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TÓM TẮT 
Nghiên cứu sử dụng lý thuyết phiếm hàm mật độ, tính chất điện tử và phổ 
hấp thụ của các chấm lượng tử Palladium diselenide đơn lớp, dạng ngũ 
giác, pha tạp đơn và đôi nguyên tử được khảo sát. Kết quả cho thấy, QD-
Ru1 và QD-Ru1O2 là hai cấu trúc ổn định nhất với đỉnh phổ hấp thụ nằm 
trong khoảng bước sóng 3.000 nm thuộc vùng hồng ngoại. Từ cấu trúc 
PdSe2 ban đầu thực hiện pha tạp các nguyên tử Ruthenium (Ru), Rhodium 
(Rh), Silver (Ag), Oxygen (O), Sulphur (S) tại vị trí tương ứng, độ rộng 
vùng cấm đều có xu hướng thu hẹp so với cấu trúc ban đầu ngoại trừ QD-
Rh1 và QD-Rh1O2. Thêm vào đó, đỉnh phổ hấp thụ của các cấu trúc QD-
Ru1, QD-Rh1 pha tạp đơn và các cấu trúc pha tạp đôi O và S chỉ xảy ra 
dịch chuyển theo phương Oz với bước sóng tương ứng từ khoảng 2.000 
nm đến 3.000 nm thuộc vùng hồng ngoại. Điều này cho thấy việc pha tạp 
nguyên tử là một trong những phương pháp hữu ích để tìm ra những cấu 
trúc có tính chất mới nhằm phát triển những ứng dụng của chấm lượng tử 
PdSe2 trong các thiết bị quang điện tử. 

Từ khoá: Chấm lượng tử PdSe2, lý thuyết phiếm hàm mật độ, phổ 
hấp thụ, tính chất điện tử 

ABSTRACT 
In this study, employing density functional theory, the optoelectronic 
properties of quantum dots based on one-, two-atom-doped pentagonal 
single-layer PdSe2 material are studied. The results reveal that QD-Ru1 
and QD-Ru1O2 are the most stable structures, exhibiting absorption 
peaks in the infrared range with wavelengths around 3,000 nm. 
Introducing atomic impurities of Ruthenium (Ru), Rhodium (Rh), Silver 
(Ag), Oxygen (O), and Sulphur (S) at respective positions leads to a 
narrowing of the bandgap width in most cases compared to the original 
structure, except for QD-Rh1 and QD-Rh1O2. Moreover, the absorption 
peak shifts resulting from the introduction of single and double impurities 
O and S predominantly occur along the Oz axis, with corresponding 
wavelengths falling within the range of approximately 2,000 nm to 3,000 
nm in the infrared region. These findings highlight the utility of atomic 
impurity doping as a promising method to discover novel structures for 
the development of optoelectronic applications using Palladium 
diselenide quantum dots. 

Keywords: Absorption spectrum, density functional theory, 
electronic properties, quantum dots PdSe2 
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1. ĐẶT VẤN ĐỀ 

Trong nghiên cứu về ma trận điện môi thủy tinh, 
Ekimov et al. (1985) đã vô tình phát hiện ra các 
chấm lượng tử là các tinh thể nano từ các vật liệu 
bán dẫn (kim loại hoặc polyme). Các cấu trúc nano 
bán dẫn hay kim loại, đặc biệt là các chấm lượng tử 
bán dẫn hay kim loại đã được cộng đồng khoa học 
trong nước quan tâm nghiên cứu cả khía cạnh thí 
nghiệm, tính toán lý thuyết và phát triển ứng dụng 
(Thảo và ctv., 2022). Về mặt lý thuyết, một chấm 
lượng tử thông thường có kích thước khoảng 2 - 10 
nanomet, các chấm lượng tử này bị giới hạn trong 
ba chiều không gian nên các electron và lỗ trống bị 
giam cầm, điều này dẫn tới sự thay đổi tính chất điện 
tử và quang học của vật liệu (Arakawa & Holmes, 
2020). Cấu trúc 0D hay còn gọi là các chấm lượng 
tử ngày càng phổ biến do nhiều đặc tính vật lý hấp 
dẫn mới lạ (Moreau et al., 2001). Gần đây, các chấm 
lượng tử đã được quan tâm nghiên cứu nhiều trên 
thế giới vì những đặc tính ưu việt của nó trong việc 
phát triển các linh kiện điện tử hay quang điện tử thế 
hệ mới với kích thước bé, hoạt động tiêu tốn ít năng 
lượng, tốc độ chuyển mạch nhanh do độ linh động 
điện tử cao. Những hiệu ứng vận chuyển điện tử, 
lượng tử do hiệu ứng giam cầm lượng tử bởi cấu trúc 
(Tien et al., 2016; Cywiński et al., 2018). Việc điều 
khiển các tính chất điện tử và phổ hấp thụ của các 
băng nano PG gần đây đã được thực hiện bằng cách 
sử dụng nhiều kỹ thuật thiết kế vật liệu có sự hỗ trợ 
của máy tính, chẳng hạn như pha tạp nguyên tử 
(Tien et al., 2019), tôi hóa biên (Tien et al., 2020) và 
hấp phụ vật lý và hóa học (Mi et al., 2020). 

Trong nước, các công trình nghiên cứu về các 
cấu trúc nano bán dẫn hay kim loại, đặc biệt là các 
chấm lượng tử bán dẫn hay kim loại đã được quan 
tâm nghiên cứu cả khía cạnh thực nghiệm, tính toán 
lý thuyết và phát triển ứng dụng (Nghia et al., 2020). 
Penta-graphene (PG) là vật liệu mới được phát hiện 
gần đây, xây dựng trên cơ sở tinh thể T12-carbon. 
Vật liệu này được tiên đoán sẽ sở hữu nhiều đặc tính 
vật lý mới. Các nhà nghiên cứu xác nhận rằng PG 
không hoàn toàn phẳng và hình thành mạng các 
nguyên tử Carbon có dạng ngũ giác (Zhang et al., 
2015). Gần đây nhất, PdSe2 (Palladium diselenide) 
dạng ngũ giác với tính ổn định trong môi trường 
không khí tốt đã được tổng hợp thành công (Oyedele 
et al., 2017). Chúng có các tính chất điện tử độc đáo 
như độ rộng vùng cấm cỡ 1,3 eV phù hợp cho phát 
triển các linh kiện bán dẫn, độ linh động cao (∼158 
cm2V−1s−1), và hệ số Seebeck lớn (> 200 μV/K). Vật 
liệu PdSe2 cũng hứa hẹn cho các ứng dụng 
spintronic, điện tử và quang điện tử (Zeng et al., 

2018; Tien et al., 2023). Vật liệu PdSe2 khi tạp các 
nguyên tử Ru, Rh, Ag, O và S đã được thực hiện 
trong một số nghiên cứu lý thuyết. Cụ thể, đặc tính 
hấp phụ của SO2 và SO3 trên PdSe2 2D pha tạp 
nguyên tử Ru và Rh đã được nghiên cứu bằng cách 
phương pháp phiếm hàm mật độ (DFT) (Chettri et 
al., 2022). Kết quả tính toán sử dụng DFT cũng chỉ 
ra rằng PdSe2 pha tạp Rh giúp tăng cường đáng kể 
hiệu suất hấp phụ H2 (Zhao et al., 2022). Ngoài ra, 
Ag-PdSe2 là vật liệu tiềm năng cho sự phát triển cảm 
biến khí CO (Zhao et al., 2022). Kết quả nghiên cứu 
lý thuyết và thực nghiệm đã cho thấy sự thay thế 
nguyên tử Se bởi nguyên tử oxygen trong cấu trúc 
penta PdSe2 2D có thể tăng cường hiệu suất xúc tác 
của PdSe2 (Liang et al., 2020). 

Tuy nhiên, việc nghiên cứu các QDs PdSe2 vẫn 
còn ít. Vì vậy, đề tài sẽ nghiên cứu sự ổn định cấu 
trúc, tính chất điện tử và phổ hấp thụ của các cấu 
trúc chấm lượng tử PdSe2 dạng ngũ giác thông qua 
những tính toán mô phỏng trên cơ sở nguyên lý ban 
đầu nhằm hướng tới phát triển vật liệu mới ứng dụng 
trong việc phát triển các thiết bị quang điện tử. 

2. ẢNH HƯỞNG CỦA TẠP ĐƠN LÊN 
TÍNH CHẤT QUANG ĐIỆN TỬ CỦA 
CHẤM LƯỢNG TỬ PDSE2   

2.1. Thiết lập mô hình và tính toán 

Năm dạng cấu trúc pha tạp đơn nguyên tử khác 
nhau được hình thành từ cấu trúc chấm lượng tử 
PdSe2 ban đầu khi thực hiện thay thế nguyên tử Pd 
(37) - vị trí có lai hóa sp3 bằng các nguyên tử 
Ruthenium (Ru), Rhodium (Rh), Silver (Ag) và các 
nguyên tử Oxygen (O), Sulphur (S) tại vị trí nguyên 
tử Se (27) – có lai hóa sp2. Tối ưu sáu dạng cấu trúc 
PdSe2 QDs pha tạp đơn nguyên tử bao gồm QD-non, 
QD-Ru1, QD-Rh1, QD-Ag1, QD-O2 và QD-S2. 
Các tính toán tối ưu, đặc tính điện tử và phổ hấp thụ 
của các cấu trúc khảo sát được thực hiện bởi gói 
phần mềm QuantumATK (Smidstrup et al., 2019) 
với phương pháp DFT-LCAO (Linear Combination 
of Atomic Orbitals) trong điều kiện k-point 1x1x1 
theo ba phương x : y : z với năng lượng cut-off là 
1500 eV. Áp vùng chân không 15 Å theo ba chiều 
x, y, z để tránh tương tác ảnh giữa những cấu trúc. 
Tất cả tính toán được thực hiện sau quá trình tối ưu 
hình học sao cho lực tác động lên mỗi nguyên tử 
không vượt quá 0,03 eV/Å và 10−5 eV là tiêu chí hội 
tụ cho tổng năng lượng. 
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Hình 1. Cấu trúc chấm lượng tử PdSe2 ban đầu 

trước tối ưu 
(Hình cầu màu xanh dương và màu cam lần lượt tương 
ứng là các nguyên tử Paladium và Selenium)  

Hệ số hấp thụ của vật liệu được xác định thông 
qua phương trình 

2
c
ωκα = ,                                  (1) 

với c  là vận tốc ánh sáng trong chân không và 
κ là hệ số tắt dần được xác định từ phần thực 
( )1ε ω  và phần ảo ( )2ε ω  của hàm điện môi 

(Singh et al., 2016) 

2 2
1 2 1 ,
2 2

ε ε εκ
+

= −
                        (2) 

( ) ( ) ( )1 2 .iε ω ε ω ε ω= +                        (3) 

 
Hình 2. Các cấu trúc sau khi tối ưu của chấm lượng tử PdSe2 pha tạp đơn nguyên tử khác nhau 

(Hình cầu màu xanh dương, cam, xanh lá, tím, nâu, đỏ và hồng lần lượt tương ứng với các nguyên tử Pd, Se, Ru, Rh, Ag, 
O và S) 
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2.2. Kết quả và thảo luận 

Khảo sát sự ổn định của các cấu trúc, năng lượng 
liên kết BE  của các mẫu nghiên cứu được xác định 
theo công thức sau (Yuan et al., 2017) 

( )total Pd Pd Se Se doping doping
B

Pd Se doping

E n E n E n E
E

n n n
− − −

=
+ +

                 (4) 

trong đó 𝐸𝐸𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡 là năng lượng tổng cho PdSe2 QD 
mà ta đang xét; 𝐸𝐸𝑃𝑃𝑃𝑃 , 𝐸𝐸𝑆𝑆𝑆𝑆và 𝐸𝐸𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑 lần lượt là năng 
lượng riêng của các nguyên tử Pd, Se và các nguyên 
tử pha tạp; 𝑛𝑛𝑃𝑃𝑃𝑃, 𝑛𝑛𝑆𝑆𝑆𝑆 và 𝑛𝑛𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑 lần lượt là số nguyên 
tử của nguyên tử Pd, Se và các nguyên tử pha tạp.  

Kết quả năng lượng liên kết của các mẫu QD-
non, QD-Ru1, QD-Rh1, QD-Ag1, QD-O2, QD-S2 
lần lượt là - 4,12 eV, - 4,18 eV, - 4,15 eV, - 4,09 eV 

và - 4,15 eV, - 4,13 eV. Tất cả các cấu trúc khảo sát 
đều ổn định về mặt nhiệt động học. Điều này cho 
thấy sự ổn định của các cấu trúc PdSe2 khi pha tạp 
với các nguyên tử Ru, Rh, Ag, O và S. So với các 
cấu trúc tạp đơn khác, cấu trúc QD-Ru1 cho thấy sự 
ổn định nhất. 

Thông số về độ dài liên kết cả trước và sau tối 
ưu của các liên kết xung quanh vị trí pha tạp được 
trình bày trong Bảng 1. Các độ dài liên kết xung 
quanh vị trí pha tạp đều có sự chênh lệch giữa trước 
và sau tối ưu khi so với PdSe2 QD ban đầu. Sự chênh 
lệch độ dài liên kết đối với từng cấu trúc pha tạp đơn 
nguyên tử chịu sự ảnh hưởng chủ yếu của đường 
kính nguyên tử pha tạp so với nguyên tử ban đầu. 
Có thể thấy, sau khi tối ưu độ dài liên kết xung 
quanh tạp của các cấu trúc đều có xu hướng giảm 
ngoại trừ cấu trúc QD-Ag1. 

Bảng 1. Độ dài liên kết quanh vị trí pha tạp của cấu trúc PdSe2 QDs với X là nguyên tử Pd (37), Ru, Rh, 
Ag và Y là Se (27), O, S tương ứng với từng cấu trúc tạp đơn 

Mẫu 
Liên kết QD-Ru1 QD-Rh1 QD-Ag1 QD-O2 QD-S2 

Trước tối ưu 
X - Y 2,449 2,449 2,449 2,449 2,449 

X – Se (35) 2,452 2,452 2,452 2,452 2,452 
X - Se (29) 2,447 2,447 2,447 2,447 2,447 
X - Se (23) 2,453 2,453 2,453 2,453 2,453 
Y - Pd (42) 2,360 2,360 2,360 2,360 2,360 
Y - Se (31) 2,388 2,388 2,388 2,388 2,388 

Sau tối ưu 
X - Y 2,410 2,419 2,554 1,812 2,270 

X – Se (35) 2,428 2,443 2,548 2,423 2,45 
X - Se (29) 2,446 2,450 2,562 2,4 2,453 
X - Se (23) 2,430 2,453 2,546 2,45 2,456 
Y - Pd (42) 2,383 3,365 2,347 2,196 2,259 
Y - Se (31) 2,394 2,386 2,373 2,159 2,356 

Ghi chú: Chiều dài được tính bằng đơn vị Å 

Giản đồ vùng Hình 3 cho thấy độ rộng vùng cấm 
của các cấu trúc pha tạp đơn nguyên tử dao động 
trong khoảng từ 0,13 eV đến 0,27 eV. Các cấu trúc 
pha tạp nguyên tử khác nhau cho thấy sự chênh lệch 
độ rộng vùng cấm là khác nhau đáng kể. So với độ 
rộng vùng cấm của mẫu QD-non ban đầu, ta thấy 
được ngoại trừ cấu trúc QD-Rh1 ra các cấu trúc còn 
lại độ rộng vùng cấm đều giảm khi pha tạp. Các cấu 
trúc QD-Ru1, QD-Ag1, QD-O2, QD-S2 thể hiện 
đặc tính bán dẫn.  

Đồ thị mật độ trạng thái tổng (DOS) và mật độ 
trạng thái riêng (PDOS) của từng cấu trúc được mô 
tả trong Hình 4. Có thể thấy rõ, ở tất cả các cấu trúc 
được khảo sát, sự đóng góp của nguyên tử Se là vượt 
trội so với các nguyên tử còn lại. Sự đóng góp của 
nguyên tử Ru và Rh cho cường độ cao hơn đối với 
cấu trúc được pha tạp bởi các nguyên tử Ag, O, S. 
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Hình 3. Cấu trúc vùng của PdSe2 QDs với các cấu trúc pha tạp đơn nguyên tử khác nhau  

Ghi chú: a) QD-non, b) QD-Ru1, c) QD-Rh1, d) QD-Ag1, e) QD-O2, f) QD-S2 

Ta thấy rằng, so với mẫu thuần QD-non, sự phân 
bố mật độ trạng thái riêng phần (PDOS) của các cấu 
trúc được pha tạp bởi các đơn nguyên tử có sự khác 
biệt đáng kể. Có thể thấy, cường độ và vị trí mật độ 
trạng thái của nguyên tử Pd và Se sẽ thay đổi khi 
thực hiện pha tạp đơn nguyên tử Ru, Rh, Ag, O hoặc 
S. Cụ thể, so với QD-non, mật độ trạng thái của Pd, 
Se ở vùng hoá trị dịch chuyển ra xa mức Fermi khi 
thực hiện tạp nguyên tử Rh. Kết quả là QD-Rh1 có 
vùng cấm được mở rộng khi thực hiện pha tạp Rh. 
Ngược lại, mật độ trạng thái của Pd, Se ở vùng hoá 
trị dịch chuyển lại gần mức Fermi khi thực hiện tạp 
nguyên tử Ru, Ag và O làm cho độ rộng vùng cấm 
QD-Ru1, QD-Ag1 và QD-O2 giảm so với mẫu 
thuần. Đối với QD-S2, phổ mật độ trạng thái của các 
nguyên tử Pd, Se không có sự khác biệt đáng kể so 
với QD-non. Điều này có thể do sự tương đồng về 
số electron hoá trị giữa Se và S. Vì vậy, khi pha tạp 
thay thế một nguyên tử Se bằng một nguyên tử S, 
đặc tính điện tử của vật liệu gần như không đổi. 

Phổ hấp thụ của các PdSe2 QDs pha tạp đơn 
nguyên tử khác nhau được mô tả trong Hình 5. Kết 
quả cho thấy đỉnh hấp thụ của các cấu trúc QD-non, 
QD-Ru1, QD-Rh1, QD-Ag1, QD-O2, QD-S2 thuộc 
vùng hồng ngoại tương ứng với bước sóng trong 
khoảng từ 2.000 nm đến 5.000 nm với đặc tính dị 
hướng khác nhau. Quan sát có thể thấy hai cấu trúc 
QD-Ag1 và QD-S2 có cường độ hấp thụ theo 
phương Oy tăng so với cấu trúc QD-non, ngược lại 
các cấu trúc còn lại có cường độ hấp thụ theo 
phương Oy là giảm khi pha tạp nguyên tử. Đồng thời 
theo phương Oz tất cả năm cấu trúc tạp cường độ 
hấp thụ đều giảm. Tất cả các cấu trúc đều có cường 
độ đỉnh hấp thụ mạnh nhất quan sát được trên 
phương Oy. Sự dịch chuyển vị trí đỉnh phổ theo 
phương Oy dường như là không có đối với tất cả cấu 
trúc, chỉ xuất hiện đối với phương Oz của hai cấu 
trúc QD-Ru1, QD-Rh1 và đồng thời theo phương 
này tất cả năm cấu trúc cường độ hấp thụ đều giảm 
so với cấu trúc không pha tạp. 
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Hình 4. Mật độ trạng thái tổng (DOS) và mật độ trạng thái riêng (PDOS) của PdSe2 QDs pha tạp đơn 

khác nhau 

 
Hình 5. Phổ hấp thụ quang của các chấm lượng tử PdSe2 với các nguyên tử tạp đơn khác nhau 
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3. ẢNH HƯỞNG CỦA TẠP ĐÔI LÊN 
TÍNH CHẤT QUANG ĐIỆN TỬ CỦA 
CHẤM LƯỢNG TỬ PDSE2   

3.1. Thiết lập mô hình và tính toán 

Sáu cấu trúc pha tạp đôi nguyên tử khác nhau 
được hình thành từ cấu trúc chấm lượng tử PdSe2 
ban đầu được thể hiện trong Hình 6, khi thực hiện 
thay thế các nguyên tử Ruthenium (Ru), Rhodium 
(Rh), Silver (Ag) tại vị trí nguyên tử Pd (37) – có lai 
hóa sp3 và các nguyên tử Oxygen (O), Sulphur (S) 
tại vị trí nguyên tử Se (27) – có lai hóa sp2. Tối ưu 
sáu cấu trúc PdSe2 QDs pha tạp đôi nguyên tử bao 
gồm QD-Ru1O2, QD-Ru1S2, QD-Rh1O2, QD-
Rh1S2, QD-Ag1O2 và QD-Ag1S2. Sau khi tối ưu, 
đặc tính điện tử và phổ hấp thụ của các cấu trúc khảo 

sát được xác định thông qua phần mềm 
QuantumATK với phương pháp DFT-LCAO 
(Linear Combination of Atomic Orbitals) trong điều 
kiện k-point 1 : 1 : 1 theo ba phương x : y : z với 
năng lượng cut-off là 1500 eV. Vùng chân không 15 
Å áp theo ba chiều x, y, z để tránh tương tác ảnh 
giữa những cấu trúc. Tất cả tính toán được thực hiện 
sau quá trình tối ưu hình học sao cho lực tác động 
lên mỗi nguyên tử không vượt quá 0,03 eV/Å và 
10−5 eV là tiêu chí hội tụ cho tổng năng lượng. 

Hệ số hấp thụ của vật liệu được xác định thông 
qua phương trình (1) với c  là vận tốc ánh sáng trong 
chân không và κ là hệ số tắt dần được xác định qua 
phương trình (2) từ phần thực ( )1ε ω  và phần ảo

( )2ε ω  của hàm điện môi (3) (Singh et al., 2016) . 

 
Hình 6. Các cấu trúc sau khi tối ưu của chấm lượng tử PdSe2 pha tạp đôi nguyên tử khác nhau 

(Hình cầu màu xanh dương, cam, xanh lá, tím, nâu, đỏ và hồng lần lượt tương ứng với các nguyên tử Pd, Se, Ru, Rh, Ag, 
O và S)   

3.2. Kết quả và thảo luận 

Tương tự với phần tạp đơn, năng lượng liên kết 

BE  của các mẫu nghiên cứu được xác định theo 
công thức (4) (Yuan et al., 2017) 

( )total Pd Pd Se Se doping doping
B

Pd Se doping

E n E n E n E
E

n n n
− − −

=
+ + (4) 

với 𝐸𝐸𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡 là năng lượng tổng cho mỗi PdSe2 
QDs đang xét; 𝐸𝐸𝑃𝑃𝑃𝑃, 𝐸𝐸𝑆𝑆𝑆𝑆 và 𝐸𝐸𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑 lần lượt là năng 
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lượng riêng của các nguyên tử Pd, Se và nguyên tử 
pha tạp; 𝑛𝑛𝑃𝑃𝑃𝑃, 𝑛𝑛𝑆𝑆𝑆𝑆 và 𝑛𝑛𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑 lần lượt là số nguyên 
tử Pd, Se và các nguyên tử pha tạp.  

Kết quả tính toán số cho thấy năng lượng liên kết 
của QD-Ru1O2, QD-Ru1S2, QD-Rh1O2, QD-
Rh1S2, QD-Ag1O2 và QD-Ag1S2 lần lượt là - 4,26 
eV, - 4,19 eV, - 4,18 eV, - 4,16 eV, - 4,12 eV và - 
4,09 eV, tất cả các cấu trúc nghiên cứu đều ổn định 
về mặt nhiệt động học. Điều này cho thấy sự ổn định 
của các cấu trúc PdSe2 khi pha tạp với các nguyên 
tử Ru, Rh, Ag, O và S. Trong đó, cấu trúc QD-
Ru1O2 có năng lượng liên kết thấp nhất từ đó là cấu 
trúc có sự ổn định nhất về nhiệt động học. 

Thông số về độ dài liên kết trước và sau tối ưu 
của các liên kết xung quanh vị trí pha tạp được trình 
bày trong Bảng 2. Các độ dài liên kết xung quanh vị 

trí pha tạp đều có sự chênh lệch giữa trước và sau tối 
ưu khi so với PdSe2 QD ban đầu. Sự chênh lệch độ 
dài liên kết đối với từng cấu trúc pha tạp đơn nguyên 
tử chịu sự ảnh hưởng chủ yếu của đường kính 
nguyên tử pha tạp so với nguyên tử ban đầu. Có thể 
thấy, sau khi tối ưu độ dài liên kết xung quanh pha 
tạp của các cấu trúc đều có xu hướng giảm ngoại trừ 
cấu trúc QD-Ag1. 

Khảo sát các độ dài liên kết trước và sau tối ưu 
của các liên kết xung quanh vị trí tạp được trình bày 
trong Bảng 2. Sự chênh lệch độ dài liên kết này chủ 
yếu xuất hiện ở các liên kết: Se (27)-Pd (37), Se 
(27)-Pd (42) và Se (27)-Se (31) của cả sáu cấu trúc 
tạp đôi, tuy nhiên ở cả hai cấu trúc được pha tạp Ag 
xuất hiện thêm sự chênh lệch rõ ở các cạnh quanh vị 
trí pha tạp: Pd (37)-Se (35), Pd (37)-Se (29), Pd 
(37)-Se (23). 

Bảng 2. Độ dài liên kết quanh vị trí pha tạp của cấu trúc PdSe2 QDs với X là nguyên tử Pd (37), Ru, Rh, 
Ag và Y là Se (27), O, S tương ứng với từng cấu trúc tạp đôi  

Mẫu 
Liên kết QD-Ru1O2 QD-Ru1S2 QD-Rh1O2 QD-Rh1S2 QD-Ag1O2 QD-Ag1S2 

Trước tối ưu 
X - Y 2,449 2,449 2,449 2,449 2,449 2,449 

X – Se (35) 2,452 2,452 2,452 2,452 2,452 2,452 
X - Se (29) 2,447 2,447 2,447 2,447 2,447 2,447 
X - Se (23) 2,453 2,453 2,453 2,453 2,453 2,453 
Y - Pd (42) 2,360 2,360 2,360 2,360 2,360 2,360 
Y - Se (31) 2,388 2,388 2,388 2,388 2,388 2,388 

Sau tối ưu 
X - Y 2,257 2,295 2,187 2,381 2,287 2,461 

X – Se (35) 2,493 2,437 2,420 2,442 2,508 2,536 
X - Se (29) 2,400 2,448 2,404 2,451 2,619 2,585 
X - Se (23) 2,501 2,438 2,448 2,457 2,531 2,551 
Y - Pd (42) 2,170 2,273 2,129 2,259 2,139 2,247 
Y - Se (31) 1,795 2,271 1,807 2,262 1,808 2,249 

Ghi chú: Chiều dài được tính bằng đơn vị Å 

Hình 7 cho thấy độ rộng vùng cấm thay đổi phụ 
thuộc chủ yếu vào nguyên tử pha tạp. Cụ thể, xét đối 
với bốn cấu trúc QD-Ru1O2, QD-Ru1S2, QD-
Ag1O2, QD-Ag1S2; độ rộng vùng cấm lần lượt là 
0,21 eV, 0,14 eV, 0,20 eV và 0,15 eV; cho thấy sự 
thu hẹp của độ rộng vùng cấm khi pha tạp nguyên tử 
S tại vị trí có lai hóa sp2. Trong khi đó, cấu trúc QD-
Rh1O2 và QD-Rh1S2 độ rộng vùng cấm không 
chênh lệch quá lớn. Chỉ cấu trúc QD-Rh1S2 cho kết 
quả độ rộng vùng cấm được mở rộng sau khi pha 
tạp; các cấu trúc còn lại đều có xu hướng thu hẹp 
vùng cấm và là các cấu trúc với đặc tính điện tử 
chuyển dần về kim loại. 

Kết quả được làm rõ hơn bởi mật độ trạng thái 
tổng (DOS) và mật độ trạng thái riêng (PDOS) được 
mô tả trong Hình 8. Biểu đồ cho thấy được rằng sự 
đóng góp của nguyên tử pha tạp tại vị trí có lai hóa 
sp3 của cả sáu cấu trúc đều tương đồng với mật độ 
trạng thái tổng. Ngoài ra, sự đóng góp của các 
nguyên tử pha tạp tại vị trí có lai hóa sp2 là yếu hơn 
so với các nguyên tử còn lại và so với mật độ tổng 
của cấu trúc. Sự đóng góp của nguyên tử Ru, Rh tại 
vị trí có lai hóa sp3 thể hiện sự vượt trội hơn so với 
các nguyên tử O, S pha tạp tại vị trí có lai hóa sp2.  
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Hình 7. Cấu trúc vùng của PdSe2 QDs với các cấu trúc pha tạp đôi nguyên tử khác nhau  

Ghi chú: a) QD-Ru1O2, b) QD-Ru1S2, c) QD-Rh1O2, d) QD-Rh1S2, e) QD-Ag1O2, f) QD-Ag1S2 

Đối với pha tạp đôi, so với QD-non, cường độ 
mật độ trạng thái của nguyên tử Se giảm ngoại trừ 
cấu trúc QD-Ag1S2. PDOS của Pd và Se ở vùng hoá 
trị đồng thời dịch chuyển ra xa mức Fermi ở cấu trúc 
có pha tạp Rh là QD-Rh1O2 và QD-Rh1S2, tuy 
nhiên PDOS của Rh và O (S) phân bố gần mức 
Fermi tương ứng với vị trí PDOS của Pd và Se của 
QD-non. Điều này làm cho độ rộng vùng cấm của 
QD-Rh1O2 và QD-Rh1S2 gần như tương đồng với 
QD-non. Ngược lại, so với QD-non, tương tác của 
các nguyên tử pha tạp đôi làm cho sự phân bố trạng 
thái của nguyên tử Pd ở vùng hoá trị dịch chuyển 
gần mức Fermi hơn, từ đó thu hẹp độ rộng vùng cấm 
của QD-Ru1O2, QD-Ag1O2, QD-Ru1S2 và QD-
Ag1S2. 

Phổ hấp thụ của các PdSe2 QDs pha tạp đôi với 
hai loại nguyên tử được mô tả trong Hình 9. Tương 
tự như các cấu trúc PdSe2 QDs pha tạp đơn với các 

nguyên tử khác nhau, đặc tính dị hướng của phổ hấp 
thụ cũng được thu nhận trong tất cả các cấu trúc 
PdSe2 QDs pha tạp đôi với hai loại nguyên tử khác 
nhau. Kết quả tính toán cho thấy đỉnh hấp thụ của 
các cấu trúc tạp đôi đều thuộc vùng hồng ngoại xa 
dao động từ 2.000 nm đến 3.000 nm và cường độ 
đỉnh hấp thụ ở phương Oy mạnh hơn so với phương 
Ox và Oz. Khi quan sát trên đồ thị, ta có thể thấy 
QD-Rh1S2 và QD-Ag1S2 là hai cấu trúc có cường 
độ hấp thụ mạnh nhất và có đỉnh hấp thụ ở vị trí 
bước sóng 3.000 nm, nhưng ở cấu trúc QD-Rh1S2 
có sự vượt trội hơn về cường độ hấp thụ so với cấu 
trúc QD-Ag1S2 theo phương Oy, đồng thời nếu 
quan sát theo phương Oz thì cường độ hấp thụ của 
cấu trúc QD-Ag1S2 lại mạnh hơn cấu trúc QD-
Rh1S2. Trong khi đó, đối với cấu trúc QD-Ru1O2 
cường độ hấp thụ thấp nhất theo phương Oy với 
bước sóng trong khoảng 3.000 nm, nhưng xét theo 
phương Ox, Oz thì cường độ hấp thụ của cấu trúc 
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này lần lượt nằm trong khoảng bước sóng 2.200 nm 
và 2.000 nm, có thể nói là mạnh nhất so với các cấu 
trúc còn lại. Mặt khác, cường độ đỉnh hấp thụ theo 
phương Oy của cấu trúc QD-Ag1O2 ứng với vị trí 
bước sóng khoảng 3.000 nm cao gấp 2 lần cường độ 
đỉnh hấp thụ xét theo phương Oz nằm trong bước 
sóng 3.000 nm và cao gấp 3 lần so với cường độ đỉnh 
hấp thụ quan sát theo phương Ox ở bước sóng 
khoảng 3.000 nm. Riêng đối với hai cấu trúc còn lại 
là QD-Ru1S2 và QD-Rh1O2, cường độ đỉnh hấp thụ 
không có sự khác biệt quá lớn đều nằm trong vùng 

hồng ngoại theo phương Oy và Oz, cường độ đỉnh 
hấp thụ quan sát trên phương Oy của hai cấu trúc 
này cao gấp 3 lần cường độ đỉnh hấp thụ theo 
phương Oz ứng với bước sóng khoảng 3.000 nm. 
Mặc dù tất cả các cấu trúc này có sự khác nhau về 
cường độ hấp thụ theo phương Oy và Oz, nhưng 
nhìn một cách tổng thể thì đa phần các cấu trúc này 
đều nằm trong phạm vi vùng hồng ngoại ứng với 
bước sóng từ 2.000 nm đến 3.000 nm và chỉ riêng 
cấu trúc QD-Ru1O2 cho cường độ hấp thụ theo ba 
phương. 

 
Hình 8. Mật độ trạng thái tổng (DOS) và mật độ trạng thái riêng (PDOS) của PdSe2 QDs pha tạp đôi 

khác nhau 

Kết quả trên cho thấy sự liên hệ mật thiết giữa 
tính chất điện tử và phổ hấp thụ của các cấu trúc. Rõ 
ràng, sự thay đổi giản đồ vùng và độ rộng vùng cấm 
của sáu cấu trúc tạp đôi là không nhiều. Tuy nhiên 
độ rộng vùng cấm của các cấu trúc có xu hướng 
giảm khi pha tạp ngoại trừ cấu trúc QD-Rh1S2 là 

tăng so với trước khi tạp, dẫn đến các cấu trúc có sự 
tương đồng về phổ hấp thụ thu nhận được. Có thể 
nhận thấy rõ khi pha tạp đôi nguyên tử các cấu trúc 
đều có cường độ hấp thụ giảm so với ban đầu, đặc 
biệt ở cấu trúc QD-Ru1O2 là giảm mạnh theo hai 
phương Oy, Oz và xuất hiện cường độ theo phương 
Ox rõ. 
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Hình 9. Phổ hấp thụ quang của các chấm lượng tử PdSe2 với các nguyên tử tạp đôi khác nhau 

4. KẾT LUẬN  

Tóm lại, trong nghiên cứu này, đặc tính điện tử 
và phổ hấp thụ quang của chấm lượng tử PdSe2 pha 
tạp các nguyên tử Ru, Rh, Ag, O và S đã được khảo 
sát chi tiết. Kết quả cho thấy, QD-Ru1 và QD-
Ru1O2 là hai cấu trúc có sự ổn định nhất với đỉnh 
phổ hấp thụ khoảng 3.000 nm ở vùng hồng ngoại. 
Độ rộng vùng cấm của các cấu trúc khi pha tạp đều 
có xu hướng thu hẹp lại ngoại trừ hai cấu trúc cho 
độ rộng vùng cấm được mở rộng là QD-Rh1 và QD-
Rh1O2. Các đỉnh phổ hấp thụ thu được của các cấu 
trúc pha tạp với từng nguyên tử khác nhau đều nằm 
trong vùng ánh sáng hồng ngoại. Đồng thời, phổ hấp 
thụ của các cấu trúc pha tạp đều thể hiện sự khác 

biệt về cường độ hấp thụ theo phương Oy và Oz là 
chủ yếu và vị trí đỉnh có thay đổi lớn ở phương Oz. 
Lý giải cho những thay đổi trong cấu trúc vùng và 
sự chuyển dời đỉnh phổ qua việc phân tích mật độ 
trạng thái tổng và mật độ trạng thái riêng phần mà 
nguyên tử đóng góp. Dữ liệu đặc tính điện tử và phổ 
hấp thụ của chấm lượng tử PdSe2 pha tạp nguyên tử 
có thể định hướng thực nghiệm để tổng hợp cấu trúc 
này, tạo nền tảng định hướng ứng dụng cho các thiết 
bị quang điện tử dựa trên hệ vật liệu này. 
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