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Abstract: Single-layered transition metal dichalcogenides (TMDs) exhibit more interesting physical properties than 
those of bulk TMDs owing to the indirect to direct bandgap transition occurring due to quantum confinement. In 
this research, we demonstrate that layer-by-layer laser etching of molybdenum diselenide (MoSe2) flakes could be 
controlled by varying the parameters employed in laser irradiation (time, intensity, interval, etc.). We observed a 
dramatic increase in the photoluminescence (PL) intensity (1.54 eV peak) after etching the samples, indicating that 
the removal of several layers of MoSe2 led to a change from indirect to direct bandgap. The laser-etched MoSe2 

exhibited the single MoSe2 Raman vibration modes at ~239.4 cm-1 and ~295 cm-1, associated to out-of-plane A1g 
and in-plane E1

2g Raman modes, respectively. These results indicate that controlling the number of MoSe2 layers by 
laser etching method could be employed for optimizing the performance of nano-electronic devices. 
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1. 서 론

대표적인 2차원 물질인 그래핀(graphene)은 우수한 
전기적, 광학적, 기계적 특성으로 인해서 다양한 연구 
분야에 연구되어 왔다 [1,2]. 특히, 그래핀은 원자 규격
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의 두께(약 0.4 nm)를 가지고 있으며, 높은 전도도(약
2×105 cm2/Vs), 우수한 광투과도(98%) 및 영률(Young’s 
modulus, 1,100 GPa) 등의 특성을 나타낸다 [3,4]. 하지
만 그래핀은 자연 상태에서는 밴드갭이 존재하지 않아서, 
반도체 물질로 활용되기 어려워 광소자 등의 활용에 제한
이 따른다 [5]. 이러한 그래핀의 제한적인 특성을 대체하
기 위해 2차원 층상구조를 가지는 반도체 전이금속 칼코
겐 화합물(transition metal dichalcogenides, TMDs)인 
MoS2, WS2, MoSe2, WSe2 등의 물질에 대한 연구가 활
발하게 진행되고 있다 [6-8]. 전이금속 칼코겐 화합물은 
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양자구속효과(quantum confinement effect)에 의해 벌
크(bulk) 구조의 경우 간접 천이형(indirect transition) 
반도체, 단층(single layered) 구조의 경우 직접 천이형
(direct transition) 반도체 특성을 나타낸다 [9]. 특히 단
층 전이금속 칼코겐 화합물은 직접 천이형 반도체로서 높
은 효율의 광-디바이스에 응용이 가능하다 [10]. 또한 전
이금속 칼코겐 화합물들은 두께의 조정으로 반도체 물성 
및 밴드갭의 조율이 가능하다는 독특한 특성을 가지고 있
다 [11]. 하지만 원자 단층 구조의 전이금속 칼코겐 화합
물을 기계적, 화학적 방법으로 박리시키거나 화학기상증
착(chemical vapor deposition, CVD) 방법으로 합성하
는 방법 등은 기술적 제한 요소로 인해서 현재까지도 많
은 연구들이 진행 중에 있다 [12]. 2차원 물질의 층상구
조는 선행 연구를 통해서 레이저 식각(laser etching)을 
수행 시 레이저 강도(laser power)와 레이저 조사 시간
(exposure time)으로 다층 구조의 MoS2의 두께를 제어 
할 수 있는 가능성을 제시한 바가 있다 [13,14].

본 논문에서는 레이저 식각에 의해서 간접 천이형 
반도체 물질인 대면적 MoSe2을 직접 천이형 반도체 
물질로 치환할 수 있는 가능성을 라만(Raman) 분석과 
광 발광(photoluminescence, PL) 분광 분석을 통하
여 입증 하고자 한다. 레이저 식각으로 MoSe2의 층수 
제어 연구 결과들은 원자 단위의 소자 제작에서의 기
존 문제점을 해결할 수 있는 가능성을 보여주며, 2차
원 물질을 활용한 고효율 광전자 디바이스 응용에 적
용될 수 있는 가능성을 보여 줄 것이다.

2. 실험 방법

전사 매체로 PDMS (polydimethylsiloxane, Dow 
Corning, Toray Co., Ltd.)를 이용하여 이셀레늄화 몰리브
덴(MoSe2, HQ graphene, Netherlands)을 실리콘 열산화
막(SiO2, 300 nm)/p형 실리콘(Si) 기판 위에 기계적으로 
전사하였다. 레이저 식각, 라만 및 광 발광 스펙트럼 분석
은 Olympus 100 × 대물렌즈(N.A.=0.8)와 150(spectral 
resolution 4.94 cm-1), 2400(spectral resolution 0.31 
cm-1) lines mm-1 격자(gratings)로 각각 측정하였다. 라만 
band의 스펙트럼 메타의 기준 피크는 실리콘(520 cm−1)에
서 진행하였으며, 레이저의 광원은 1 μm로 설정하였다. 광
학적 이미지는 LV-150NA 현미경과 DS-Ri1 CCD 카메라
(Nikon, Japan)로 측정하였다. 레이저 식각 후의 정밀한 표
면 형상을 관찰하기 위해서 주사전자 현미경(scanning 
electron microscopy, SEM, JEOL)으로 측정하였다. 

3. 결과 및 고찰

그림 1(a)에서는 레이저(532 nm, 2.33 eV)를 이용한 
2차원 물질의 식각 방법의 모식도이다. 레이저의 강도, 
조사 시간, 조사 간격(laser etching interval) 등을 조
절하여 층상구조의 MoSe2 원자 층을 제어하였다. 본 연
구결과는 기존의 레이저 강도, 시간 조절을 통한 1차원
적 제어 방법에서 레이저 조사 간격 제어를 통해 MoSe2

의 2차원적인 평면으로 식각하는 것을 목표로 하였다. 
그림 1(b)는 PDMS 전사기술로 제작된 MoSe2/SiO2/Si
의 현미경 사진이고, 1∼5번의 라인은 레이저 강도 11 
mW, 조사 시간 0.04 sec, 레이저 빔 크기(laser spot 
size) ∼0.1 μm의 조건에서 식각을 진행하였다. 또한 1
∼5번 라인의 레이저 조사 간격을 각각 1번 0.8 μm, 2
번 0.5 μm, 3번 0.2 μm, 4번 0.1 μm, 5번 0.04 μm의 
조건에서 실험 하였다. 그림 1(c)의 SEM 결과에서는 
1(b)의 4, 5, 6번 라인에서 MoSe2 물질의 레이저 식각 
효과를 명확하게 확인할 수 있다. 

Fig. 1. (a) Schematic image of laser etching for, microscope 
images of (b) before and (c) after laser linear etching of 
MoSe2, (d) before and (e) after laser plane etching of MoSe2.

이는 레이저 조사 간격의 차이에 의해 조사된 레이
저의 에너지는 변화하고, MoSe2 원자 결합 에너지 이
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Fig. 2. Comparison of Raman spectra of bulk MoSe2, 
few-layered, and after laser etching. 

상의 조건인 그림 1(b)의 4, 5, 6번 라인에서 MoSe2가 
제거되었다. 그림 1(d)는 PDMS 전사기술로 제작된 
MoSe2/SiO2/Si의 현미경 이미지로 두께에 따른 MoSe2

의 광학적 대비(contrast)의 차이를 확인할 수 있다. 그
림 1(e)는 2차원 평면(blue box)을 레이저 강도 11 
mW, 조사시간 0.04 sec, 레이저 빔 크기 ~ 0.1 μm, 
조사 간격 0.04 μm의 조건에서 레이저 식각한 후의 
현미경 이미지이다. 그림 1(e)의 red box안의 MoSe2

의 광학적 대비의 명확한 변화를 확인할 수 있으며, 
레이저 식각기술을 활용한 2차원 층상구조 MoSe2의 
층의 수 제어 가능성이 확인되었다.

그림 2는 레이저 식각 후 MoSe2의 층상 변화를 비 
파괴 분석을 통해 살펴보기 위해 Raman A1g와 E1

2g 
mode 분석 결과이다. Raman spectra 분석에서 
in-plane 특성인 E1

2g과 out-of-plane 특성인 A1g의 
라만 진동 모드들(Raman vibration modes)을 관찰하
였다 [15,16]. 레이저 식각으로 만들어진 단층의 
MoSe2는 벌크(bulk)에 비해서 A1g mode가 241.4 
cm-1에서 239.4 cm-1로 2 cm-1 정도의 red-shift 현
상을 나타내었다. 이는 MoSe2의 Raman A1g mode가 
두께의 변화에 따라서 Davydov splitting 현상으로 
shifted 하며, 또한 Raman E1

2g mode가 단층의 
MoSe2에서만 나타나는 이유는 두께 감소에 의한 
stiffening (softening) 현상 때문이다 [15]. Raman 
spectra 분석에서 in-plane 특성인 E1

2g(~295 cm-1) 
과 out-of-plane 특성인 A1g (~239 cm-1)의 라만 진
동 모드 분석 결과 레이저 식각에 의해서 다층 MoSe2

Fig. 3. (a) Raman spectra of Silicon substrate and bulk MoSe2, 
few-layered MoSe2, and after laser etching MoSe2, (b) Raman 
spectra of single layered MoSe2 by mechanical exfoliation 
method (inset Fig. 3(b)) and single layered MoSe2 by laser 
etching method. 

에서 단층 MoSe2로의 제어가 가능함을 비파괴 
Raman 분석에서 보여준다. 그림 3(a)는 silicon (Si), 
벌크 MoSe2, 식각 전 MoSe2, 식각 후 MoSe2의 광 발
광 (PL) spectra 결과이다. 레이저 식각 후의 MoSe2

의 광 발광 특성은 1.54 eV에서 극적으로 증가하는 것
을 알 수 있다. 이는 2차원 층상구조 전이금속 칼코겐 
화합물은 양자구속효과에 의해 벌크 구조의 경우 간접 
천이형 반도체, 단층에 경우 직접 천이형 반도체 특성
을 나타내기 때문이다 [11]. 그림 3(b)는 기계적 박리
(mechanical exfoliation) 방법으로 제작된 단층 
MoSe2의 샘플 (그림 3 (b) 삽입된 이미지에서의 적색 
점 표시 지점)과 레이저 식각 방법으로 제작된 단층 
MoSe2의 광 발광 특성을 비교분석 하였다. 기계적 박
리 샘플과 레이져 식각 후 광 발광 특성에서 각각 
1.51 eV와 1.53 eV의 직접 천이형 광 발광 특성을 나
타내는 것을 확인할 수 있다. 



전기전자재료학회논문지, 제29권 제9호 pp. 576-580, 2016년 9월: 문은아 등 579

Fig. 4. Microscope images of (a) before laser etching (b) after 
laser etching, (c) PL mapping image of after laser etching 
from image (b).

그림 4(a)와 (b)는 MoSe2 레이저 식각 전과 후 의 
현미경 사진으로 대면적 레이저 식각 후 (2 μm × 2 μ
m) 두께에 변화에 따른 광학적 대비를 확인할 수 있
다. 그림 4(c)는 MoSe2 레이저 식각 후의 광 발광 
(PL) mapping (13 μm × 13 μm) 이미지와 그림 4(c)
에 삽입된 이미지는 그림 4(c)의 광 발광 mapping 3
차원 이미지이다. 광 발광 mapping 조건은 레이저 강
도 0.3 mW에서 20초간 비파괴 조건에서 측정하였고 
광 발광 분석은 1.54 eV 피크에서 실시하였다. 광 발
광 mapping 결과로 레이저 식각을 시행한 영역에서 
균일한 광 발광 특성을 확인할 수 있었다. 이러한 결
과들은 본 논문에서 제안한 레이저를 이용한 식각기술
이 2차원 물질의 층수 제어 및 대면적 크기에서도 제
어를 할 수 있는 가능성을 보여 준다.

4. 결 론

본 논문에서는 레이저 공정 변수들(강도, 조사 시간, 
조사 간격 등)의 제어를 통해서 2차원 층상 구조를 갖
는 몰리브데나이트(MoSe2)를 다층(few) 구조에서 단층
(single) 구조로의 정밀한 레이저 식각에 관하여 연구 
하였다. 레이저 식각으로 제작된 단층 MoSe2은 직접 
천이형 반도체 특성인 높은 광 발광 (PL) spectra 

(~1.54 eV)을 나타냄을 확인할 수 있었다. 또한, 레이저 
식각 후 Raman spectra 분석에서 MoSe2 단층의 라만 
진동 모드(Raman vibration modes)인 E1

2g(~295 
cm-1)에서 in-plane 특성과 A1g(~239.4 cm-1)에서 
out-of-plane 특성을 관찰할 수 있었다. 

본 연구의 결과들은 2차원 층상구조를 가진 반도체 전
이금속 칼코겐 화합물(transition metal dichalcogenides, 
TMDC) MoS2, WS2, MoSe2, WSe2 등의 대면적 식각
을 통해서 직접 천이형 반도체의 제작의 가능성을 보여
주었다. 향후 레이저 식각으로 제작된 단층의 칼코겐 
화합물들의 광 디바이스 특성 등의 분석을 통해서 초
박막 광 디바이스 연구에 응용이 가능하다.
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