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Abstract

Le grapheéne épitaxié multicouches produit sur carbure de silicium, avec lequel sont réalisés des circuits
électroniques a grande échelle, est une structure nouvelle de carbone. Des expériences menées sur la ligne
de photoémission haute résolution Cassiopée a SOLEIL viennent de démontrer que de fagon surprenante,
les feuillets de graphéne dans cet empilement rotationnel ordonné sont effectivement découplés et
possedent la structure électronique d’un feuillet isolé de graphéne.

Graphéne, carbone, propriétés électroniques, structure de bande, photoémission, rayonnement
synchrotron.

Epitaxial grapheme: a model system for isolated graphene

Large scale transistor integration has been produced in multilayer epitaxial graphene grown on SiC. This
material is a new structure of carbon, consisting of a rotationally ordered stacking of graphene layers.
Experiments performed at the high resolution photoemission beam line Cassiopée at the SOLEIL
synchrotron have demonstrated that very surprisingly these graphene layers are electronically decoupled

and have the electronic structure of a single isolated layer graphene.
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U ne méthode simple et élégante pour produire du
graphene vient d’étre couronnée par le prix Nobel de
physique 2010. Le graphéne est un plan bidimensionnel
d’atomes de carbone arrangés en un réseau en nid d’abeille.
Le graphite, constitué de feuillets de graphéne empilés,
s’effeuille trés facilement car les plans ont peu d’interaction
entre eux. Une exfoliation répétée de graphite avec du scotch
permet de rapporter sur une surface un feuillet de graphéne
unique.

Une méthode alternative pour produire des feuillets de
graphene avait été développée dés 2001 au Georgia Institute
of Technology a Atlanta, donnant lieu a une collaboration
étroite avec le CNRS a Grenoble. Elle consiste a croitre sur
carbure de silicium (SiC) du graphéne épitaxié de trés grande
qualité structurale qui recouvre continlment toute la surface
de croissance, soit plusieurs centaines de cm? pour les
substrats commerciaux de SiC. Pour cela, on chauffe sous
atmospheére controlée une galette de SiC a environ 1 500 °C.
Le cristal se décompose, le silicium sublime et les atomes
de carbone en surface se réorganisent en un ou plusieurs
feuillets de graphéne.

Des procédés de lithographie conventionnels permettent
de graver a grande échelle des composants électroniques a
base de graphéne dans les couches de graphene épitaxié. Un
exemple d’intégration vient d’étre démontré par la fabrication
de 10 000 transistors de graphéne interconnectés sur une
puce de carbure de silicium de quelques mmZ. Une gravure
préalable du SiC définit des marches sur lesquelles le
graphéne croit préférentiellement. Des rubans continus de
graphéne sont définis par la hauteur des marches gravées,
permettant de réaliser facilement des milliers de fils de 50 nm
de large. La nouveauté réside dans la croissance directe des
nanorubans, sans gravure du graphéne, réduisant ainsi la
rugosité des bords de rubans nuisible au transport [1].

Mais le graphéne épitaxié sur SiC n’est pas seulement la
méthode choisie par I'industrie des semi-conducteurs a la
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Graphene, carbon, electronic properties, band structure, photoemission, synchrotron radiation.

recherche de successeur au silicium pour des applications en
électronique, notamment a haute fréquence. La grande qua-
lité des couches de graphéne épitaxié a permis des avancées
déterminantes dans la connaissance de la physique du gra-
phéne, tout particulierement par les études qui nécessitent
des surfaces millimétriques. L’étude de la structure des
niveaux électroniques sous champ magnétique [2] et leur
interaction avec les phonons [3] a établi le record de mobilité
électronique a température ambiante [4]. Les effets liés a
I’empilement rotationnel des plans de graphéne révélent
par ailleurs une physique trés riche [5].

La collaboration internationale entre le CNRS (Grenoble),
le Georgia Institute of Technology (Atlanta, Etats-Unis) et le
synchrotron SOLEIL a entre autres permis la détermination
de la structure électronique du graphene par photoémission
[6]. Le travail dans le cadre de cette collaboration a démontré
que le graphéne épitaxié multicouches produit a partir de
carbure de silicium est composé de feuillets de graphene
découplés. La spectroscopie de photoémission résolue en
angle (ARPES) obtenue sur la ligne de lumiére CASSIOPEE
montre que la relation énergie/quantité de mouvement des
bandes électroniques est linéaire (non quadratique) pour les
multicouches, comme pour une couche de graphéne unique
conformément aux prédictions théoriques [7]. Ceci est di a
un empilement rotationnel unique entre les feuillets de gra-
phéne adjacents. Ce résultat prouve que ce matériau, bien
que multicouche et en croissance épitaxiale sur un cristal,
possede les propriétés électroniques d’un feuillet unique de
graphéne favorable au développement de I'électronique a
base de carbone.

Dans une expérience de photoémission résolue en angle,
un solide est irradié avec des photons d’énergie fixe. On
mesure ensuite I’énergie cinétique et la direction (donc le
vecteur d’onde) des électrons photoémis en dehors du solide.
Des relations de conservation permettent alors facilement de
déterminer I’énergie de liaison des électrons et leur vecteur
d’onde dans le solide, donnant ainsi une image de la structure



de bande. Grace a des détecteurs 2D, il est possible d’ob-
tenir des cartographies de I'intensité des photoélectrons en
fonction de leur énergie cinétique (ou de liaison) et leur
direction d’émission (voir figure). Les résultats présentés dans
cette figure sont la premiére évidence expérimentale directe
de la linéarité de la structure électronique du graphéne.
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(a) Structure de bande d’un film de graphéene épitaxié d’une dizaine de couches
sur 6H-SIiC face carbone, mesurée par ARPES (intensité photoémise en
fonction de I’énergie des électrons rapportée au niveau de Fermi EF et de la
direction d’émission ou vecteur d’onde). La température de I'échantillon est
de 6 K, I’énergie des photons incidents est de 36 eV et la résolution en énergie
est meilleure que 10 meV. Deux cénes linéaires sont bien visibles. (b) Coupe
aE - EF =- 0,675 eV, montrant un troisiéme coéne entre les deux premiers. Les
trois cones qui sont visibles proviennent des trois premieres couches
découplées de I'échantillon de graphéne mesuré.
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