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Đặt vấn đề

Gần đây, sự phát triển của công nghệ vi điện tử, nano điện tử 
cho phép các linh kiện điện tử và quang tử tăng mạnh cả về mật 
độ linh kiện, công suất và tốc độ hoạt động [1]. Tuy nhiên, các 
linh kiện điện tử công suất cao như điốt phát quang công suất cao 
High Brightness LED (HB-LED) hay vi xử lý máy tính (CPU) khi 
hoạt động trong một thời gian đủ dài sẽ tiêu tốn năng lượng và giải 
phóng nhiệt lượng lớn, làm ảnh hưởng đến tuổi thọ của thiết bị [2]. 
Do vậy việc cải tiến, nâng cao hiệu quả tản nhiệt sẽ giúp kéo dài 
tuổi thọ, tăng hiệu suất và công suất phát quang, nâng cao tốc độ và 
hiệu quả hoạt động của linh kiện và thiết bị điện tử công suất [3, 4]. 

Do giữa bề mặt của nguồn nhiệt và bộ tản nhiệt không bằng 
phẳng, có độ nhám tạo thành các khe không khí với độ dẫn nhiệt 
thấp (0,026 W/m.K), nên việc sử dụng kem tản nhiệt để nâng cao 
hiệu quả trao đổi nhiệt tại lớp tiếp giáp là rất cần thiết [5]. Kem 
tản nhiệt có cấu tạo từ hai thành phần chính là nền polyme và 
chất đệm, trong đó silicon là một hợp chất polyme thường được 
sử dụng làm chất nền do sự ổn định nhiệt độ, đặc tính ướt, năng 
lượng bề mặt thấp để có thể trải đều trên bề mặt lớp tiếp giáp giữa 

linh kiện điện tử và hệ thống tản nhiệt [6-7]. Thành phần dẫn nhiệt 
chính trong kem tản nhiệt silicon là chất đệm, chúng là các hạt 
kích thước µm với độ dẫn nhiệt cao được phân tán đồng đều trong 
nền silicon như hạt cácbon, nhôm oxit, kẽm oxit, graphit...[8-12]. 
Để nâng cao hơn nữa hệ số dẫn nhiệt của kem thì một số vật liệu 
nano đã được nghiên cứu sử dụng làm chất đệm như hạt cầu nano 
cácbon, ống nano cácbon… [13, 15].

Graphene là vật liệu nano cácbon hai chiều, tạo thành từ các 
lớp nguyên tử cácbon được sắp xếp theo mạng lục giác với liên 
kết sp2 [16]. Graphene đã thu hút được sự quan tâm sâu sắc trong 
nhiều lĩnh vực do các tính chất vật lý và hóa học đặc biệt của 
chúng. Nghiên cứu của Baladin và cộng sự chỉ ra rằng, độ dẫn 
nhiệt trong mặt phẳng của graphene đơn lớp lên tới 5200 W/m.K 
[17] (so với độ dẫn nhiệt của CNTs là 2000 W/m.K và Ag là 410 
W/m.K) [18, 19]. Tính dẫn nhiệt ưu việt của graphene [20, 21] đã 
mở ra tiềm năng ứng dụng lớn trong tản nhiệt cho các thiết bị công 
suất cao [22-24]. 

Trên thế giới đã có nghiên cứu về ứng dụng graphene trong 
kem tản nhiệt silicon, tuy nghiên nghiên cứu này sử dụng graphene 
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Tóm tắt:

Kem tản nhiệt nền silicon là vật liệu giao diện nhiệt điển hình được sử dụng để nâng cao hiệu quả trao đổi nhiệt ở 
lớp tiếp giáp giữa nguồn nhiệt và bộ tản nhiệt của linh kiện điện tử. Để tăng hệ số dẫn nhiệt của kem nền silicon, 
các chất đệm có độ dẫn nhiệt cao được thêm vào và phân tán đồng đều trong nền kem, chẳng hạn như nhôm oxit, 
kẽm oxit, graphit, bột nhôm... Graphene là vật liệu có nhiều tính chất cơ lý ưu việt, trong đó có hệ số dẫn nhiệt cao 
(k~5000 W/m.K), do vậy vật liệu này có tiềm năng ứng dụng lớn trong lĩnh vực tản nhiệt cho các linh kiện và thiết 
bị công suất lớn nói chung, trong kem tản nhiệt nói riêng. Bài báo này trình bày một số kết quả thu được trong việc 
chế tạo và khảo sát tính chất của kem tản nhiệt nền silicon chứa thành phần graphene. Để tăng khả năng phân tán 
của graphene trong nền kem silicon, graphene được biến tính gắn nhóm chức -COOH và sử dụng thiết bị nghiền bi 
năng lượng cao 8000D Mixer/Mill trong quá trình phân tán. Kết quả khảo sát cho thấy, độ dẫn nhiệt của kem tăng 
lên theo hàm lượng của graphene, ứng với 1% thể tích của graphene thì độ dẫn nhiệt của kem tản nhiệt tăng lên đến 
230%. Như vậy, vật liệu graphene đã giúp cải thiện tính dẫn nhiệt của kem tản nhiệt nền silicon, có tiềm năng ứng 
dụng lớn trong việc nâng cao hiệu quả tản nhiệt cho các linh kiện điện tử và các thiết bị công suất lớn.

Từ khóa: graphene, hệ số dẫn nhiệt, kem tản nhiệt, silicon.
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để phân tán trực tiếp vào dầu silicon bằng thiết bị khuấy trộn cơ học 
[25]. Việc sử dụng thiết bị nghiền bi năng lượng cao để phân tán 
graphene vào nền kem silicon vẫn chưa được nghiên cứu. Trong 
báo cáo này, chúng tôi trình bày các kết quả thu được trong chế 
tạo và khảo sát tính chất kem tản nhiệt chứa thành phần graphene 
nanoplatelets bằng cách sử dụng phương pháp biến tính chức năng 
hóa nhóm -COOH và sử dụng thiết bị nghiền bi năng lượng cao 
8000D Mixer/Mill để nâng cao hiệu quả phân tán của graphene 
trong nền kem tản nhiệt silicon.

Nội dung nghiên cứu

Vật liệu graphene nanoplatelets (GNP) được mua từ Hãng 
ACS Material với độ sạch là 99,5%, độ dày 2-10 nm, đường kính 
khoảng 5 μm, khối lượng riêng 2,3 g/cm3,  diện tích bề mặt 20-
40 m2/g. Bề mặt của graphene được biến tính gắn nhóm chức 
carboxyl để nâng cao hiệu quả phân tán trong nền kem tản nhiệt 
silicon [26]. Các hóa chất được sử dụng để thực hiện quy trình biến 
tính bao gồm HNO3 (Merck), H2SO4 (Merck). Dầu silicon sử dụng 
trong nghiên cứu là polydimethylsiloxane của Hãng Momentive 
với độ nhớt 350 cst và nhiệt độ bay hơi khoảng 300°C. Quá trình 
graphene biến tính gắn nhóm chức được thực hiện theo quy trình 
như hình 1.

Hình 1. Quy trình biến tính graphene với nhóm chức Gr-COOH.

Sau khi gắn nhóm chức thành công, nhóm nghiên cứu chế tạo 
kem tản nhiệt theo hai quy trình như hình 2 và so sánh kết quả 
giữa hai quy trình này để tìm được quy trình phù hợp trong việc 
chế tạo kem.

Hình 2. Quy trình tổng hợp kem tản nhiệt nền silicon chứa thành phần 
graphene.
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Abstract: 

Silicone grease is a typical thermal interface material, 
which is used to improve the heat exchange efficiency 
in the junction between the heat source and the heat 
sink of electronic components. To increase the thermal 
conductivity of silicone grease, high thermal conductive 
additives (aluminum oxide, zinc oxide, graphite, 
aluminum powder…) are added and evenly dispersed 
in the based grease. Graphene is known as the material 
owning many excellent properties such as low density, 
high hardness, and high thermal conductivity. It 
suggests an approach to the application of graphene 
as an additive to enhance thermal conductivity of 
silicone grease. In this paper, we present some obtained 
results in the fabrication of high thermal conductive 
grease containing graphene. The 8000D Mixer/Mill 
(High-Energy Ball Mill) equipment was used to mix 
carboxylated graphene nanoplatelets (GNPs) and 
silicone. The thermal conductivity of the obtained 
grease was examined by Transient Hot Bridge THB-
100 equipment. The results exhibited that GNPs was 
efficient for the thermal conductivity enhancement of 
silicone grease, and it provided a thermal conductivity 
enhancement upto 230% with 1.00 vol.% of GNPs. The 
obtained results confirmed the advantages of graphene 
as an additive in grease for the heat dissipation of high 
power electronic devices.
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• Quy trình 1: 

- Bước 1: khuấy trộn vật liệu Gr-COOH với kem nền silicon 
bằng phương pháp cơ học thông thường để thu được hỗn hợp.

- Bước 2: nghiền hỗn hợp thu được ở bước 1 bằng thiết bị 
8000D Mixer/Mill (High-Energy Ball Mill) trong thời gian từ 
0,5-3 giờ để thu được kem tản nhiệt nền silicon chứa thành phần 
graphene.

• Quy trình 2:

- Bước 1: pha trộn vật liệu Gr-COOH vào dầu silicon với tỷ lệ 
1:10 thu được hỗn hợp dầu/Gr.

- Bước 2: khuấy trộn hỗn hợp dầu/Gr với kem nền silicon.

- Bước 3: nghiền hỗn hợp thu được ở bước 2 bằng thiết bị 
8000D Mixer /Mill (High-Energy Ball Mill) trong thời gian từ 
0,5-3 giờ để thu được kem tản nhiệt nền silicon chứa thành phần 
graphene.

 Kính hiển vi điện tử quét phân giải siêu cao (FESEM) được sử 
dụng để kiểm tra hình thái học bề mặt và sự phân tán của graphene 
trong nền kem tản nhiệt. Thành phần hóa học trong kem tản nhiệt 
được kiểm tra bởi thiết bị quang phổ chuyển đổi hồng ngoại FTIR. 
Phổ tán xạ Raman được sử dụng để kiểm tra những biến đổi cấu 
trúc vật liệu graphene sau khi biến tính gắn nhóm chức -COOH. Độ 
dẫn nhiệt của kem tản nhiệt được xác định bằng thiết bị Tranient 
Hot Bridge THB-100.

Kết quả

Hình 3 là ảnh FESEM của các hạt graphene nanoplatelets, độ 
dày của graphene trong phạm vi từ 2-10 nm, đường kính trung 
bình khoảng 5 µm với độ sạch cao và độ tinh khiết 99%.

Hình 3. Ảnh FESEM của graphene nanoplatelets.

Hình 4 là phổ tán xạ Raman của vật liệu trước và sau khi biến 
tính gắn nhóm chức -COOH. Với vật liệu graphene kết quả cho 
thấy, các đặc điểm nổi bật nhất của graphene ở bước sóng 1584 
cm-1 là dải G (graphit) và dải 2D ở bước sóng 2682 cm-1 [26]. Đỉnh 

G sinh ra từ mạng graphene đặc trưng cho tính trật tự của cấu trúc 
trong đó các nguyên tử cácbon sắp xếp theo trật tự dạng vòng sáu 
cạnh. Đỉnh 2D là dải đặc trưng của graphene, nó được hình thành 
từ dao động của các nguyên tử cácbon ở trạng thái sp2 [26]. Như 
vậy, với graphene chưa biến tính kết quả cho thấy graphene không 
xuất hiện dải D, thể hiện rằng graphene có độ tinh khiết cao. 

Kết quả Raman của Gr-COOH xuất hiện dải D tại bước sóng 
1340 cm-1 thể hiện khiếm khuyết của vật liệu graphene. Điều này 
cho thấy sự tấn công của axit vào mạng graphene, do đó tạo điều 
kiện cho sự neo đậu của các nhóm -COOH trên graphene. Tỷ 
lệ cường độ dải D so với dải G (ID/IG) thể hiện độ sai hỏng của 
graphene [27]. Sự gia tăng tỷ lệ cường độ đỉnh ID/IG cho thấy sự 
biến đổi từ liên kết sp2 (C=C) thành liên kết sp3 (C-C) trên bề mặt 
graphene sau khi xử lý biến tính trong hỗn hợp dung dịch axit 
HNO3 và H2SO4 [28]. 

Hình 4. Phổ Raman của GNP và Gr-COOH.

Hình 5 là kết quả đo phổ hồng ngoại biến đổi FTIR của vật 
liệu graphene và Gr-COOH. Kết quả cho thấy tồn tại các đỉnh đặc 
trưng ở bước sóng 3340 cm-1, đây là đỉnh đặc trưng cho sự dao 
động kéo dài của liên kết O-H trong H2O [29]. Các đỉnh dao động 
trong vùng 3340 cm-1 có xu hướng mở rộng về phía tần số thấp 
sau khi biến tính là do ảnh hưởng của các liên kết O-H trong nhóm 
-COOH. Kết quả cho thấy, sự xuất hiện thêm đỉnh ở bước sóng 
1633 cm-1 được cho là sự rung động trong mặt phẳng (C=C) của 
than chì và đỉnh 1064 cm-1 hiển thị sự rung động của liên kết C-O. 
Kết quả phổ hồng ngoại của Gr-COOH cho thấy xuất hiện thêm 
đỉnh 1708 cm-1 tương ứng với dao động của liên kết C=O trong 
nhóm -COOH [29]. Các đỉnh đặc trưng trên phổ FTIR đã cho thấy 
sự tồn tại của nhóm carboxyl trên bề mặt graphene sau khi được xử 
lý gắn nhóm chức bằng hỗn hợp axit HNO3 và H2SO4.
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Hình 5. Phổ FTIR của graphene và Gr-COOH.

Hình 6. Hình ảnh mẫu kem được chế tạo với thời gian nghiền khác 
nhau.

Hình 6 là ảnh chụp của kem tản nhiệt silicon chứa 1 vol.% với 
thời gian nghiền khác nhau theo quy trình 1. Có thể nhận thấy, về 
mặt trực quan khi tăng thời gian nghiền từ 30 phút lên đến 3 giờ 
thì màu sắc của kem tản nhiệt sẫm dần, điều này cho thấy hiệu quả 
phân tán tăng theo thời gian nghiền và đạt được giá trị tối ưu sau 
thời gian nghiền đủ lớn. Vì vậy, phương pháp SEM đã được sử 
dụng để khảo sát sự phân tán của graphene trong nền kem để xác 
định thời gian nghiền tối ưu.

Hình 7 là ảnh SEM của kem tản nhiệt silicon được sử dụng 
trong nghiên cứu, kết quả cho thấy kem chứa một số chất đệm có 
kích thước lớn và nhỏ phân bố trong kem. Sự tồn tại của chất đệm 
kích thước khác nhau có tác dụng hình thành cấu trúc xen kẽ dày 
đặc trong kem silicon, thuận lợi cho việc dẫn nhiệt trong nền kem. 

Hình 7. Ảnh FESEM của kem nền silicon.

Hình 8. Ảnh FESEM của kem tản nhiệt chứa Gr-COOH theo thời gian 
nghiền.

Hình 8 là ảnh SEM của kem tản nhiệt chứa Gr-COOH ở độ 
phân giải cao theo thời gian nghiền từ 1 giờ đến 4 giờ theo quy 
trình 1. Kết quả cho thấy với thời gian nghiền 1 giờ thì vẫn còn 
hiện tượng tụ đám của graphene trong nền kem tản nhiệt. Khi tăng 
thời gian nghiền lên thì hiện tượng tụ đám giảm xuống và graphene 
đạt hiệu quả phân tán tốt ở thời gian nghiền ít nhất 3 giờ. So sánh 
giữa kết quả nghiền trong thời gian 3 giờ và 4 giờ thì thấy có sự 
tương đồng nhau về sự phân tán, vì vậy có thể kết luận thời gian 
nghiền tối ưu để phân tán graphene trong nền kem tản nhiệt silicon 
là 3 giờ.

Hình 9 là ảnh SEM của kem tản nhiệt chứa Gr-COOH ở độ 
phân giải cao, thể hiện graphene phân tán đồng đều trong kem và 
nền silicon phủ đều lên các tấm graphene. Như vậy, graphene có 
khả năng tương thích tốt và phân tán tốt trong kem silicon, do đó 
làm tăng khả năng dẫn nhiệt của kem.

Hình 9. Ảnh FESEM của kem tản nhiệt chứa Gr-COOH ở độ phân giải 
cao.
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Hình 10 là phổ Raman của kem nhiệt chứa 1 vol.% Gr-COOH. 
Trên kết quả Raman của kem xuất hiện đỉnh đặc trưng của 
graphene, đỉnh G ở bước sóng 1584 cm-1 và đỉnh đặc trưng cho 
liên kết sp2 2D ở bước sóng 2682 cm-1. Như vậy, các đỉnh đặc trưng 
graphene xuất hiện trong phổ Raman của kem tản nhiệt đã khẳng 
định rằng graphene có sự tương thích, phân tán tốt và không biến 
đổi về mặt hóa học khi pha trộn vào nền kem tản nhiệt silicon.

Hình 10. Phổ Raman của kem tản nhiệt.

Hình 11 là kết quả khảo sát độ dẫn nhiệt của kem tản nhiệt 
chứa 1% graphene theo  thời gian nghiền khác nhau từ 30 phút 
đến 3,5 giờ. Kết quả khảo sát độ dẫn nhiêt của kem với thời gian 
nghiền khác nhau cho thấy độ dẫn nhiệt tăng khi thời gian nghiền 
mẫu tăng. Với thời gian nghiền 3 giờ độ dẫn đạt giá trị cao nhất là 
6,048 W/mK. Điều này cho thấy sự ảnh hưởng của hiệu quả phân 
tán graphene đến độ dẫn nhiệt của kem tản nhiệt là rất lớn. Khi 
tăng thời gian nghiền hơn 3 giờ thì độ dẫn nhiệt không có sự thay 
đổi nhiều và đạt tới giá trị bão hòa, điều này là phù hợp và một lần 
nữa khẳng định thời gian nghiền tối ưu là 3 giờ. 

 

Hình 11. Kết quả độ dẫn nhiệt với thời gian nghiền khác nhau.

Để đánh giá sự ảnh hưởng của dầu silicon trong quy trình chế 
tạo, chúng tôi tiến hành khảo sát độ dẫn nhiệt của kem tản nhiệt 
nền silicon chứa thành phần graphene theo hai quy trình chế tạo 
đã nêu ở trên (hình 12). Kết quả đo độ dẫn nhiệt của kem tản nhiệt 
graphene ứng với quy trình 1 cho thấy, với hàm lượng thể tích của 
graphene là 0,25%, 0,5%, 0,75%, 1% thì độ dẫn nhiệt của kem 
tản nhiệt tăng lên lần lượt là 95%, 139%, 179%, 230%. Kết quả 
đo độ dẫn nhiệt của kem tản nhiệt graphene ứng với quy trình 2 
cho thấy, khi hàm lượng thể tích của graphene là 0,25%, 0,5%, 
0,75%, 1% thì độ dẫn nhiệt của kem tản nhiệt tăng lên lần lượt là 
80%, 64,28%, 62%, 26%. Những kết quả này đã cho thấy sự khác 
biệt về độ dẫn nhiệt giữa hai quy trình: với quy trình 1 thì độ dẫn 
nhiệt của kem tăng theo hàm lượng graphene, trong khi theo quy 
trình 2 thì độ dẫn nhiệt của kem lại giảm dần khi hàm lượng của 
graphene vượt quá 0,25%. Điều này được giải thích do quy trình 
2 nhóm nghiên cứu sử dụng dầu silicone để hỗ trợ sự phân tán của 
graphene trong nền kem tản nhiệt. Tuy nhiên, việc đưa thêm dầu 
silicon vào nền kem sẽ càng làm loãng kem tản nhiệt, làm giảm tỷ 
lệ của chất đệm có độ dẫn nhiệt cao và tăng tỷ lệ của dầu silicon 
có độ dẫn nhiệt thấp, dẫn đến độ dẫn nhiệt tổng thể của kem giảm. 

 

Hình 12. Kết quả độ dẫn nhiệt của kem chứa Gr-COOH.

Với phương pháp khuấy trộn cơ học mà Wei Yu và cộng sự 
đã thực hiện kết quả cho thấy độ dẫn nhiệt của kem tăng lên đến 
668% với nồng độ graphene cao 4,25%. Kết quả nghiên cứu của 
chúng tôi tuy thực hiện với nồng độ graphene thấp là 1% nhưng 
độ dẫn nhiệt đã được cải thiện đáng kể, tăng lên 230%, tức là 
gấp 3,3 lần so với kem nền silcon ban đầu. Trong khi đó ở hàm 
lượng graphene 1% tương ứng thì kết quả mà nhóm Wei Yu đạt 
được có độ dẫn nhiệt chỉ tăng lên khoảng 160%. Như vậy có thể 
thấy, phương pháp nghiền bi năng lượng cao cho hiệu quả phân tán 
graphene rất tốt và giúp nâng cao đáng kể hệ số dẫn nhiệt cho kem 
tản nhiệt chứa thành phần graphene.

Kết luận

Chúng tôi đã chế tạo thành công kem tản nhiệt nền silicon gia 
cường vật liệu Gr-COOH. Kết quả phân tích Raman, FTIR cho 
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thấy sự tồn tại của nhóm carboxyl trên bề mặt graphene sau khi 
được xử lý gắn nhóm chức hóa học bằng hỗn hợp axit HNO3 và 
H2SO4. Các ảnh FESEM đã chứng minh rằng, vật liệu graphene 
sau khi gắn nhóm chức -COOH đã phân tán tốt trong kem bằng 
cách sử dụng thiết bị nghiền bi năng lượng cao. Kết quả khảo sát 
thời gian nghiền cho thấy thời gian nghiền tối ưu là 3 giờ để đạt 
được sự phân tán tốt của graphene trong nền kem tản nhiệt. Độ 
dẫn nhiệt được khảo sát bởi thiết bị Tranient Hot Bridge THB-100 
đã cho thấy độ dẫn nhiệt của kem tăng theo hàm lượng của Gr-
COOH, ứng với tỷ lệ 1% thể tích Gr-COOH cho sự gia tăng độ 
dẫn nhiệt của kem silicon lên đến 230%. Các kết quả thu được đã 
khẳng định graphene là phụ gia ưu việt cho kem tản nhiệt silicon 
và có tiềm năng ứng dụng lớn trong lĩnh vực tản nhiệt cho các thiết 
bị điện tử công suất cao.
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