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TÓM TẮT:
Vật liệu màng mỏng graphene trên đế nền SiC đã được chế tạo khi áp dụng phương pháp nhiệt 

thăng hoa trên nền vật liệu SiC thương mại. Phương pháp kính hiển vi điện tử quét SEM và phân 
tích thành phần nguyên tố trên bề mặt vật liệu bằng đầu dò EDX ghi nhận sự hiện diện đáng kể của 
vật liệu carbon khi sử dụng dòng điện cường độ 45 mA cho quá trinh thăng hoa Si. Cụ thể, tỷ số mol 
nc/nSi là vào khoảng ~ 2.8 trên mẫu 145; giá trị này cao gấp 2.5 lần so với giá trị ~ 1.1 của tỷ số 
nc/nsi được ghi nhận đế nền SiC thương mại. Kết quả phân tích Raman trên mẫu 145 ghi nhận sự 
xuất hiện các dao động đặc trưng của G band và 2D band lần lượt tại 1583 và 2700 cm1 với tỷ số 
cường độ ưd/Ig là ~ 0.72 phản ánh có khoảng 4 lớp màng mỏng graphene đã phát triển từ vật liệu 
thương mại SiC.

1. Tổng quan
Graphene là một dạng thù hình của carbon cấu 

tạo từ đơn lốp của các nguyên tử carbon lai hóa sp2 
[1], Trong đó, các nguyên tử carbon được sắp xếp 
liên kết chặt chẽ với nhau tạo mạng lưới tổ ong 
hai chiều. Do mỗi nguyên tử c có 4 e lớp ngoài 
cùng, nên khi liên kết với 3 nguyên tử c lân cận 
sẽ có dư một e tự do đóng góp cho cả mạng 
graphene, chính các e tự do này tạo nên các tính 
chất dẫn và siêu dẫn, giúp cho lớp màng mỏng 
graphene trở thành ứng viên sáng giá cho các ứng 
dụng điện tử tiên tiến. Graphene có nhiều tính

Từ khóa: graphene, Sic wafer, 4H-SÍC, graphen/4H-SiC, phương pháp nhiệt thăng hoa.

chất nổi bật như mật độ dòng điện cực cao (gấp 1 
triệu lần Cu) và độ linh động điện tử nội tại lớn 
(gấp 100 lần so với Si), điện trở màng đơn lớp 
graphene thấp hơn bất kỳ vật liệu nào ở nhiệt độ 
phòng, bao gồm cả Ag [2]. Graphene có độ dẫn 
nhiệt cao hơn 5.000 W/mK ở nhiệt độ phòng, 
thuộc hàng cao nhất so với bất kì vật liệu nào 
được biết đến [3], Graphene cực mỏng, hấp thụ 
2.3% ánh sáng khả kiến làm cho graphene trong 
suốt đôi với mắt người, điều này có thể được áp 
dụng cho nhiều ứng dụng, chẳng hạn như chất dẫn 
điện trong suôi [4], Graphene được ứng dụng làm 
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transitor dùng trong đóng ngắt các mạch cao tần, 
dùng làm vật liệu cảm ứng, vật liệu nhạy quang, 
pin mặt trời do dung lượng lớn, vật liệu dùng trong 
sản xuât máy bay, đèn led chiếu sáng, mực in dẫn 
điện dùng thay thế gắn kết các vi mạch điện tử và 
cảm biến hóa học như vật liệu cảm biến khí như 
cảm biến ethanol, acid uric, paracetamol, cảm 
biến H2O2 sinh học, cảm biến NOx,...

Có nhiều phương pháp tổng hợp màng mỏng 
graphene như phương pháp bóc tách lớp vi cơ 
học, lắng đọng hơi hóa học, tách mở than ông 
nano, phương pháp nhiệt thăng hoa,... Trong đó, 
phương pháp nhiệt thăng hoa thường được tiến 
hành khi sử dụng chùm electron bắn phá trực tiếp 
lên bề mặt của đế nền SiC. Quá trình này cung 
cấp một nguồn năng lượng đủ lớn để giúp Si cũng 
như một lượng nhỏ SiyCx thăng hoa để lại nguyên 
tố carbon trên bề mặt. Việc tái tổ hợp các carbon 
sau quá trình Si thăng hoa sẽ tạo thành lớp màng 
mỏng graphene trên đế nền SiC ban đầu. Khi so 
sánh với các phương pháp khác (tách lớp vi cơ 
học, lắng đọng hơi hóa học, tách mở than ông 
nano,...) thì phương pháp nhiệt thăng hoa đã được 
báo cáo với nhiều ưu điểm như màng mỏng 
carbon tạo thành từ vài lớp graphene được phát 
triển trực tiếp trên đế nền SiC và vì vậy sản phẩm 
có thể được sử dụng làm vật liệu cảm biến ngay 
sau khi chế tạo. Các báo cáo chỉ ra rằng, lớp 
màng mỏng graphene tạo thành từ đế nền SiC có 
có độ bền cơ học, bền hóa học cao; cũng như mức 
độ đồng đều bề mặt khá ổn định. Đôi với các 
phương pháp khác, việc chế tạo graphene trên đế 
nền [5] đòi hỏi nhiều công cụ và hóa chát phức 
tạp khi thu gom vật liệu graphene thành phẩm. 
Hơn nữa bột graphene sau khi chế tạo cần phải 
được phân tán lên một bề mặt đế nền khác nhằm 
ứng dụng trong các thiết bị kỹ thuật cao như đèn 
led, điện cực trong suốt cho màn hình cảm ứng 
[5]. Đây là một trong những phân đoạn phức tạp 
và gây hạn chế ứng dụng màng mỏng graphene 
trong sản xuất công nghiệp. Một sô' báo cáo khác 
cũng cho thấy phương pháp bóc tách giúp mở ông 
than nano tạo bề mặt graphene không ổn định, 
với nhiều khuyết tật. Hơn nữa, hiệu suất tổng hợp 
graphene từ phương pháp này không cao và chất 

lượng cảm biến khí chế tạo từ graphene tổng hợp 
theo phương pháp mở ống than nano rất hạn chế 
[6], Vật liệu đế nền trong phương pháp khác như 
phương pháp lắng đọng hơi hóa học là các kim 
loại Cu, Ni,...[7], chúng có khả năng dẫn điện tôt. 
Trong khi đó, SiC là hợp chất ổn định hóa học 
duy nhất chỉ chứa Si và c và là vật liệù bán dẫn; 
có độ bền nhiệt, bền cơ học, bền hóa học cao; và 
là loại vật liệu có thể hoạt động trong môi trường 
khắc nghiệt [8]. SiC có nhiều ưu điểm được chọn 
làm vật liệu đế nền tổng hợp graphene (bằng 
phương pháp nhiệt thăng hoa) để ứng dụng trong 
lĩnh vực công nghệ bán dẫn. Vì vậy, trong bài 
viết này, chúng tôi sẽ chứng minh sự phát triển 
màng mỏng graphene từ đế nền wafer 4H-SĨC 
thương mại thông qua việc thay đổi cường độ 
dòng điện áp vào trong quá trình thăng hoa. Các 
phân tích ảnh chụp SEM, phân tích thành phần 
nguyên tô và phân tích phổ Raman sẽ được sử 
dụng nhằm giúp đặc trưng sự phát triển của màng 
mỏng graphene.

2. Thực nghiệm
2.1. Hóa chất và nguyên liệu
Vật liệu đế nền SiC (Wafer 4H-SĨC 4 inch) 

đường kính 10 mm, bề dày 500 ± 25 pm (xuất xứ từ 
Đài Loan); dung dịch NH4OH 25%, dung dịch H2O2 
30%, dung dịch HC137% (xuất xứ từ Đức).

2.2. Quy trình chế tạo màng mỏng graphene 
trên đế nền SiC bằng phương pháp nhiệt thăng hoa

Việc chế tạo lớp màng mỏng graphene từ đế 
nền SiC bằng phương pháp nhiệt thăng hoa sẽ được 
tiến hành theo quy trình như Hình 1.

Mầu SiC thương mại với kích thước 5 mm X 5 
mm sau khi đã được xử lý bề mặt [9] sẽ được đặt 
vào buồng thiết bị Ebeam, hút chân không đến áp 
suất 10-6 torr. Chùm electron được tạo từ nguồn 
điện thế cao sẽ được định hướng đập trực tiếp vào 
bề mặt SiC thương mại bởi từ trường (Hình 2). 
Tấm nền SiC khi nhận được động năng từ chùm 
electron sẽ được gia nhiệt và một phần Si sẽ bị 
thăng hoa. Khi ngừng cung cấp chùm electron, 
buồng thiết bị Ebeam vẫn được duy trì hút chân 
không đến khi nhiệt độ trong buồng hạ xuống 
nhiệt độ phòng. Sau đó dòng khí N2 99.999% sẽ 
được dẫn vào buồng nhằm tăng áp suất trong hệ

SỐ 20-Tháng 8/2022 339



TẠP CHÍ CÔNG THƯƠNG

Hình ì: Quy trình chế tạo màng mỏng graphene trực tiếp từ đế nền SiC

Mâu SiC 
5mm

X 
5mm 

(1)

Hút 
chân 
không 

(2)

Nguồn: Nhóm tác giả thực hiện
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Nguồn: Nhóm tác giả thực hiện

về áp suất thường. Trong báo cáo này, nguồn điện 
thê cao sẽ được điều chỉnh ở 2 chế độ tương ứng 
khi cường độ dòng điện câp vào dây tốc lần lượt là 
30 mA và 45 mA. Vì vậy, vật liệu bao gồm màng 
mỏng carbon được phát triển trực tiếp từ đế nền 
SiC thương mại sẽ được ký hiệu lần lượt là 130 và 
145 tương ứng với cường độ dòng điện áp vào là 
30 và 45 mA.

Sự hình thành màng mỏng sau quá trình thăng 
hoa Si từ đế nền SiC thương mại sẽ được quan sát 
thông qua ảnh chụp AFM với thiết bị SPM 5500 
và ảnh chụp SEM với thiết bị kính hiển vi điện tử 
quét FE-SEM S4800. Thành phần nguyên tố c, Si 
cũng sẽ được phân tích thông qua đầu dò SEM- 
EDX. Phương pháp quang phổ Raman sẽ được 
tiến hành trên thiết bị Raman Horiba XploRA
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Bảng 1. Điều kiện thí nghiệm và ảnh SEM của các mẫu graphene

S-4800 1.0KV 7 Bmm X40.0K SE<M)__________ _____________ 1 có-ré

145
0 mA -> 45 mA trong 3 phút. 

Ngắt dòng điện và để ngùội tự nhiên I

ĐếSiC 130
0 mA -> 30 mA trong 3 phút. 

Ngắt dòng điện và để nguội tự nhiên

PLUS nhằm khẳng định sự hình thành của màng 
mỏng graphene cũng như đánh giá sô' lớp 
graphene đã được tạo thành từ vật liệu đế nền SiC 
thương mại.

3. Kết quả và bàn luận
Bảng 1 trình bày điều kiệu thí nghiệm và kết 

quả ảnh chụp SEM của bề mặt vật liệu đê nền SiC 
thương mại trước và sau khi thay đổi cường động 
dòng điện áp vào (I, mA) nhằm tạo chùm electron 
trong buồng ebeam. Kết quả ghi nhận khi 1 = 30 
mA thì bề mặt mẫu 130 có sự giảm rõ rệt về độ 
sáng khi so sánh với bề mặt mẫu SiC thương mại. 
Tuy nhiên, các vùng sáng tối trên mẫu 130 chưa 
được ghi nhận rõ rệt từ ảnh chụp SEM. Ánh chụp 
SEM trên mẫu 145 cho thấy có các vùng sáng tối 
rõ rệt nằm xen lẫn vào nhau. Vùng tô'i màu hơn 
phản ánh độ sâu ở các khu vực vi mô này đáng kể 
hơn khi so sánh với các khu vực sáng màu hơn trên 
cùng bề mặt vật liệu 145. Khi so sánh với mẫu đế 
SiC thương mại và mẫu 130, ảnh SEM của mẫu 
145 phản ánh cường độ dòng điện áp vào đã ảnh 
hưởng đáng kể đến quá trình thăng hoa Si thông 
qua độ sáng tối của bề mặt tạo thành.

Hình 3 trình bày kết quả phân tích EDX của 
mẫu SiC thương mại và mẫu 145 đã tổng hợp. Kết 
quả phân tích chỉ ghi nhận sự hiện diện của Si và 
c trên các mẫu đo kiểm. Tỉ lệ mol của c và Si 
(nC/nSi) trên đế nền SiC thương mại là ~ 1.1. Báo 
cáo của Bea và các cộng sự [10] đã chỉ ra rằng khi 
tăng nhiệt độ thăng hoa từ 850 lên 950°C, %c trên

Nguồn: Nhóm tác giả thực hiện

bề mặt vật liệu tăng dần đi kèm với việc giảm 
tương ứng thành phần của nguyên tô' Si. Tại nhiệt 
độ 850°C, giá trị tỉ sô' này vào khoảng 1.4. Tuy 
nhiên khi nhiệt độ thăng hoa tăng lên 950°C, toàn 
bộ bề mặt SiC bị che phủ bởi carbon khi %c ghi 
nhận từ phân tích EDX là 100%. Đôi với mẫu 145, 
tỉ lệ nc/nsi là vào khoảng ~ 2.8 (Hình 3) cho thấy 
sự tăng vọt của hàm lượng carbon trên bề mặt 
mẫu 145 khi so với bề mặt đê' nền SiC thương mại. 
Kết quả này phản ánh sự ảnh hưởng trực tiếp của 
chê' độ và cường độ dòng điện gia nhiệt đê' SiC 
đến sự tạo thành mật độ carbon trên bề mặt thông 
qua quá trình thăng hoa Si và các SiyCx.

Hình 4 mô tả kết quả phổ Raman của vật liệu 
đê' nền SiC và mẫu tổng hợp 145. Mẩu SiC cho 
thấy dao động đặc trưng với cường độ lớn tại sô' 
sóng ~ 770 và ~ 970 cm'1 cùng với một sô' dao 
động với cường độ nhỏ tại ~ 1515 và ~ 1710 cm'1 
đặc trưng cho dao động của liên kết Si-C từ hệ 
vật liệu 4H-SÌC [11]. Kết quả phổ Raman của 
mẫu 145 thể hiện 3 mũi dao động đặc trưng tại sô' 
sóng ~ 1350 em ', 1583 cm1 và 2700 cm 1 tương 
ứng dao động của D band, G band và 2D band 
(còn gọi là G band) của vật liệu graphene [12], 
Các dao động đặc trưng tại sô' sóng ~ 770 và ~ 
970 cm 1 trên vật liệu thương mại SiC không được 
phát hiện trên mẫu 145. Điều này minh chứng bề 
mặt mẫu 145 đã bị thay đổi đáng kể và dấu vết 
của liên kết Si-C không còn được ghi nhận sau 
quá trình thăng hoa ở chê' độ cường độ dòng diện
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Hình 3: Kết quả phân tích EDX mầu đế SiC và mầu 145

Nguồn: Nhóm tác giả thực hiện

áp vào là 45 mA. Người ta báo cáo 
rằng, cường độ và chiều rộng tương đối 
của dao động 2D liên quan đến thông 
tin về sổ" lớp trong các ngăn xếp 
graphene. Kết quả phân tích phổ 
Raman trên mẫu 145 ghi nhận tỷ sô' 
cường độ 2D band và G band là 0.72 
tương ứng 4 lớp graphene đã hình thành 
trên nền SiC thương mại [13],

4. Kết luận
Trong nghiên cứu này, lớp màng 

mỏng graphene đã được chế tạo trên 
đến nền SiC với kích thước 5 mm X 5 
mm bằng phương pháp nhiệt thăng hoa. 
Hai chế độ cung cấp nhiệt với cường độ 
dòng điện áp vào là 30 và 45 mA đã 
được sử dụng. Kết quả khảo sát đặc

Hĩnh 4: Raman Shift của đế SiC và mầu 145

Nguồn: Nhóm tác giả thực hiện
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trưng vật liệu từ ảnh chụp SEM, SEM-EDX, phân 
tích Raman shift phản ánh mẫu 145 có sự hình 
thành một vài lớp màng mỏng graphene trên đế 
nền SiC thương mại. Tỷ số mol nc/nSi là ~ 2.8 và 

tỷ số I2D/IG là 0.72 đối với mẫu 145. Vì vậy, có 
khoảng 4 lớp màng mỏng graphene đã được phát 
triển từ quá trình thăng hoa Si trên đế nền SiC 
thương mại ■
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ABSTRACT:
Few-layer graphene is grown on commercial SiC by using the sublimation process under the 

alternation of applied electric current. Scanning electron microscope (SEM) and surface 
element analysis from EDX dectector present the major existence of carbon under applying 45 
mA of electric current for the sublimation. The molar ratio of carbon and silicon elements 
(nc/nSi) for the synthesized-145 sample is about 2.8, 2.5 times higher than that of commercial 
SiC. Raman shift spectrum show that there are two typical bands at 1583 and 2700 cm1 assigned 
for the G mode and 2D mode vibrations, respectively. The achieved intensity ratio of 2D and G 
bands is - 0.72 revealing about 4 graphene layers developed from the commercial Sic.

Keywords: graphene, Sic wafer, 4H-SÍC, graphen/4H-SiC, sublimation process.
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