Molecular Sensing
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• Molecular fingerprint: 

중적외선 대역(2-20μm)의 특징적인 분자 회전/진동 모드

비표지(label-free) 방식으로 분자식별가능

CO2 spectrum C-Br spectrum

Wavenumber (cm-1) Wavenumber (cm-1)
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Intro : Conventional Technique
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Raman Spectroscopy FTIR Spectroscopy

www.bioopticsworld.com

• 가시광선-분자 진동 상호작용

• 비선형 현상→낮은 효율

• 중적외선-분자 진동 상호작용

• 광자-분자 크기 차이→약한 신호



Intro : Size Mismatch Problem
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Free Space 
Photon ≫

X 1000

• 광자 – 분자 크기 불일치→약한 신호

𝜆0 ~ few microns ~ few nanometers



Intro : Graphene Plasmon
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극단적으로 작은 크기: 𝜆𝑃~𝜆Free Space/100 정전기 게이팅을 통한 실시간 특성 제어 가능

VG = 0VG < 0

e

VG > 0

e

Free space 
photon Noble 

metal 
surface 

plasmon

Graphene 
plasmon

𝑉𝐺

Mid-IR Detector
(Bolometer or Thermopile)

Kebin Fan et al.,  Opt. Express. (2016)



Limitation 1 : Weak Signal
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• 현재 그래핀 플라즈몬을 통한 분자 진동 모드 센서 감지 신호(< 3%)

• 그래핀 플라즈몬 – 광자 간 상호 작용 증대 방법의 필요성 대두

Damon B. Farmer et al.,  ACS photonics(2016) Hai Hu et al.,  Nature Commun.(2016)D. Rodrigo et al.,  Science(2015)



Limitation 2 : Graphene Patterning
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JOEL JBX-6300FS

E-beam lithographyEdge defect

QB Liu et al., Phys. Chem. Chem. Phys. (2017)

• 그래핀 가장자리 결함 효과→상호작용 약화

• 전자 빔 리소그래피 : 직렬 공정→대면적 제작 어려움



• 공진 중첩 구조를 사용한 그래핀 플라즈몬-광자 간 상호작용 증대

Purpose of Study

10

연구 목표 : 대면적제작이 가능한 그래핀 플라즈몬고민감도센서 소자 제안

고민감도 센서

• 기존의 방법과 다른 공정 방법을 통해 패터닝 없는 그래핀 플라즈몬 소자

제안

• 제안한 방법과 공진 중첩 구조의 결합 소자 제안 및 분자 감지 시뮬레이션

대면적 제작



Superposition of Resonance Structure
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• 여러가지 크기의공진구조를결합

- 그래핀 플라즈몬 공진기 (≈ λ0 / 100)

- 금속 혹은 포논-폴라리톤 산란체 (≤ λ0)

- 유전체 광학 구조 (≥ λ0)

• 공진 주파수 및 공간상 중첩을 통한 결합효율 향상

Dielectric Fabry-Perot resonance

PRB (2014)

max abs.
4% → 25%

Resonant metallic slit

Nat Commun (2016)

modulation eff.
× 2.67 enhanced



Optical Response of Multiscale Structure
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• 낮은 전하이동도 (300 cm2/Vs)에서도 100% 광흡수 변화 구현 가능
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Molecular Sensing Calculation

13

Frequency (THz)Frequency (THz)

A
b

so
rb

an
ce

Without molecule With molecule
𝐸F = 0.25 eV
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Substrate Patterning
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n1 n2≈ n1

Incident Light Incident Light

• 그래핀 플라즈몬→급격한 환경 변화에 의한 반사파에 의해 생성

• 그래핀 자체의 변화→기판에서의 변화



Spacer Lithography
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MS Jo et al., Micro and Nano Syst. Lett. (2017)

J. Yeon et al., Nano Lett. (2013)

• 고해상도의 실리콘 너비 조절 능력

• 대면적 제작 가능한 주기적인 실리콘 기판



Plasmonic Crystal : Structure
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Advantages
• No need to pattern the nano-graphene ribbon
• Easy to scale-up the device

Unpatterned 
Graphene



Plasmonic Crystal : Resonance Condition
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𝑛1

𝑛2

1D Photonic Crystal

𝑊Si

𝑊SiO2

𝜖1 = 𝜖Si 𝜖2 = 𝜖SiO2

𝜖𝑎𝑖𝑟 = 1

𝜆1 𝜆2

𝑊Si 𝑊SiO2

𝜙21𝜙21 𝜙12𝜙12

𝜆𝑝 =
𝐸𝐹𝑒

2

𝜖0𝜖ℏ
2𝜔2 =

2𝜋

𝑘𝑝
𝜖 =

𝜖𝑖 + 𝜖𝑎𝑖𝑟
2

𝜆𝑝 =
350

𝜖
[nm]

𝜔 = 40 THz
𝐸𝐹 = 0.5 eV



Plasmonic Crystal : Optical Response
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Multiscale Device : Structure
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Advantages
• Enhanced light confinement
• Multi – resonance system

ℎAu

ℎSiO
2

Unpatterned 
Graphene



Multiscale Device : Enhancement Factor
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Graphene 
plasmon resonance

++ −− ++

𝜙𝑟 ≈ 𝜋
𝜖SiO

2

𝜖Si

>

Fabry-Perot
Resonance

𝜖Si 𝜖SiO
2

Field concentration
−

−
−−
−



Multiscale  Device: Plasmon Resonance
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2Re 𝑘𝑝 𝑊 + 2𝜙𝑟 = 2𝑚𝜋

Gap size = 𝑊

𝜙𝑟𝜙𝑟

𝑘𝑝 =
𝑚𝜋 − 𝜙𝑟

𝑊

Absorption in Graphene (%)

Gap size (nm)

First-order plasmon 
(f=53THz)

Third-order plasmon
(f=44THz)

Graphene

AuAu

SiO2

Air

10 nm

Graphene

SiO2

Air

Au Au

50 nm

𝐸x
𝐸0

𝐸x
𝐸0

a
b

a

b



Multiscale Device : Mode Excitation Theory
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++ −− ++ −− ++

Odd order plasmon Even order plasmon

++ −− ++

Incident angle 𝜃

𝜃 = 60°

Absorption in Graphene (%)

Broken light symmetry

Gap size (nm)



Multiscale Device : Fabry-Perot Resonance
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2𝑘ℎ + 𝜋 =
4𝑛𝑆𝑖𝑂2𝜋ℎ

𝜆0
+ 𝜋 = 2𝜋

ℎ =
𝜆0

4𝑛𝑆𝑖𝑂2
≈ 1000𝑛𝑚

𝑛𝑆𝑖𝑂2 ≈ 1.414 , ℎ (SiO2 height)

Absorption in Graphene (%)

SiO2 height (nm)

Fabry-Perot resonance condition:
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SiO2

Air
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Multiscale Device : Light Coupling Condition
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Absorption in Graphene  (%)

Au height (nm)

Absorption in Graphene (%)

Au height (nm)
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Au.h
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𝜋 ≈ 𝜙𝑟
′> 𝜙𝑟

𝑘p =
2𝜋

𝜆𝑝
=
𝜋 − 𝜙𝑟
𝑊

Peak Width ∝ Γ𝑟 + Γ𝑛𝑟

Γ𝑟

Γ𝑛𝑟

First-order Third-order

Peak Amplitude ∝
Γ𝑟

Γ𝑟+Γ𝑛𝑟



Detection Mechanism 1 : Peak Shift
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Janak Prasad, et al., J. Phys. Chem. C (2015) A. A. Rifat et al., Sensors (2015)

𝑘𝑝 =
𝜔

𝑐

𝜖𝑑𝜖𝑚
𝜖𝑑 + 𝜖𝑚

Molecule layer → change permittivity

Δ𝜖𝑑 → Δ𝜆𝑝M. A. Cooper, 
Nat. Rev. Drug Discov. (2002)



Detection Mechanism 1 : Optical Response
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Au

Si

SiO2

𝑡

Molecule

Graphene 
plasmon

Noble metal 
plasmon

Vp

𝑡
VGSP

Frequency (THz)

Without Graphene

Frequency (THz)

With Graphene

Δ𝜔𝑝



Detection Mechanism 2 : Vibrational Mode
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++ −− ++ −− ++ −−

Destructive interferencevibrational mode Plasmonic mode

Damon B. Farmer et al.,  ACS photonics(2016)Hai Hu et al.,  Nature Commun.(2016)

+ =



Detection Mechanism 2 : Optical Response
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Frequency (THz)

𝜖 𝜔 = 𝜖∞ +෍

𝑖

𝑠𝑖
2

𝜔𝑖
2 − 𝜔2 + 𝑖𝛾𝜔

Frequency (THz)

hBN Protein A/G

기존 기술 대비 Dip의 크기 증대 (최대 약 3% →최대 약 20%)

hBN stretch Amide 2
Amide 1



Future Work
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공정을 통한 제안 소자 제작

• 나노 와이어 마스크를 통한 금속 슬릿 제작

• 공정 가능성과 이론상 구조의 비교를 통해 최적 구조 제안

• 최적화 구조의 소자 제작

• 제작 소자의 분자 감지 특성 측정 및 분석

Si

Cu

Si
Au



Summary

가장자리 결함 효과
공정상 대면적 제작의 한계

그래핀 플라즈몬- 광자 간 약한
상호작용

문제점 1 : 물리적 패터닝 공정 문제점 2 : 약한 상호작용

기판 주기 구조를 사용한 패터닝
필요 없는 그래핀 플라즈몬 소자

공진 중첩 구조를 통한 상호작용
증대



• 2년 동안 부족한 저를 인자하게 지도해 주시고 가르침을 주신장민석교수님

• 바쁜 시간을 쪼개어 학위 심사 논문을 맡아주신박효훈교수님, 윤준보교수님

Acknowledgement

31

Professors

• 시뮬레이션과 이론 전반에 도움을 주신김신호박사과정

• 공정 관련 상담과 제작에 많은 도움을 주신조민승박사과정

• 세세한 도움과 연구실 생활에 활력을 불어 넣어준 JLAB 멤버들
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