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Аннотация 
Предмет исследования. Приведены результаты исследований структуры поверхности проводящей и полуизолирую-
щей подложек 6H-SiC(0001) и выращенных на них эпитаксиальных графеновых слоев. 
Материалы и методы. В качестве подложки использовались два типа кристаллов карбида кремния политипа 6H: про-
водящие (удельное сопротивление менее 103 Ом·см) и полуизолирующие (удельное сопротивление более 105 Ом·см). 
Синтез слоев графена на подложках осуществлялся путем термического разложения при температуре 1350 ºC в течение 
20 мин поверхности SiC в установке сублимационной эпитаксии в вакууме. Регистрация картин дифракции быстрых 
электронов на отражение проводилась с использованием двух приборов: электронографа ЭМР-102 при ускоряющем 
напряжении 75 кВ и электронного дифрактометра, встроенного в установку молекулярно-пучковой эпитаксии Compact 
21T (Riber France), при ускоряющем напряжении 30 кВ. 
Основные результаты. Установлено, что на проводящей подложке происходит ориентированный рост графена, а на 
полуизолирующей, наряду с ориентированным ростом, наблюдается частичное образование поликристаллической 
составляющей в графеновых слоях вследствие более низкого структурного совершенства полуизолирующей под-
ложки по сравнению со структурой проводящей подложки. 
Практическая значимость. Представленные результаты позволят понять зависимость качества выращенной графе-
новой пленки от структуры используемой подложки карбида кремния. 
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Abstract  
Subject of study. Findings for the surface structure of conductive and semi-insulating substrates 6H-SiC(0001) and epitaxial 
graphene layers grown on them are presented.  
Materials and methods. We used two types of silicon carbide substrates of 6H polytype as a substrate: conductive (with 
resistivity less than 103 Ohm·cm), and semi-insulating (with resistivity greater than 105 Ohm·cm). Synthesis of graphene 
layers on substrates was carried out by thermal decomposition of SiC surface at the temperature of 1350ºC for 20 minutes in 
a vacuum sublimation epitaxy setup. Registration of high-energy electron diffraction (RHEED) patterns for reflection was 
carried out using two devices: electronograph EMR-102 at an accelerating voltage of 75 kV and electron diffractometer, built 
into the unit MBE Compact 21T (Riber France), at an accelerating voltage of 30 kV. 
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Main results. The oriented growth of graphene is observed on the conductive substrate. Both oriented and disordered kinds 
of graphene grow on the semi-insulating substrate due to the partially formation of the polycrystalline component in the 
multilayered graphene film which in turn is caused by the lower perfection structure of the semi-insulating substrate surface 
as compared to the conductive one. 
Practical significance. Proposed findings will help to understand the quality dependence of the grown graphene film on the 
structure of the used silicon carbide substrate. 
Keywords: reflected high-energy electron diffraction,  SiC, thermal decomposition, graphene. 
 

Введение 
 

Как известно, графен, за открытие которого получили Нобелевскую премию по физике 2010 года 
ученые российского происхождения Андрей Гейм и Константин Новоселов, представляет собой двумер-
ные слои углерода. Графен обладает определенными преимуществами, позволяющими рассматривать его 
как материал для создания устройств, реализующих принципы баллистической электроники, спинтрони-
ки, оптоэлектроники, наноплазмоники и других перспективных альтернатив традиционной полупровод-
никовой электроники. Существует несколько методов получения графена – «отшелушивание» от куска 
графита [1], термическое разложение (термодеструкция) поверхности карбида кремния (SiC) [2–9], хи-
мическое осаждение на поверхности металлов [например, 10], и др. 

Наилучшим структурным совершенством обладают слои графена, полученные методом отшелу-
шивания. Однако эти слои обладают микронными размерами и неправильной геометрической формой. 
Это делает их малопригодными для промышленного применения. 

На втором месте по своим структурному совершенству и электрофизическим параметрам находят-
ся пленки графена, полученные термическим разложением поверхности SiC. В работе [11] была показана 
возможность формирования наноуглеродных пленок на поверхности SiC с использованием технологии 
сублимационной эпитаксии в вакууме. К недостаткам данной технологии можно отнести образование 
графеновых пленок неоднородной толщины и наличие в них структурных дефектов. Для оптимизации 
технологии необходимо изучить процесс зарождения и последующего формирования наноуглеродной 
пленки в ходе термодеструкции SiC. 

В последние годы изучению процессов роста эпитаксиальных графеновых пленок посвящено 
чрезвычайно большое количество работ; использованы такие методы, как метод дифракции медленных 
электронов [2–4, 6–9], рентгенодифрактометрия [3], сканирующая туннельная микроскопия [4], просве-
чивающая [5, 6] и атомно-силовая микроскопия [7], рамановская [7] и фотоэлектронная спектроскопия [8] 
и др. Настоящая работа посвящена исследованию методом электронографии на отражение структурного 
совершенства эпитаксиальных графеновых пленок, полученных методом сублимации [11], в зависимости 
от типа используемой подложки SiC. 

Метод электронографии на отражение [12, 13] (второе название – метод дифракции быстрых элек-
тронов на отражение, сокращенно ДОБЭ либо ДБЭО) применяется, наряду с методом дифракции мед-
ленных электронов (ДМЭ), для определения структуры монокристаллической поверхности, для изучения 
характера взаимной ориентации при соприкосновении различных фаз и возникновения переходных 
структур. Метод ДБЭО имеет ряд преимуществ перед методом ДМЭ, а именно: дифракционные картины 
ДБЭО позволяют оценивать структурное совершенство монокристаллической поверхности и ее морфо-
логию, в отличие от ДМЭ-картин, и, кроме того, с более высокой точностью позволяют определять меж-
плоскостные расстояния в кристаллической решетке. 
 

Образцы и методика измерений 
 

Образцами для структурного исследования служили применяющиеся в технологии создания полу-
проводниковых приборов два типа подложек 6H-SiC с внешней Si-гранью (0001) – проводящие (удельное 
сопротивление менее 103 Ом·см) и полуизолирующие (удельное сопротивление более 105 Ом·см) подлож-
ки производства компании CREE. Синтез слоев графена на подложках осуществлялся путем термическо-
го разложения при температуре 1350 ºC в течение 20 мин поверхности SiC в установке сублимационной 
эпитаксии в вакууме по предложенной в работе [11] технологии. Как показало Оже-спектроскопическое 
изучение [11] полученных в указанных условиях образцов, на их поверхности формируются ультратон-
кие углеродные пленки толщиной 1,5 нм, что составляет 4–5 атомных слоев углерода. 

Регистрация картин ДБЭО проводилась с использованием двух приборов: электронографа ЭМР-102 
при ускоряющем напряжении 75 кВ и электронного дифрактометра, встроенного в установку молекуляр-
но-пучковой эпитаксии (МПЭ) Compact 21T (Riber France), при ускоряющем напряжении 30 кВ. 
 

Результаты и обсуждение 
 

Электронографирование монокристаллической поверхности 6H-SiC(0001) проводилось в направ-
лении падающего на поверхность электронного луча, как параллельно направлениям с низкими индекса-
ми, так и с отклонением от них. На рис. 1 демонстрируются электронограммы от образца с проводящей 
подложкой, а на рис. 2, 3 – от образца с полуизолирующей подложкой. 
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Рис. 1. Электронограммы, снятые на ЭМР-102, от поверхности проводящей подложки при 75 кВ: 

от исходной подложки в азимуте [1120]  с углом скольжения электронного луча, равным 

приблизительно 2,5º (а); от отожженного образца в азимуте [1120]  с углом скольжения, приблизительно 

равным 2º (б); от отожженного образца вне азимута [1120]  при угле скольжения электронного луча, 

близком к 0º (в) 
 

Представленная на рис. 1, a, электронограмма получена от поверхности проводящей подложки в ис-
ходном состоянии, а электронограммы на рис. 1, б, в – после термодеструкции поверхности. Электроно-
грамма от исходной поверхности (рис. 1, a) состоит из вертикальных, имеющих дискретный характер, 
стержнеобразных рефлексов и системы линий Кикучи. Наблюдаемые на электронограмме Кикучи-картина 
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и характер вертикальных рефлексов свидетельствуют о достаточно высокой степени совершенства структу-
ры поверхностного слоя проводящей подложки в исходном состоянии. Установлено, что вертикальные реф-
лексы отвечают отражениям от плоскостей (11.l) SiC, а направлением съемки электронограммы является 
[1120] . После термодеструкции на электронограмме, снятой в том же направлении [1120]  (рис. 1, б), отме-

чается появление дополнительных стержнеобразных рефлексов, тогда как линии Кикучи становятся мало-
заметными, свидетельствуя о нарушении совершенства структуры в поверхностном слое исследуемого об-
разца. Кроме того, в отличие от дифракционных картин от исходной подложки, вертикальные рефлексы на 
электронограммах от отожженного образца (рис. 1, б) являются непрерывными с однородной интенсивно-
стью по высоте стержней, что указывает на образование на поверхности отожженного образца двумерных 
кристаллов размером до нескольких десятков нанометров [13, C. 65]. Возникшие дополнительные рефлексы 
(обозначенные буквой G на электронограмме) (рис. 1, б) отвечают отражениям (10) и (20) графена, сосуще-
ствуя на одной электронограмме (рис. 1, б) вместе с отражениями (11.l) от SiC. Таким образом, электроно-
грамма на рис. 1, б, является доказательством того, что решетка графена в углеродных слоях повернута от-
носительно решетки SiC на 30º, что согласуется с опубликованными результатами структурных исследова-
ний методом ДМЭ поверхности образцов монокристаллов 4H-SiC и 6H-SiC, отожженных в высоком вакуу-
ме [2–4, 9], в атмосфере дисилана [7], Ar [8]. На рис. 1, в, представлена электронограмма, которая была по-
лучена с отклонением от азимута [1120] ; она состоит лишь из одного, зеркально отраженного от поверхно-

сти рефлекса. Рассмотрение ее будет полезным при обсуждении электронографических результатов, полу-
ченных на отожженной поверхности полуизолирующей подложки. 

Результаты электронографирования полуизолирующего образца представлены на рис. 2 и 3. Элек-
тронограмма от исходной поверхности SiC (рис. 2, a), полученная в азимуте [1120] , демонстрирует не-

сколько мозаичную структуру, заметно менее совершенную по сравнению с проводящим образцом 
(рис. 1, а). 

После термодеструкции на электронограмме (рис. 2, б) появляются стержнеобразные отражения от 
графена (10) и (20) (обозначенные как G), подобно рефлексам на рис. 1, б, для случая проводящей под-
ложки, и дополнительно к ним еще ряд слабых стержнеобразных экстра-рефлексов, в основном сател-
литного характера (они маркированы стрелками без буквенного обозначения). Кроме стержнеобразных 
рефлексов, на электронограмме (рис. 2, б) наблюдается поликристаллическое отражение, отвечающее 
(11.0) графена. Поликристаллические отражения графена (10.0) и (11.0) обнаружены также при съемках с 
отклонением от направлений с низкими значениями индексов Миллера–Браве (рис. 2, в), а также в на-
правлении [1100]  (электронограмма не приводится). 

Как указывалось выше, электронограммы от отожженной поверхности проводящего образца при 
регистрации их с отклонением от азимута [1120]  (рис. 1, в) не содержат поликристаллических отражений. 

Таким образом, если в случае термодеструкции поверхности проводящей подложки происходит ориенти-
рованный рост графена, то на поверхности полуизолирующей подложки, наряду с ориентированными 
относительно подложки доменами, наблюдается произвольный рост мелких кристаллов графена разме-
ром 12–15 нм. Средний размер кристаллитов D оценивался по формуле [14] 

D = 1,84 Lλ/∆R, 
где Lλ – постоянная электронографа; ∆R – полуширина поликристаллического отражения. 

Сообщения об образовании поликристаллической составляющей графена в результате термодест-
рукции поверхности 6H- и 4H-SiC(0001) в публикациях других авторов нам не встречались. 

Возвращаясь к обсуждению дополнительных экстра-рефлексов, возникших на электронограммах 
от отожженного полуизолирующего образца (рис. 2, б), можно сказать, что их появление вызвано либо 
дифракцией от поверхностной реконструкции SiC [15], либо двойной дифракцией отражений от решетки 
SiC и решетки графена, повернутой на 30º относительно SiC-решетки [16]. 

Была предпринята попытка обнаружить реконструкцию поверхности SiC под графеном. Как пра-
вило, она легко выявляется, если электронограмма содержит как нулевую зону Лауэ (подобно электро-
нограмме на рис. 2, б), так и зоны Лауэ более высоких порядков. В связи с этим была произведена реги-
страция дифракционных картин с помощью дифрактометра, встроенного в МПЭ-установку, конструк-
ция которого позволяет регистрировать несколько зон Лауэ при ускоряющем напряжении 30 кВ. Полу-
ченные дифракционные картины в азимуте [1120]  и с азимутальным отклонением от [1120]  представле-

ны на рис. 3, а, б, соответственно. 
Как показано на рис. 3, a, на дифракционной картине в азимуте [1120]  наблюдаются нулевая зона 

Лауэ и часть круга первой зоны Лауэ. Нулевая зона содержит стержнеобразные рефлексы (10) от графе-
на (обозначенные на картине как G) и слабые рефлексы-тяжи (11.l) от SiC; точечные рефлексы первой 
зоны отвечают структуре (1×1)SiC, а дробные Лауэ-зоны, источником которых являются поверхностные 
реконструкции, отсутствуют в картине дифракции. 
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Рис. 2. Электронограммы, снятые на ЭМР-102, от поверхности полуизолирующей подложки при 75 кВ: 

от исходной подложки в азимуте [1120]  с углом скольжения электронного луча, равным  

приблизительно 2,5º (а); от отожженного образца в азимуте [1120]  с углом скольжения, приблизительно 

равным 3º (б); от отожженного образца с отклонением от азимута [1120]  при угле скольжения  

электронного луча, близком к 0º (в) 
 

Таким образом, главной причиной возникновения стержнеобразных экстра-рефлексов на дифрак-
ционных картинах от поверхности отожженного полуизолирующего образца SiC (рис. 2, б) можно счи-
тать явление двойной дифракции. (Следует отметить, что подобная картина дифракции наблюдалась и в 
случае проводящего образца, но при термодеструкции с менее продолжительным временем отжига). 

Необходимо также отметить отсутствие поликристаллических колец графена на картинах ди-
фракции, полученных с помощью дифрактометра установки МПЭ (рис. 3, a, б), в отличие от электроно-
грамм на рис. 2, a, б, снятых в аналогичных условиях. С одной стороны, данное обстоятельство свиде-
тельствует о более низкой разрешающей способности дифрактометра установки МПЭ, по сравнению с 
электронографом ЭМР-102, с другой стороны, позволяет считать, что доля поликристаллической со-
ставляющей в графеновых слоях на полуизолирующем образце, по-видимому, мала. 
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Рис. 3. Картины дифракции, полученные от поверхности полуизолирующей подложки при 30 кВ с помощью 

дифрактометра, встроенного в МПЭ-установку: от отожженного образца в азимуте [1120]  (a),  

от отожженного образца вне азимута [1120]  (б) 
 

Заключение 
 

В результате проведенного электронографического исследования подложек карбида кремния  
6H-SiC(0001) двух типов – проводящей и полуизолирующей – и выращенных на них слоев графена 
установлен ряд различий в структуре поверхности подложек и графеновых слоев. Показано более высокое 
совершенство структуры поверхности проводящей подложки по сравнению с полуизолирующей. 
Термодеструкция поверхности проводящей подложки вызывает ориентированный рост графена, тогда как 
на поверхности полуизолирующей подложки, наряду с ориентированными относительно подложки 
доменами, наблюдается некоторый рост мелких кристаллов графена размером 12–15 нм с произвольной 
ориентацией. 
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