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TOm tat

Trong dé tai nay, ching tdi tien hanh khdo sat c&c tinh chdt vé cdu triic, dién tir
dé tim gia tri toi wu khi cho pha tap nguyén tir K véi chat nén SiNRs bang hinh thizc hap
phu trén bé mat chat nguyén so. Cac Vi tri dac biét duroc xem xét 1a top, valley, bridge
va hollow d@é dat nguyén tir K véi dé dai lién két Si-Si tir 2,5 A dén 3,0 A va cho thdy v;
tri hollow #ng véi dg dai lién két 1a 2,29 A dat t6i wu véi mike nang lwong -1,66 eV thdp
nhdt, momen tir c6 gia tri 0,39uB va c6 cdu tric bén nhdt so véi cac vi tri khac. San
pham hop chdt thu dwoc sau pha tap ¢é dé réng ving cam rat da dang, phi hop Véi
viéc ché tqo cac linh kién dién tir thé hé méi, hay céc thiét b; spin.

Tar khod: K hap phu hod hoc, Kali hdp phu Silicene, Kali pha tap SiRNs
Abstract

APPLYING NANOMATERIAL STRUCTURE SIMULATION TECHNIQUES
TO HPC, STUDY THE PROPERTIES WHEN POTASSIUM IS DOPED
WITH 1D SILICENE

In this project, we looked into the electronic and structural properties to find the
best value for adding K atoms to a SiNR substrate by adsorption on the surface of a
clean material. Special positions considered are peak, valley, bridge, and hollow to
place K atoms with Si-Si bond lengths from 2.5 A to 3.0 A and choose the hollow
position corresponding to the long bond. As a result, 2.29 A reaches the optimum with
the lowest energy of 1.66 eV; the magnetic moment has a value of 0.39 uB and has the
most stable structure compared to other positions. Compound products produced after
doping have a very diverse range of prohibitions, suitable for creating new-generation
electronic systems or spin devices.

37



http://doi.org/10.37550/tdmu.V]S/2024.01.506

1. it van dé

Silicene dugc cac nha khoa hoc quan tam nhiéu nhu mét vat liéu hai chiéu véi cac
dic tinh dién tir rat hép dan cho mot loat cac ing dung. N6 1a mot vat liéu dic bict dﬁy
htra hen cho nganh dién tir trong cong nghé nano dya trén silic. Trong thap ky qua, su ton
tai va on dinh cua silicene la chii dé ctia nhiéu cudc tranh luan. Cac nghién ctru 1y thuyét
dau tién du doan no6 cau trac td ong c6 nép gip voi cac dic tinh dién tir gibng nhu cua
graphene. Mic du nhitng nghién ciru ndy chi danh cho silicene ton tai & dang tw do. Viéc
ché tao thuc nghiém vé silicene cho dén nay mai chi dat duoc thong qua su phat trién biéu
mo trén bé mit tinh thé. Nam 2010, cac nha nghién ctru da trinh bay bang chimg thuc
nghiém dau tién vé sy hinh thanh silicene trén Ag (110) va Ag (111), tao ra silicene theo
cach twong tu nhu graphene. Dan dén su phat trién gan ddy cua silicene trén cic chat nén
Ir (111), ZrB2 (0001) va Au (110). Tuy nhién, cac dic tinh dién tir cua silicene phat trién
theo chiéu doc trén bé mit kim loai bi anh hudng bai tuong tac kim loai-silicene manh.
Diéu nay da thic day cac nghién ctru thuc nghiém vé sy phat trién cua silicene nhiéu 16p,
mic du ban chit ciia cdu trac "silicene” cuia nd van con nhidu nghi vin. Budc dau tién
hudng t6i diéu nay da dugc bao cao gan ddy thong qua viée tiy da chét hoa hoc tir chat
khtr canxi (CaSi2) (Hamid Oughaddou, 2015). Vao nam 2013, cac nha nghién ctru da phat
hién ra su tai cdu trac hinh qua ta trong silicene tir do gidi thich co ché hinh thanh cua
silicene phan 16p (Ozgelik, Ongun; Ciraci, 2013) va silicene trén Ag (Cahangirov,
Seymur; 2014). Viéc thir nghiém mot bong ban dan hidu tmg truong silicene (Cahangirov,
Seymur; Ozgelik, Veli Ongun; Xian, Lede; Avila, Jose; Cho Suyeon; Asensio Maria;
Ciraci Salim; Rubio Angel, 2014) ¢4 mé dau cho linh vyc nghién ctru khoa hoc co ban va
cac ung dung dién tir (Tao, 2015; Peplow, 2015; lyengar, 2015). Céu trac 2D cia silicene
va graphene ciing kha gidng nhau, nhung ca hai déu c6 nhimg diém khac biét quan trong
(Davenport Matt, February, 2015). Trong khi ci hai déu tao thanh cau tric luc giac,
graphene hoan toan phang con silicene tao thanh hinh lyc giac vénh. Chinh ciu triic nay
tao cho silicene mot khoang cach 6 ving cam diéu chinh duoc bang cach ap dung mot
dién truong bén ngoai. Mot diém khac biét nita 1a vi cac lién két cong hoa tri cua silic
khong c6 lién két pi nén silicene khong tu lai thanh mot dang gidng nhu graphit. Sy hinh
thanh cdu triic vénh trong silicene khong gidng nhu ciu trac phing cua graphene duoc
cho 1a do su ghép ndi giira cic trang thai dién tir dugc dién day va rdng gan nhau. Ngudi
ta tin rang chat nén ma silicene duoc tao ra c6 anh hudng dang ké dén cac dic tinh dién tir
cia né (Garcia, 2011). Khong gidng nhu cac nguyén tir carbon trong graphene, céc
nguyén tir silic ¢6 sy lai hoa sp® so véi sp? trong silicene, diéu nay 1am cho né hoat dong
hoa hoc cao trén bé mit va dé dang cho phép diéu chinh cac trang thai dién tir cua nd
bang chirc ning hoéa hoc (Jose, 2014). Nam 2015, Deji Akinwande, ldnh dao céc nha
nghién ctru tai Pai hoc Texas, Austin két hop voi nhom ciia Alessandro Molle tai CNR,
Y, va hop tic v6i Phong thi nghiém Nghién ciru Quan doi Hoa Ky di phat trién mot
phuong phap dé 6n dinh silicene trong khong khi va b&o céo vé mot thiét bi Transistor
hiéu tmg truong tir silicene. Transistor ban dan hoat dong phai c6 bang thong va hoat
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dong hiéu qua hon néu né s& hiru tinh linh dong cao cua cac dién tir. Mot ving cAm la
ving gitta ving hoa tri va ving dan trong vat liéu khong ton tai electron. Mic du
graphene c¢ tinh linh ddng cao cua céc dién tir, nhung qua trinh hinh thanh mot dai trong
vat liéu 1am giam nhiéu dién thé khac cua n6 (Du Yi, 2014).

Pé tao ra su pha tap loai n trong silicene can mot chat pha tap kim loai kiém. Thay
ddi sb lugng diéu chinh khoang cach vung cAm. Pha tap cuc dai lam tang d§ rong vung
cAm 0,5¢V. Silicene pha tap kim loai kiém chi c6 thé tao ra chat ban dan loai n; thiét bi
dién tir ngdy nay yéu ciu mot diém ndi loai n va loai p b6 sung. Can c6 pha tap trung
tinh (loai i) dé san xuét cac thiét bi nhu di6t phat quang (dén LED). Pén LED sir dung
duong giao nhau p-i-n dé tao ra anh sang. Mot chit pha tap riéng biét phai duoc dua vao
dé tao ra silicene pha tap loai p. Silicene pha tap Iridium (Ir) cho phép tao ra silicene
loai p. Thong qua pha tap bach kim (Pt), c6 thé c6 silicene loai i. Vi su két hop cuia cau
truc pha tap loai n, loai p va loai i, silicene c6 thé duoc ung dung trong linh vuc dién ta.
So véi graphene, silicene c6 mot s6 uu diém ndi bat: thir nhat 1a lién két spin-quy dao
manh hon nhiéu, ¢ thé dan dén viéc nhén ra hiéu ung Hall spin lugng tir & nhi¢t do c6
thé tiép can duoc béng thuc nghiém, thur hai 1a kha nang diéu chinh do rong vung cAm
t6t hon, diéu ndy can thiét cho bong ban dan hiéu tng truong hiéu qua (FET) hoat dong
& nhiét d6 phong va cudi cung 13 phan cuc dé dang va phu hop hon cho linh virc nghién
ctru dién tir (Quhe Ru-Ge, 2015). Ngoai kha niang tuong thich véi cac k¥ thuat ban dan
hién c6, silicene c6 loi thé 1a cac canh ctia n6 khong tac dung véi oxy (Ni, 2014). Vao
nam 2012, mot s6 nhoém da bao céo ddc 1ap vé cac pha c6 thir tu trén bé mat Ag (111)
(Padova, 2008; Vogt, 2012; Lin, 2012).

Két qua tir phép do quang phd duong ham quét (Feng, 2012) va quang pho phan
giai theo goc (ARPES) cho thay silicene s& c6 cac tinh chat dién tor twong tw nhu
graphene, cu thé 13 su phéan tan dién tr gidng nhu ciia Fermion Dirac twong dbi tinh tai
cac diém K cua vung Brillouin, nhung cach giai thich sau d6 di bi tranh cii va dugc cho
1a phat sinh do dai nén (Chen, 2012; Guo, 2013; Wang Yun-Peng, 2013; Arafune, 2013;
Lin, 2013; Gori, 2013; Xu Xun, 2014). M6t k¥ thuat mé rong dai di dugc sir dung dé
giai thich két qua ARPES, tiét 10 nguon gdc ciia sy phan tan tuyén tinh quan sat dugc
(Mahatha, 2014). Silicene 1a quy mé cudi cling ctia mot tim nguyén tir silic trong mot
mang ludi td ong bi vénh, dai di¢én cho mdt 16p don nguyén td ciia vat liéu hai chiéu
(2D) tuong ty nhu graphene nhung c6 tiém ning duy nhat cho mét loat cac tinh chét
dién tr ky la. Tuy nhién, vi¢c thiéu cac nghién cuu thtr nghiém phén 16n 1a do su tac
dong 14n nhau gitra sy xudng cip cua vat liéu va cac van dé vé tinh di dong cua qua
trinh. Panh gia nay néu bat tién trinh thur nghiém hién dai va cac co hoi trong tuong lai
trong viéc téng hop, xac dinh dic tinh, 6n dinh, xtr Iy va cac vi du vé thiét bj thi nghiém
cta silicene don 16p va cac dan xuit cia nd. Cac dic tinh tinh dién ctia bong ban din
hi€u tng trudng silicene loai bo Ag thé hién sy van chuyén dién tich ludng cuc, ching
thuc v6i cac du doan 1y 8 thuyét vé Fermion Dirac va hinh nén Dirac trong cu trac dai.
CAu trac dién ti cua silicene dugc cho 1a s& nhay cdm vdi tuong tac chit nén, héa hoc
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bé mit va khép nbi spin-quy dao, co nhiéu hira hen cho nhiéu tng dung mdi, ching han
nhu bit topo, cam bién lugng tr va thiét bi nang lugng. Hon nita, ai lyc di huéng doc
nhét cua silicene vdi silic khdi don tinh thé goi ¥ mot con duong truc tiép hon cho sy
tich hop hodc cudc cach mang ddi voi cong nghé ban dan phd bién. Mot sd bao cao vé
cac dac tinh dién tr cia cac bang nano silicene théng, rong 1,6nm trén Ag (110), dugc
sap xép mot chiu voi bude séng 2nm, ¢6 hinh anh hién vi quét duong ham c6 do phan
giai cao cho thdy hinh dang t6 ong. Quang phan giai theo goc cho thiy cac trang thai
dién tir gioi han lugng tr cia ky tuw mot chiéu. Su phan tan dai silic doc theo hudng cia
cac bang nano ggi y mot hanh vi twong tu nhu cac hinh nén Dirac ctia graphene trén cac
chat nén khac nhau (Paola De Padova, 2010).

Qua trinh tong hop silicene tir silic, da tao ra sy quan tdm rat 1on. Cac nha khoa
hoc tiét 16 vé su phét trién cia ty 1& khung hinh cao, cic bang nano silic thang hang va
hoan hdo, thé hién tiét dién hinh chop. Ching 1a nhimng silicene va & dang phan tan
gidng nhu hinh nén quang phan giai theo goc cta cac dai © va m*, tai diém X cua ving
Brillouin mdt chiéu cua chung, vdi van tdc Fermi 1a Xép si 1,3.10%m/s, rit hira hen cho
cac ting dung tiém nang. Vé khia canh hinh hoc va tir tinh rt quan trong d6i v6i cac
mg dung dién tir cia cac bang nano. Bang cach str dung céc tinh toan, cac nha khoa hoc
d3 kham pha tinh 6n dinh cu trac va tinh chat dién tir ciia cac bang nano silicene ngoan
ngoo (ZSiNRs). Hon nita, cic trang thai tir tinh da dang c6 thé dat dugc nho cac canh
khong di xtng va ngoan ngoéo thanh ZSiNR, c6 thé duoc chuyén doi tir chat ban din
phan sat tir thanh chat ban dan khéng c6 khe hé spin ludng cuc va kim loai sat tir tiy
thudc vao qua trinh hydro hoéa ¢ canh (Yanli Wang, 2013).

2. Phwong phap nghién ctru, tinh toan

Ly thuyét phiém ham mat do DFT (Density Funtional Theory) 1a méot 1y thuyét
dugc dung dé mo ta cac tinh chat cua hé electro n trong nguyén tir, phan tir, vat ran, ...
trong khuon kho cua 1y thuyét lwong tir. Trong 1y thuyét nay, cic tinh chit ciia hé¢ N
electron dugc biéu dién qua ham mat dg electron cua toan bg hé (la ham cua 3 bién toa
d6 khong gian) thay vi ham séng (13 ham cua 3N bién toa do khong gian). Phuong phap
DFT duoc sir dung dé nghién ciru cac dic tinh ciu trac va dién cua cac dai (armchair
nano silicenes) ASINRs hap phu K, trong khi chuong trinh phan mém VASP (Vienna
Ab initio Simulation Package) duoc str dung dé thuc hién tat ca cac tinh toan trén HPC
(High Performance Computing). Ham PBE (Perdew—Burke—Ernzerhof) tinh toan nang
luong twong quan va trao doi gitra nhiéu vat thé thu duoc tir cac twong tac Coulomb ciia
electron-electron. Ngoai ra, ham song gia thé ting cuong PAW mo ta cic tuong tac
electron-ion ndi tai. Ngudng dong ning cho toan bo tdp hop séng phing dugce chon cho
tinh toan nay 1a 400eV, pht hop véi cac ham song Bloch va quang phd ning luong dién
tir ¢6 lién quan. Monkhorst—Pack 1dy mau vung Brillouin bang cach sir dung cac ludi
diém k 1x1x12 va 1x1x100 dé t6i wu hoa cdu trac va tong ning luong tinh, ciu tric

40



Tap chi Khoa hoc Pai hoc Thii Ddu M6t S0 1(68)-2024

dién tr trong tng. Trong qua trinh gidn ion, luc Hellman-Feynman cuc dai tdc dung lén
mdi nguyén tr nhé hon 0,01eV/A va sy hdi tu ning luong & trang thai co ban 1a 10 eV
giita hai budc lién tiép.

Dé danh gia tinh 6n dinh cua qua trinh hdp phu K trén Pristine (ASiNRS), ning
lwong hip phu duoc xac dinh 1a:

AE=Es—Ewm—Ep (1)

trong d6 Em, Ep va Es 12 tong ning luong ctia nguyén tir K, Pristine va K adatom

dugc hip phu trén chit nén Pristine.

3. Két qua thio luin

3.1 Tinh chit céu tric

Trong cbng trinh nay, ching t6i xem xét mot mo6 hinh don 16p (1D) ctia ASiNR
(hay goi 1a nguyén so - pristine) v6i hé s6 N 1a 6; mo hinh co ban nay c6 cau triic gdm
6 12 nguyén tir Si (mau xanh dwong) va 4 nguyén tir H (mau hong), nguyén tir kim loai
hap phy 14 Kali (mau tim) (Xem hinh 1).

Xét vé cdu hinh dién tir ching ta thidy nguyén tir Silic c6 cdu hinh
1s% 2s% 2p® 3s? 3p?, hay viét gon 1a [Ne] 3s% 3p2. Tir cau hinh cho thiy cic quy dao linh
dong nhét cua Si bao gom 3s® va 3p?. Pbi voi K c¢b cau hinh dién tir dudi dang
1s? 25? 2p% 3s? 3pP 4s?, hay viét gon 1a [Ar]4s. Qua d6 cho thay nguyén tir K hoat dong
chu yéu 13 16p dién tir ngoai cung 3p® va 4s'.

Sau khi khao sat sy hip phu kim loai K trén bé mit nguyén so & cling cac do dai
lién két Si-Si 12 2,25 A dén 2,30 A véi cac vi tri dinh (top), triing (valley), cau (bridge),
va rong (hollow). Két qua cho thay khi xét cing d6 dai lién két Si-Si 12 2,29 A (khoang
cach tir nguyén tir Si dén nguyén tir Si gan nhat) thi vi tri hollow cho ning lugng hip
phu héa hoc thap nhét -1,66 eV va c¢6 cdu trac bén vimg nhat so voi cac vi tri con lai &
cac truong hop duoc xét.
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Hinh 1. M6 hinh cdu tric cdc truong hop H, B, V, T
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Qua khao sat vé tinh chit cdu trac ciia mé hinh, két qua v€ dugc tu file
CONTCAR cho thiy, cac vi tri bridge, top va valley c6 d6 6n dinh ciu tric so voi trang
thai pristine 1a kém, nhat 12 di véi vi tri bridge bi 1éch nhiéu so v6i ban dau, ké tiép 1a
ung voi vi tri top, ¢c6 do vénh cao khi xem vdi dang side-view. Riéng véi vi tri hollow
thi 6n dinh c4u trac trong da s6 cac mo hinh véi do dai lién két Si-Si thay d6i khac nhau
va d6 vénh hau nhu khong thay dbi so véi cau trac pristine. Do cao ciia nguyén tir hap
phu hoa hoc K gan nhu bang nhau dbi véi cac trudng hop duge xem xét khi chung duoc
toi uu hoa.
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Hinh 2. Két qua trang thai cdu triic sau khi pha tap K tai cdc vi tri H, B, V, T
3.2 Tinh chdt di¢n va tiv

Qua khao sat tinh toan nang luong hinh thanh va nang lugng lién két ciia cac phan
tir theo cong thirc (1) tai cac vi tri khac nhau top, valley, bridge va hollow ching tdi thu
dugc cac két qua chi tiét trén bang 1. O day, khi do dai lién két Si-Si thay ddi ning
lwong hinh thanh cta cac phén tir nguyén so ASiNRs 1a Ep ciing thay doi theo mot cach
tuyén tinh tuong Gng tir 2,25A dén 2,30A 13 -69,40eV dén -69,62eV qua d6 thé tich cua
6 co ban ting dan, diéu nay da dugc noi dén ¢ phan Iy thuyét vé cau tric tinh thé cua
vat ran lién quan dén nang luong hinh thanh.

Bang 1. Két qua tinh todn K hdp phu trén ASiNRs bang VASP

Si-Si (A) 225 | 226 | 227 | 228 | 229 | 230
Vi trf HOLLOW

Er (€V) 69,40 | -69,45 | -69,49 -69,54 69,55 | -69,62

Em (eV) -0,20 -0,20 -0,21 0,21 0,21 -0,21
Es (eV) 7119 | 71,24 | 71,30 71,35 7142 | 71,44

AE (eV) -1,59 -1,58 -1,61 -1,60 -1,66 -1,61

Hinh thi cdu tric M+ M+ H H H H

Eg (eV) 00031 | 00030 | 00031 | 00032 | 00031 | 0,0030
Vi tri BRIDGE

Er (eV) 69,40 | -69,45 | -69,49 -69,54 69,55 | -69,62

Em (8V) -0,20 -0,20 -0,21 -0,21 0,21 -0,21

42



Tap chi Khoa hoc Pai hoc Thii Ddu M6t

S6 1(68)-2024

Es (eV) -71,03 -71,10 -71,16 71,22 71,27 71,31
AE (eV) -1,42 -1,45 -1,47 -1,47 -1,51 -1,48
Hinh thai cdu trac L L L M H L
Eg (eV) 0,0062 0,0066 0,0063 0,0062 0,0069 0,0061
Vi tri VALLEY
Epr (eV) -69,40 -69,45 -69,49 -69,54 -69,55 -69,62
Em (eV) -0,20 -0,20 0,21 0,21 -0,21 0,21
Es (eV) -71,08 71,17 71,17 -71,24 -71,32 71,39
AE (eV) -1,47 -1,51 -1,48 -1,50 -1,57 -1,56
Hinh thai cau trac M L H H H M+
Eg (eV) 0,0011 0,0012 | 0,0013 0,0011 0,0013 0,0012
Vi tri TOP
Er (eV) -69,40 -69,45 -69,49 -69,54 -69,55 -69,62
Ewm (eV) -0,20 -0,20 0,21 0,21 -0,21 0,21
Es (eV) -70,72 71,09 71,13 -71,16 -71,28 71,27
AE (eV) 1,11 -1,43 -1,44 -1,41 -1,52 -1,48
Hinh thai cdu trac M+ L H M H H
Eg (eV) 0,0062 0,0066 0,0062 0,0063 0,064 0,0060

Tiép theo khi xem xét do bién thién ning luong AE tuong tmg véi cac vi tri khac
nhau cho thiy d6 bién thién nay dat gi tri 1an luot tir cao xudng thap 1an lugt 13 hollow,
valley, bridge va top. Tuy nhién, & cac vi tri khac nhau tir két qua tinh toan c6 thé nhan
thiy tai o dai lién két Si-Si bang 2,29 A déu c6 gi tri AE 16n nhét so véi cac gia tri do
dai lién két con lai trong ving khao sét, diéu nay chimg té rang ung véi gi tri do dai Si-
Si 2,29 A 1a d6 dai téi wu nhit khi cho K hip phu trén bé mit nanoribbons silicene.
Chung ta c6 thé quan st thay thong qua do thi mdi quan hé gitra bién thién ning luong
lign két AE va do dai lién két Si-Si (Xem hinh 3).

—=—\Valley
-1,1
—e—Top
—i— Hollow
-1,2 4 —v¥— Bridge
< -1,3 =
2
>
5 -1-4
==
L
-1.5 4
-1.6 =
-1.7 T T T T
2,25 2,26 2,27 2,28 2,29 2,30
Si-Si(A)

Hinh 3. So sdnh méi quan hé dg dai lién két Si-Si véi nang liwong AE
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O hinh 3, ning lugng lién két cua vi tri top (dwong mau nau) 1a Ién nhat va cé tinh
nhap nhé nhiéu, dac biét c6 gia tri -1,1 eV tai d6 dai 2,25 A diéu nay cho thay ching
kém bén nhat so véi cac vi tri con lai bridge (duong mau hong), valley (duong mau
xanh 18) va hollow (dudng mau xanh duong). Tuy nhién, trong ca 4 truong hop cho thiy
mtrc ning luong lién két tng voi 2,29 A @6 dai lién két Si-Si 1a muc tbi vu nhét dé céac
trang thai dién tir bén va 6n dinh nhat.
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Hinh 4. Két qua CHARG file tirong 1ng Cac Vi tri

Xem xét hinh anh cac orbital quy dao dién tu trén Hinh 4 cho thiy, khi mat do
dién tich duoc chon tir 0 dén 0,08 e/A3 cac dién tich tap trung nhiéu tai mdi lién két Si-
Si hay lién két &, & day véi truong hop vi tri hollow ching ta thay mat d6 dién tir cao
hon so véi cac vi tri khac khi ving khong gian dién tich bao quanh K nghién vé mau do
nhiéu hon, cac dién tich tap trung déu dan vai cac lién két 1an can tuong duong nhau,
cho thay chiing 6n dinh vé cau tric.

Khao sét vé sy dich chuyén dién tich véi cac nguyén tir thanh phan khi K hap phu
SiNRs chlng ta xem xét két qua tinh todn mat do dién tich khi nguyén tir K chua hap
phu véi céc vi tri hollow (H), bridge (B), valley (V) va top (T) c6 thé viét du6i dang M
p, d) Vé. cu thé‘ Ié. MH(2’00 5,70 0,00)’ MB(2,01 5,72 0,00)’ MV(Z,Ol 572 0,00)’ MT(Z‘Ol 5,72 0,00). Khi do xét
vé mat do dién tich voi chat nén pristine ASiNRs ching ta c6 thé viét PG P9 cy thé 13
P(1358 17.72 1.36) \/¢i cac trudng hop sau khi cho K hap phu SiNRs ching ta c6 mat do

dién tir c6 dang nhu sau: S©& P 9 cy thé 13 Sy15:50 2343 141) G(1550 23.45 1.42) G, (15,51 23,50
143) G(15482353143),

Vi vdy, dé nhan dinh vé su dich chuyén hay bién thién mat do dién tir trong qué
trinh hap phu ngudi ta &p dung cdng thuc sau:

Ap =ps—pm—pr(2)
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Khi d6 Ap 1a do bién thién mat d6 dién tich cua hé hip phu, ps 1a mat do dién tich
cua hé sau hip phu va pw mat do dién tich cua kim loai tham gia vao qua trinh hip phu va
pr la mat d6 dién tich d6i v6i chat nguyén so pristine. Ap dung cdng thic (2) d6i véi cac
tredng hop trén cho thiy do bién thién dién tich caa vi tri hollow Apn Véi céc quy dao 1a
rat thap, nhat 1a quy dao 3p? va 4d? chizng minh tinh 6n dinh caa cau tric vé mat tuong tac
dién trong qué trinh hap phu, trao doi dién tich, trudng hop & Vi tri top Apt ¢6 bién dong
rat 16n vé mat do dién tich, nhat 12 & quy dao 4s va 3p ciing nhu 16p 4d, cho thiy ching
rat mat 6n dinh do tuong tac dién giira cac orbital va anh hudng Ién trang théi ciu trac.

Aph = AptOO8O0L005) Ao = A(0.09001006)
Apy = AptO0B008007) Ao = A(0110,09007)

[e2]

~

(9]
1

o

B
1

DOS(States/eV.Unit cell)
w
L

Energy(eV)

Hinh 5. Cdu tric ving BAND va DOS cua ASiNRS véi Si-Si 2,29 A

Dya trén hinh 5, nghién ctiu cau tric ving BAND va DOS ciia nguyén so ASiNRs
cho thdy d6i voi nguyén tar Silic, quy dao dién tir Si(3s?) (duong mau nau, wine) tap
trung cha yéu ¢ day ving hod tri ¢6 nang lugng vao khoang tir -4eV dén -8eV c6 céc
dinh dac trung manh nhat tai -7,28eV va -6,85eV, -6,43eV, -6,15eV, -4,67eV. Khi d6
Si(3p?) (dudng mau xanh 14 dam, olive) c6 nhiéu quy dao trai rong & day ving hod tri tir
muc fermi 0 eV dén day ving din khoang -7,55eV dén 2eV va & cac mirc ning luong
dac trung la -4,59%V, -4,32eV, -3,82eV, -3,54eV, manh nhat 1a -2,91eV, -2,34eV, -
2,13eV, -1,64eV, -1,07eV, -0,58eV, 0,83eV, 1,89V va 2,52eV. O dinh ving dan co6
ning lugng cao tir 2eV dén 4eV c6 mot sb dién tir quy dao Si(d) (dwong mau xanh 14
nhat, green) chiém & ving nay gdm co cac dinh dic trung 2,10eV, 3,16eV, 3,45eV. Bén
canh d6 co sy xuat hién rat khiém tén cac dién tir quy dao H(1s%) (duong mau do, red)
tap trung xung quanh gié tri -4,5eV & day ving hod tri, néi chung dién tir quy dao rat it
tham gia vao viéc hinh thanh vat liéu méi, nguyén tir H dwa vao mé hinh chu yéu 1a dé
gitt can bang cho ciu tric, thuong ngudi ta khéng quan tim dén cac quy dao véi mat do
dién tir rat nho nay. Vai két qua do duoc tir BAND cuia SiNRs ning luong ving cam Eg
=0,339eV vat liéu nay duoc xac dinh 12 mot chat ban dan, pht hop ché tao céc linh kién
hoat dong ¢ vung tr ngoai.
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Theo két qua tinh toan bang phan mém VASP, di liéu dugc ching toi trich xut
thdng qua phan mém VASPKIT, niang lugng ving cim cua cac vi tri hollow, bridge,
valley va top ghi nhan duoc lan luot 1a:

Eg(H) = 0,0031eV , Eg(B) = 0,0069¢V , Eg(V) = 0,0013¢V , Eg(T) = 0,0064eV

Qua d6 cho thay cac vat liéu méi hinh thanh déu 1a ban dan c6 ving cam nho,
hoic c6 thé xem 1a ban kim loai (mettalic) phi hop véi ché tao cac thiét bi hoat dong
trong diéu kién anh sang hong ngoai.

Dua trén hinh 6, ciu tric viing BAND va mat d6 trang thai DOS vaéi md hinh tng
véi vi tri hollow Iy lam dic trung cho thiy cac quy dao dién tir Si(3s?) da sé hoat dong
tir -4eV dén -8eV cac dinh dic trung manh nhat doi vé dy ving hod tri v&i nang luong
-7,82eV, -7,59%V, -7,31eV, -7,05eV, -6,15eV (dich chuyén chung khoang 0,54eV ddi
véi pristine ban dau). Riéng ddi voi cac quy dao Si(3p) thi co xuat hién nhiéu dinh méi
va da phan ciing dich chuyén vé phia ddy ving hoa tri tir -1,64eV (pristine) dén -2,33eV
(Vat lieu K/SiNRs) ddi véi dinh cao nhat, nghia 1a n6 dich chuyén mot khoang 0,59eV.
Piéu nay cho thay, khi cac nguyén tir K &p sat bé mat SiNRs da xay ra sy hap phu hoa
hoc, ning luong duoc trao d6i bang su dich chuyén cac dién tur tir I6p ngoai cling cua K
sang SiNRs & cac nguyén tir Si 1an can chu yéu 1 vi tri dinh (top), su trao doi dién tich
kém theo su trao ddi nang lugng. Céc electron dich chuyén vé phia c6 ning luong Ion
theo chiéu &m, dong nghia véi viéc 6n dinh vé cau tric do ning luong lién két tang.
Theo Hinh 6, cac quy dao K(p) (mau cam, orange), H(s) (mau den, black) hau nhu rat
yéu va khong thay xuét hién trén hinh anh caa cdu trdc ving va mat do trang thai, cha
yéu ¢6 quy dao K(d) (mau xanh duong, blue) xuét hién thanh viing va mo & dinh ving
dan c6 ning lugng tir 2,5¢V dén 4eV.

Bén canh d6 c6 quy dao cac dién tir K(s) (mau do, red) xuét hién trén ving dan
khoang 0,9eV dén 1,69eV véi bién do twong ddi nho.

4. Két luan

Bing phuong phap Phiém ham mat do (DFT) ching t6i di khao sat dugc moi quan
hé vé ning luong hinh thanh giita cac phan tir v6i d6 dai lién két Si-Si trong cdu trac nén
ASiNRs, qua d6 xac dinh dugc vi tri va nang lugng t6i wu dé cu trac phan t& hop chét
(K/SiNRs) sau khi pha tap c¢6 cau trac hinh hoc bén viing nhat, do rong ving cam tir d6
ciing thay dbi theo véi timg cu truc khac nhau va da duoc hé théng tinh toan chinh xac
xac dinh timg truong hop. Véi két qua nay, cho thay trong thyuc nghiém c6 thé ap dung dé
pha tap cac nguyén tir kim loai kiém nhu Kali vao vat liéu nano silicene dé 1am thay ddi
d6 rong ving cam theo yéu cau sir dung ctia cac linh kién ban dan trong tuong lai.

Pé tai ndy co sir dung siéu may tinh HPC tai Truong Pai hoc Thu Dau Mot.

Cong trinh khong c6 sy tranh chip giita cac tac gia: Nguyén Thanh Tung viét
téng quan, xu ly s6 liéu tinh toan, Cao Thanh Xuan hd tro tinh toan, v& hinh va xay
dung ban thdo, lién hé tap chi gui bai.
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