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TÓM TẮT 
Trong nghiên cứu này, các đặc tính quang-điện tử của các chấm lượng 
tử dị thể loại II dạng lõi-vỏ (HBC-xV), với lõi là một vòng lục giác 
graphene pha tạp x số nguyên tử vanadium (V) và vỏ là chấm lượng 
tử có cấu trúc Hexa-peri-hexabenzocoronene (HBC) được tìm hiểu 
bằng phương pháp lý thuyết phiếm hàm mật độ DFT. Nghiên cứu sử 
dụng phiếm hàm tương quan trao đổi Heyd-Scuseria-Ernzerhof để tập 
trung khảo sát tương tác điện tử-điện tử giữa các electron lớp d trong 
vanadium. Kết quả cho thấy, sự hình thành chấm lượng tử lõi-vỏ loại 
II HBC-xV đã dẫn đến sự dịch chuyển đỏ đáng kể của phổ hấp thụ 
quang về vùng khả kiến so với các chấm lượng tử graphene. Cơ chế 
dịch chuyển điện tử giữa phần lõi và phần vỏ trong chấm lượng tử 
cũng đã được chỉ ra. Những kết quả này giúp hiểu rõ hơn cơ chế phát 
quang, mối quan hệ chặt chẽ giữa cấu trúc vùng năng lượng và phổ 
hấp thụ quang của chấm lượng tử graphene với mong muốn cải thiện 
độ chọn lọc ánh sáng và hiệu suất chuyển đổi của pin mặt trời thế hệ 
mới. 

Từ khoá: Chấm lượng tử graphene Hexa-peri-hexabenzocoronene, 
tính chất quang-điện tử, thiết bị năng lượng mặt trời, pha tạp 
vanadium 

ABSTRACT 
The optoelectronic properties of type II core-crown hexagonal 
graphene quantum dots doped with vanadium (HBC-xV) were 
investigated using the density functional theory simulation method. To 
precisely predict the orbital interactions between the d-orbitals of 
vanadium atoms, we use Heyd-Scuseria-Ernzerhof as exchange-
correlation functional. It was shown that by doping vanadium atoms 
to these quantum dots, the absorption spectra exhibit remarkable red-
shifts towards the visible light range. The absorption mechanism 
between the core and the crown portions of the dots was also 
explained. These results highlight the essence of vanadium doped 
atoms to the electronic and optical properties and enhance the light-
to-electricity conversion capacity of these type II core-crown quantum 
dots. 

Keywords: Hexa-peri-hexabenzocoronene graphene quantum 
dots, optoelectronic properties, solar cells, doping vanadium 
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1. GIỚI THIỆU 

Cùng với sự bùng nổ của các cuộc cách mạng 
khoa học công nghệ, quá trình công nghiệp hóa và 
đô thị hóa, nhu cầu sử dụng và lưu trữ năng lượng 
của con người ngày càng tăng cao. Hiện nay, tuy 
nhiên liệu hóa thạch vẫn là nguồn cung cấp năng 
lượng chính cho các hoạt động từ sinh hoạt đời sống 
đến các hoạt động công nghiệp quy mô lớn, các tác 
động tiêu cực từ quá trình khai thác và sử dụng nhiên 
liệu hóa thạch dẫn đến sự biến đổi khí hậu toàn cầu 
với các hiện tượng thời tiết cực đoan và các vấn đề 
về ô nhiễm môi trường nghiêm trọng. Nhu cầu mở 
rộng và phát triển nguồn năng lượng xanh, sạch và 
bền vững trở thành nhu cầu cấp thiết. Trong các 
nguồn năng lượng tái tạo được khai thác và sử dụng 
hiện nay, năng lượng Mặt Trời được kỳ vọng là 
nguồn năng lượng tiềm năng nhất, đặc biệt là ở các 
quốc gia thuộc khu vực xích đạo. Tuy nhiên, việc 
chuyển đổi bức xạ Mặt Trời thành điện năng với 
hiệu suất cao vẫn còn gặp nhiều thách thức. Để tăng 
hiệu suất chuyển đổi quang năng thành điện năng, 
vượt giới hạn lý thuyết về hiệu suất Shockley-
Queisser của pin Mặt Trời (Shockley & Queisser, 
1961; Miller et al., 2012; Ehrler et al., 2020), trong 
những năm gần đây, các nghiên cứu về lý thuyết và 
thực nghiệm đã đề xuất nhiều phương pháp cải tiến 
rất hiệu quả (Grimaldi et al., 2019; Kumar et al., 
2023). Một trong những phương pháp hiệu quả được 
chú ý hiện nay là việc tích hợp các chấm lượng tử 
có kích thước nanomet vào các vật liệu nền bán dẫn 
thương mại. Các chấm lượng tử này cho phép thúc 
đẩy quá trình nhân lên của các cặp electron-lỗ trống, 
trong đó sự hấp thụ của một photon đơn lẻ dẫn đến 
sự hình thành nhiều cặp electron-lỗ trống, giúp cải 
thiện đáng kể hiệu suất chuyển đổi quang năng thành 
điện năng. Trong những công bố gần đây (Goyal et 
al., 2020; Swain et al., 2020;  Kumar et al., 2023; 
Roondhe et al., 2023; Thanh Si et al., 2024), các tác 
giả đã chỉ ra mối liên hệ mật thiết giữa việc điều 
chỉnh sự hấp phụ/pha tạp/biến dạng của các chấm 
lượng tử lên vật liệu bán dẫn truyền thống nhằm tăng 
đáng kể trạng thái điện tử và quá trình vận chuyển 
điện tử của các linh kiện điện tử bán dẫn. 

Chấm lượng tử graphene (graphene quantum 
dots - GQD) là một loại hạt nano carbon có thể được 
tạo thành dễ dàng thông qua quá trình thủy nhiệt các 
tấm graphene (Pan et al., 2010). GQD có độ kết tinh 
tốt, tính chất quang điện tử đa dạng và ổn định về 
mặt cơ học vượt trội khi bị thụ động biên bởi các 
nhóm chức (Peng et al., 2012; Bacon et al., 2014; 
Lee et al., 2019; Dang et al., 2022). Các hệ nano này 
đã nhận được sự quan tâm đặc biệt trong nghiên cứu 

kỹ thuật nhờ vào các đặc tính sạch, thân thiện với 
môi trường và khả năng tương thích sinh học cao (Li 
et al., 2015; Li et al., 2019; Abbas et al., 2020; 
Prabhu & Suganthy, 2020). Để khảo sát khả năng 
hấp thụ quang-điện tử của chấm lượng tử này, các 
nhà nghiên cứu đã thực hiện quan sát trên các chấm 
carbon riêng lẻ, chúng dễ bị kích thích và tồn tại 
nhiều vị trí hấp thụ thứ phát (Dam et al., 2017). Các 
nghiên cứu trước đây đã chỉ ra rằng những vật liệu 
như vậy có thể gây ra sự dịch chuyển phổ hấp thụ về 
vùng ánh sáng dài khi được pha tạp hoặc hấp phụ 
kim loại hoặc các nhóm chức, phối tử đặc trưng 
(Feng et al., 2019). Vorontsov and Tretykov (2018) 
đã chỉ ra rằng đối với các chấm graphene GQD có 
kích thước đường kính lên tới 6 nm, năng lượng cần 
thiết để tạo thành của các chấm lượng tử này nếu 
không có sự thụ động hóa biên bởi hydro là 13,1 
eV.nm-1, trong khi giá trị tương ứng này khi được 
thụ động biên là 1,3–2,7 eV.nm- 1. Điều này chứng 
tỏ khi có thụ động hóa biên hydro, chấm lượng tử 
graphene sẽ dễ được hình thành trong chân không 
theo phương pháp hình thành tự kết dính từ dưới lên 
(bottom-up). Đặc biệt, khi pha tạp nitrogen, 
sulfur,… chúng có thể làm tăng cường đáng kể tính 
chất quang điện tử của các chấm lượng tử graphene 
thông qua sự hiệu chỉnh cấu trúc vùng năng lượng 
(Krasheninnikov et al., 2009; X. Li et al., 2015; 
Tang et al., 2018; Duy et al., 2022; Nhat et al., 
2024a, 2024b). 

Ngoài các chấm lượng tử đơn truyền thống, các 
chấm lượng tử dị thể có thể được hình thành bằng 
cách ghép các chấm lượng tử đơn lại với nhau. Các 
chấm lượng tử dị thể điển hình là sự kết hợp của 
ZnSe – CdSe, ZnSe – CdTe, loại II nổi bật là CdTe 
– CdSe, CdTe – CdS, PbSe – CdSe (García de 
Arquer et al., 2024). Dựa vào độ lệch của cấu trúc 
vùng năng lượng, chúng ta có thể ghép các chấm 
lượng tử đơn này thành chấm lượng tử dị thể loại I 
và loại II ở dạng core-shell, core-crown, core-wings, 
core-shell-shell,…(Ivanov et al., 2007; Prudnikau et 
al., 2013; Tessier et al., 2014). Bằng cách này, với 
cùng loại hợp chất, kết hợp với việc thay đổi kích 
thước và hình dạng, chúng ta có thể dễ dàng tạo các 
chấm lượng tử dị thể loại I và loại II (X. Liu et al., 
2016; Park et al., 2021). Với sự linh hoạt của việc 
điều khiển hình dạng và cấu trúc của chấm lượng tử, 
chúng ta dễ dàng nâng cao hiệu suất chuyển đổi 
quang năng thành điện năng của chấm lượng tử dị 
thể (Green et al., 2009; Antanovich et al., 2015; 
Grimaldi et al., 2019).  

Trong nghiên cứu này, độ bền và tính chất điện 
tử của chấm lượng tử graphene đồng pha tạp nguyên 
tử kim loại chuyển tiếp vanadium dạng core-crown 
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(lõi-vỏ) trong chân không được khảo sát bằng cách 
sử dụng mô phỏng lý thuyết phiếm hàm mật độ 
(density functional theory – DFT) (Aliano & Cicero, 
2012; Allouche, 2012; Nhat et al., 2020; Tran et al., 
2021; Si et al., 2021; Ta et al., 2021). Cụ thể, nghiên 
cứu tạo ra những thay đổi trong cấu trúc hình học, 
cấu trúc vùng năng lượng và phổ hấp thụ quang của 
các chấm lượng tử lõi-vỏ theo số lượng nguyên tử 
pha tạp vanadium. Thông qua kết quả nghiên cứu 
này, sự linh hoạt của việc điều khiển cấu trúc của vật 
liệu làm thay đổi bản chất điện tử của chấm lượng 
tử kim loại chuyển tiếp được chỉ ra nhằm nâng cao 
hiệu suất chuyển đổi điện năng của các pin mặt trời 
thế hệ mới. 

2. PHƯƠNG PHÁP NGHIÊN CỨU 

Tương tự như khi pha tạp nguyên tử nitrogen vào 
chấm lượng tử graphene (Nhat et al., 2024b), tấm 
graphene 2D được cắt thành chấm lượng tử 
graphene hình lục giác và thụ động biên bằng các 
nguyên tử hydro để hình thành cấu trúc Hexa-peri-
hexabenzocoronene (HBC). Để tạo mẫu chấm lượng 
tử dị thể, một vòng lục giác được khoét ở trung tâm 
và thực hiện tối ưu hóa cấu trúc hình học của 
chúng để tạo lớp vỏ (HBC-crown) bằng phương 
pháp học sâu (deep learning) được tích hợp trong 
gói phần mềm Amsterdam Modeling Suite (SCM 
AMS2023, 2023) với hàm thế M3GNet (Chen & 
Ong, 2022). Hàm thế M3GNet được chứng minh là 
hàm thế học sâu với độ tin cậy tương đồng với hàm 
thế Perdew-Burke-Ernzerhof (PBE) (Wan et al., 
2021) thường được sử dụng trong lý thuyết phiếm 
hàm mật độ DFT. Các chấm lượng tử lõi có dạng 
một vòng lục giác C6-xH6Vx (với x là số lượng 
nguyên tử vanadium x=1-3). Do vanadium có cấu 
hình electron dạng [Ar] 3d34s2, để đảm bảo độ tin 
cậy trong các tính toán về cấu trúc vùng năng lượng 
và hàm mật độ trạng thái, nghiên cứu sử dụng phiếm 
hàm tương quan trao đổi  Heyd-Scuseria-Ernzerhof 
(HSE06) trên thang Jacob (Liao et al., 2022) với bộ 
cơ sở triple-zeta polarization (TZP). Điều kiện hội 
tụ trung bình (root mean square) về lực tương tác 
Hellmann-Feynman giữa các nguyên tử  được thiết 
lập là 0.01 eV Å-1 và điều kiện hội tụ của hàm tự 
hợp là 10-5 eV/cell. Để đảm bảo độ tin cậy của phổ 
hấp thụ quang học, phổ hấp thụ quang học được tính 
dựa trên 120 trạng thái năng lượng kích thích thấp 
nhất của hệ.  

Đểđánh giá tính ổn định của chấm lượng tử 
graphene dạng lõi-vỏ pha tạp vanadium (HBC-xV), 
năng lượng hấp phụ (Eads) được xác định dựa trên 
công thức (1) (Anithaa et al., 2020) 𝐸𝐸𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 =
𝐸𝐸(𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻 − 𝑥𝑥𝑥𝑥) − 𝐸𝐸(𝐶𝐶36𝐻𝐻18) − 𝐸𝐸(𝐶𝐶6−𝑥𝑥𝐻𝐻6𝑉𝑉𝑥𝑥) + 6 ∗

𝐸𝐸(𝐻𝐻), trong đó 𝐸𝐸(𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻 − 𝑥𝑥𝑥𝑥) và 𝐸𝐸(𝐶𝐶36𝐻𝐻18) là tổng 
năng lượng tự do (free energy) của mẫu chấm lượng 
tử HBC pha tạp vanadium và mẫu HBC-vỏ, 
𝐸𝐸(𝐶𝐶6−𝑥𝑥𝐻𝐻6𝑉𝑉𝑥𝑥) và 𝐸𝐸(𝐻𝐻) lần lượt là năng lượng của 
chấm lượng tử pha tạp vanadium và năng lượng của 
đơn nguyên tử hydro. Chỉ số x là số lượng nguyên 
tử vanadium trong mẫu chấm lượng tử đang khảo 
sát. 

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 
3.1. Cấu trúc hình học 

Để nghiên cứu các đặc tính quang-điện tử của 
các chấm lượng tử graphene dạng lõi-vỏ, bước đầu 
nghiên cứu tiến hành tạo lập và tối ưu về mặt hình 
học cũng như năng lượng của chấm lượng tử HBC 
thuần (HBC-0V) được thể hiện ở Hình 1a-c. Cấu 
trúc của HBC-0V có độ cong vênh nhất định nhưng 
vẫn đảm bảo phù hợp với các mẫu đã được công bố 
trước đó (R. Liu et al., 2011; Nhat et al., 2024b). Để 
tạo chấm lượng tử vỏ, chúng tôi thực hiện khoét một 
vòng lục giác C6 ở trung tâm của mẫu HBC-0V và 
thực hiện tối ưu hóa hình học và năng lượng của 
mẫu. Sau tối ưu, mẫu HBC-vỏ (HBC-crown) được 
hình thành và có cấu trúc như Hình 1b-d. Kết quả 
này tương đồng với mẫu HBC-vỏ được công bố bởi 
Anithaa et al. (2020).  

 
Hình 1. (a-c) Cấu trúc tối ưu của HBC thuần và 
(b-d) HBC-vỏ (C36H18) nhìn từ trên xuống (a-b), 

nhìn từ mặt bên (c-d) 
Các quả cầu màu xám và màu trắng lần lượt đại diện 
cho các nguyên tử C và H 

Chấm lượng tử lõi 𝐶𝐶6−𝑥𝑥𝐻𝐻6𝑉𝑉𝑥𝑥 được hình thành 
bằng cách pha tạp nguyên tử vanadium vào chấm 
lượng tử graphene lục giác C6H6. Do cấu trúc C6H6 
thuần có tính đối xứng cao nên mẫu pha tạp một 
nguyên tử vanadium 𝐶𝐶5𝐻𝐻6𝑉𝑉 chỉ có một cấu hình khả 
dĩ. Các mẫu pha tạp hai và ba nguyên tử vanadium 
được hình thành bằng cách thay thế thêm một hoặc 
hai nguyên tử  vanadium tại các vị trí của nguyên tử 
carbon ở mức đối xứng hình học cao nhất (Hình 2).  



Tạp chí Khoa học Đại học Cần Thơ   Tập 60, Số chuyên đề: Khoa học tự nhiên (Toán-Lý) (2024): 115-125 

118 

Sau khi đã xác định được cấu hình bền vững của 
các chấm lượng tử lõi pha tạp vanadium, để tăng độ 
linh động điện tử của chấm lượng tử lõi, các nguyên 
tử hydro thụ động ở biên được tháo và cho các chấm 
lượng tử này hấp phụ vào chấm lượng tử HBC-vỏ ở 
vùng trung tâm. Các cấu hình hấp phụ ổn định được 
thể hiện ở Hình 3. Do các nguyên tử vanadium có 
độ âm điện 1,63e thấp hơn đáng kể so với 2,55e của 
carbon, các nguyên tử carbon sẽ chia sẻ các electron 
dùng chung với các nguyên tử vanadium liền kề. Để 
xác định độ bền của các hệ chấm lượng tử lõi-vỏ, 
công thức năng lượng hấp phụ được sử dụng để đánh 
giá năng lượng hấp phụ của hệ và thể hiện trong 
Bảng 1. Dựa vào năng lượng hấp phụ có thể thấy 
rằng, các chấm lượng tử graphene dạng lõi-vỏ 
(HBC-xV) có độ ổn định tốt hơn về mặt năng lượng 
so với chấm lượng tử vỏ (HBC-vỏ). Năng lượng hấp 
phụ dao động trong khoảng -10,13 eV đối với mẫu 
HBC-1V đến -11,66 eV đối với mẫu HBC-3V. 
Đồng thời, kết quả này cũng cho thấy mẫu HBC-2V 
bền vững hơn về năng lượng so với hai mẫu HBC-
1V và HBC-3V còn lại.  

Bảng 1. Năng lượng hấp phụ của các mẫu HBC-
xV so với mẫu HBC-vỏ  

Mẫu Năng lượng hấp phụ (eV) 
HBC-vỏ --- 
HBC-1V -10,13 
HBC-2V -11,66 
HBC-3V -10,53 

Để khảo sát sự tương tác giữa phần vỏ và phần 
lõi, độ dài liên kết C-C trước và sau hấp phụ được 

xác định trong Bảng 2. Thứ tự của các nguyên tử C 
được đánh số ở Hình 1b. Bảng 2 cho thấy, phần vỏ 
có độ dài liên kết C-C ở khu vực trung tâm mẫu vào 
khoảng 1,345 - 1,518 Å. Sau khi hình thành cấu trúc 
lõi-vỏ, khoảng cách này có xu hướng tăng lên và dao 
động trong khoảng 1,418 - 1,538 Å. Đặc biệt, chấm 
lượng tử HBC-3V độ dài liên kết C-C ở các vị trí 
tương ứng trong vỏ graphene tăng lên rõ rệt do số 
lượng nguyên tử vanadium pha tạp vào chiếm ưu thế 
so với hai mẫu còn lại. Do đó, chấm lượng tử HBC-
3V bị biến dạng cấu trúc nhiều nhất so với cấu trúc 
ban đầu. Điều này dự đoán nguyên tử vanadium 
tương tác mạnh mẽ các nguyên tử C lân cận làm độ 
dài liên kết C-C bị thay đổi đáng kể. Chính sự biến 
đổi cấu trúc mạnh mẽ này đã đưa ra dự đoán về tiềm 
năng sử dụng chấm lượng tử lõi-vỏ làm tăng cường 
khả năng chuyển đổi quang năng thành điện năng 
của các pin năng lượng mặt trời tích hợp chấm lượng 
tử, tương tự các công trình đã được công bố trước 
(Duy et al., 2022; Thanh Si et al., 2024).  

  
Hình 2. Cấu hình tối ưu của chấm lượng tử lõi 

có tích hợp vanadium: C5H6V (a), C4H6V2 (b) và 
C3H6V3 (c) 

Các quả cầu màu xám, màu cam và màu trắng lần lượt 
đại diện cho các nguyên tử C, V và H 

 
Hình 3. Cấu hình tối ưu của hệ lõi-vỏ graphene tích hợp vanadium nhìn từ trên xuống: (b) HBC-1V, 

(c) HBC-2V, (d) HBC-3V và (a) HBC-vỏ để tham khảo, nhìn từ mặt bên tương ứng (f-g-h-e) 
Vòng tròn màu đỏ ở trung tâm thể hiện cho vị trí hấp phụ các chấm lượng tử pha tạp vanadium 
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Bảng 2. Độ dài liên kết C-C ở vùng khuyết tật của mẫu HBC trước và sau hấp phụ các chấm lượng tử 
pha tạp vanadium (Å) 

Liên kết C1-C2 C2-C3 C3-C4 C4-C5 C5-C6 C6-C7 
HBC-vỏ 1,345 1,516 1,345 1,350 1,518 1,351 
HBC-1V 1,418 1,474 1,448 1,450 1,453 1,428 
HBC-2V 1,458 1,458 1,405 1,403 1,457 1,471 
HBC-3V 1,494 1,420 1,442 1,456 1,416 1,467 
Liên kết C7-C8 C8-C9 C9-C10 C10-C11 C11-C12 C12-C13 
HBC-vỏ 1,346 1,518 1,346 1,346 1,518 1,346 
HBC-1V 1,422 1,459 1,438 1,437 1,458 1,424 
HBC-2V 1,482 1,508 1,469 1,458 1,458 1,405 
HBC-3V 1,427 1,427 1,407 1,416 1,436 1,442 
Liên kết C13-C14 C14-C15 C15-C16 C16-C17 C17-C18 C18-C1 
HBC-vỏ 1,351 1,518 1,350 1,345 1,516 1,345 
HBC-1V 1,431 1,453 1,449 1,447 1,474 1,419 
HBC-2V 1,402 1,457 1,471 1,482 1,508 1,468 
HBC-3V 1,439 1,494 1,538 1,536 1,527 1,538 

Chú ý: Số thứ tự của các nguyên tử C được đánh dấu trong Hình 1b 

3.2. Tính chất điện tử 

Tiếp theo, nghiên cứu tiến hành khảo sát sự ảnh 
hưởng của nguyên tố vanadium lên tính chất điện tử 
của chấm lượng tử graphene lõi-vỏ (HBC-xV). Cấu 
trúc vùng năng lượng và độ rộng vùng cấm của các 
mẫu chấm lượng tử graphene lõi-vỏ được thể hiện 
như Hình 4 và Bảng 3. 

 Đáng chú ý rằng, chấm lượng tử loại II có 
cấu trúc lõi-vỏ của chấm lượng tử graphene được 
tích hợp vanadium vào lõi đã được tạo thành công. 
Xem xét dựa trên sự chồng phủ vùng năng lượng 
giữa lõi tích hợp vanadium và vỏ graphene, đặc 
điểm của chấm lượng tử loại II với  đỉnh vùng hóa 
trị (HOMO) và đáy vùng dẫn (LUMO) tương ứng 
của từng vỏ và lõi so le nhau được dễ dàng nhận 
thấy. 

Nhìn chung, sự hình thành chấm lượng tử lõi-vỏ  
loại II đã làm thay độ rộng vùng cấm (Eg) của hệ 
đáng kể so với HBC-vỏ (0,599 eV) và vẫn giữ được 
bản chất bán dẫn của hệ. Cụ thể, độ rộng vùng cấm 
của các hệ lõi-vỏ vào khoảng 0,35 đến 1,08 eV. Giá 
trị Eg của HBC-1V là 1,054 eV (tăng 43%), HBC-
2V là 1,086 eV (tăng 45%) và HBC-3V là 0,357 eV 
(giảm 41%). Sự thay đổi này có thể dẫn đến các xu 
hướng dịch chuyển khác nhau trong quang phổ hấp 
thụ của vật liệu. 

Thông qua độ lệch dãy ∆𝐸𝐸𝐶𝐶 và ∆𝐸𝐸𝑉𝑉 có thể thấy 
các bề mặt tiếp xúc có thể được hình thành một cách 
dễ dàng do các giá trị này không vượt quá 1 eV. Tuy 
nhiên, sự ảnh hưởng của các nguyên tử lạ vẫn là yếu 

tố chính dẫn đến sự khác nhau của độ lệch dãy hóa 
trị của mẫu. Do đó, nghiên cứu cần các khảo sát có 
hệ thống hơn. 

Để hiểu rõ hơn về tác động của vanadium được 
tích hợp vào lõi đối với các đặc tính dịch chuyển 
điện tử của hệ chấm lượng tử lõi-vỏ, quỹ đạo điện 
tử cùng isovalue (Natural Transition Orbitals) ở 
HOMO và LUMO được biểu diễn trong Hình 5. 
Trong đó, vùng có màu xanh lam và xanh lục là phần 
suy giảm, vùng đỏ và cam tương ứng là vùng tích 
lũy điện tử. Đối với HBC thuần, HOMO và LUMO 
thể hiện sự phân bố đối xứng cao trên bề mặt với 
trạng thái liên hợp 𝜋𝜋 điển hình. Đối với lớp vỏ HBC 
(HBC-crown), sự phân bố điện tử chủ yếu ở vị trí 
các carbon tại vùng mẫu bị rỗng và các điện tử được 
tích lũy cục bộ hơn trong HOMO. Điều này cho 
phép hình thành các “bẫy” điện tử, tăng cường khả 
năng hấp thụ các kích thích trong quá trình quang 
hóa. 

Đối với các chấm lượng tử lõi-vỏ tích hợp 
vanadium, tính đối xứng của hình dạng HOMO và 
LUMO bị phá vỡ. Trong HBC-1V, có sự tập trung 
các phân bố điện tử vào vị trí các nguyên tử 
vanadium ở lõi. Tương tự, cả HOMO và LUMO 
HBC-3V có sự chồng phủ quỹ đạo cho thấy sự chia 
sẻ điện tử giữa các vanadium và giữa chúng với 
carbon lận cận. Đối với HBC-2V, có sự biến động 
đáng kể trong HOMO, vùng tích lũy và suy giảm 
điện tử trải rộng trong mẫu. Đặc biệt, sự chồng phủ 
quỹ đạo cho thấy các điện tử được truyền dẫn giữa 
vanadium và các carbon lân cận vô cùng hiệu quả.  
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Hình 4. Cấu trúc vùng năng lượng của các mẫu các hệ chấm lượng tử lõi-vỏ graphene tích hợp 

vanadium lần lượt là HBC-1V, HBC-2V, HBC-3V 
∆𝐸𝐸𝑉𝑉 và ∆𝐸𝐸𝐶𝐶  là độ lệch mức năng lượng vùng hóa trị và vùng dẫn tương ứng trong cấu trúc chấm lượng tử lõi-vỏ 

Bảng 3. Giá trị HOMO, LUMO và độ rộng vùng cấm (Eg) của hệ chấm lượng tử lõi-vỏ graphene  
Mẫu HBC-vỏ HBC-1V HBC-2V HBC-3V 

HOMO -5,2098 -4,9262 -3,9437 -4,4595 
LUMO -4,6108 -3,8722 -2,8553 -4,1052 

Độ rộng vùng cấm 0,5990 1,0540 1,0863 0,3544 
∆𝐸𝐸𝑉𝑉  0,0646  0,0647 0,5182 
∆𝐸𝐸𝐶𝐶  0,9731 0,696 0,5736 

Ghi chú: Các giá trị được tính bằng đơn vị eV 

Từ đây, có hai cơ chế dịch chuyển điện tử kích 
thích trong các mẫu nghiên cứu được dự đoán. Đối 
với HBC-vỏ và HBC-2V, sự dịch chuyển năng 
lượng bởi HOMO diễn ra mạnh mẽ, do đó điện tử sẽ 
có xu hướng nhảy từ mức HOMO lên LUMO trong 
mỗi mô hình. Trong HBC-1V và HBC-3V có sự 
chuyển đổi năng lượng được đóng góp đáng kể từ cả 
HOMO và LUMO, chính vì thế chúng có thể tồn tại 
cả hai quá trình dịch chuyển từ HOMO lên LUMO 
và giữa các trạng thái LUMO của riêng chúng. 
Tương tự với các cơ chế dịch chuyển điện tử trong 
chấm lượng tử loại II đã được công bố trước đó 
(Antanovich et al., 2015; Grimaldi et al., 2019).  
Chấm lượng tử lõi-vỏ loại II trong nghiên cứu cho 
khả năng hình thành các “bẫy” quang học tốt, tạo 
tiền đề cho các ứng dụng trong lĩnh vực quang-điện 
tử. 

3.3. Tính chất quang 

Sự hấp thụ quang thường được biết là kết quả từ 
quá trình quang hóa của một điện tử được kích thích 
bởi một photon tới có bước sóng phù hợp để chuyển 
điện tử này từ trạng thái HOMO lên LUMO và được 
mô tả thông qua các hàm điện môi phức. Các chấm 
lượng tử lõi-vỏ pha tạp vanadium cho thấy sự dịch 
chuyển đáng kể phổ hấp thụ quang về vùng ánh sáng 

khả kiến trong Hình 6. Đây là một tín hiệu tốt cho 
thấy khả năng hiệu chỉnh quang phổ hấp thụ của các 
thiết bị năng lượng Mặt trời tích hợp chấm lượng 
lõi-vỏ pha tạp vanadium. Để giải thích rõ hơn về các 
đỉnh được hình thành trong phổ hấp thụ quang tương 
ứng với sự dịch chuyển năng lượng từ HOMO-n đến 
LUMO+m, các dịch chuyển này đã được liệt kê chi 
tiết trong Bảng 4. Rất rõ ràng, HBC-vỏ không hấp 
thụ các kích thích trong vùng ánh sáng khả kiến.  

Việc dịch chuyển phổ hấp thụ quang của chấm 
lượng tử HBC vào vùng ánh sáng khả kiến thông 
qua các cấu trúc lõi-vỏ tích hợp vanadium đã được 
thực hiện thành công. Kết quả này hoàn toàn phù 
hợp với các tính toán độ rộng vùng cấm của nghiên 
cứu ở phần 3.2. Một điều thú vị là các mức năng 
lượng dịch chuyển rất phù hợp với dự đoán từ phân 
bố orbital. Các đỉnh hấp thụ quang đầu tiên của 
HBC-vỏ (0,6 eV) và HBC-2V (1,09 eV) được hình 
thành thông qua sự dịch chuyển điện tử kích thích từ 
các mức HOMO về LUMO. Trong HBC-1V và 
HBC-3V đỉnh này xuất hiện tương ứng do dịch 
chuyển các mức giữa LUMO-LUMO, chuyển dịch 
HOMO-LUMO xảy ra tương ứng với đỉnh cực đại 
và xuất hiện trong vùng khả kiến. 
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Hình 5. Mô hình quỹ đạo electron (orbital) của các hệ chấm lượng tử lõi-vỏ graphene tích hợp 
vanadium 

Mô hình orbital ở mức HOMO (xanh lam/đỏ) và ở mức LUMO (xanh lục/cam) 



Tạp chí Khoa học Đại học Cần Thơ   Tập 60, Số chuyên đề: Khoa học tự nhiên (Toán-Lý) (2024): 115-125 

122 

 
Hình 6. Phổ hấp thụ của các mẫu HBC-xV  

Bảng 4. Đỉnh hấp thụ quang điển hình và sự dịch chuyển mức năng lượng tương ứng của các chấm 
lượng tử  

Mẫu Bước sóng Năng lượng Cường độ Sự dịch chuyển 

HBC-vỏ 
2,07  0,60 0,30 HOMO  LUMO  
1,83 
1,57 

0,68 
0,79 

0,48 
0,33 

HOMO  LUMO+1 
HOMO -1  LUMO +1 

HBC-1V 

1,32 
0,76 
0,54 
0,46 
0,43 
0,41 
0,37 
0,36 

0,94 
1,63 
2,30 
2,68 
2,85 
3,02 
3,27 
3,44 

0,02 
0,20 
0,25 
0,63 
1,08 
0,41 
0,27 
0,86 

LUMO (α)  LUMO +1 (α) 
LUMO (β)  LUMO +2 (β)  
HOMO (α)  LUMO +2 (α)  
HOMO (β)  LUMO +3 (β) 
HOMO (α)  LUMO +5 (α)  

HOMO -2 (α)  LUMO +1 (α)  
HOMO -1 (α)  LUMO +3 (α) 
HOMO -1 (α)  LUMO +5 (α)   

HBC-2V 

1,13 
0,83 
0,56 
0,50 
0,45 
0,42 
0,40 

1,09 
1,49 
2,20 
2,47 
2,74 
2,94 
3,08 

0,28 
0,06 
0,35 
0,29 
0,68 
0,25 
0,41 

HOMO  LUMO 
HOMO -2  LUMO +1 
HOMO -2  LUMO +7 
HOMO -2  LUMO +8 
HOMO -2  LUMO +9 
HOMO -4  LUMO +3 
HOMO -5  LUMO +2 

HBC-3V 

1,59 
0,81 
0,76 
0,70 
0,66 
0,52 
0,44 
0,41 

0,78 
1,53 
1,63 
1,77 
1,88 
2,35 
2,80 
2,99 

0,02 
0,12 
0,18 
0,12 
0,22 
0,67 
0,68 
0,24 

LUMO (β)  LUMO +1 (β) 
LUMO (β)  LUMO +5 (β) 
LUMO (β)  LUMO +6 (β) 
HOMO (β)  LUMO +3 (β) 
HOMO (β)  LUMO +5 (β) 

HOMO -2 (α)  LUMO +4 (β) 
HOMO -2 (α)  LUMO +1 (β) 
HOMO -4 (α)  LUMO +6 (β) 

Ghi chú: Cường độ và bước sóng của các đỉnh hấp thụ lần lượt được tính bằng đơn vị 104 cm-1 và 𝜇𝜇m 
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4. KẾT LUẬN 

Bằng phương pháp lý thuyết phiếm hàm mật độ 
DFT, nghiên cứu đã tạo lập thành công chấm lượng 
tử graphene loại II với lõi là một vòng lục giác 
graphene pha tạp vanadium và vỏ là chấm lượng tử 
có cấu trúc Hexa-peri-hexabenzocoronene, bước 
đầu chứng minh được ảnh hưởng của vanadium pha 
tạp đến các đặc tính điện tử, quang-điện tử của chấm 
lượng tử lõi-vỏ graphene. Đồng thời, nghiên cứu 
cũng xác định được cơ chế dịch chuyển điện tử của 
các mẫu chấm lượng tử, qua đó thành công trong 
việc làm dịch chuyển phổ hấp thụ quang của chấm 

lượng tử graphene đến vùng ánh khả kiến và có khả 
năng mở rộng cho vùng hồng ngoại gần. Trong 
tương lai, nghiên cứu sẽ được phát triển theo hướng 
này. Tóm lại, nghiên cứu đã chứng minh được ảnh 
hưởng tích cực của vanadium được tích hợp vào lõi 
của chấm lượng tử lõi-vỏ HBC, điều này góp phần 
cải thiện khả năng hấp thụ quang học của các thiết 
bị năng lượng mặt trời tích hợp chấm lượng tử 
graphene trong tương lai gần. 
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