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TÓM TẮT
Trong nghiên cứu này, chúng tôi sử dụng phương pháp lý thuyết phiếm hàm mật độ (density
functional theory) có tích hợp với hiệu ứng spin lượng tử (spin-orbit coupling) để khảo sát tính
chất quang điện tử của chấm lượng tử loại II CdTe-ZnSe thuần và chấm lượng tử có gắn phối tử
InF3 . Chúng tôi đã chỉ ra rằng, khi đính kèm phối tử InF3 vào chấm lượng tử loại II CdTe-ZnSe, phổ
hấp thụ quang học thực hiện chuyển dịch xanh về vùng năng lượng cao hơn so với phổ hấp thụ
quang của chấm lượng tử CdTe-ZnSe thuần. Khi chúng tôi chủ động tăng hoặc giảm khoảng cách
giữa hai chấm lượng tử đơn bên trong chấm lượng tử loại II thì độ rộng vùng cấm của chúng cũng
tăng hoặc giảm tương ứng. Dưới sự ảnh hưởng của phối tử InF3 , độ rộng vùng cấm của chấm
lượng tử này tăng so với mẫu chấm lượng tử loại II thuần của chúng. Đồng thời, khi tăng khoảng
cách giữa hai chấm lượng tử đơn bên trong chấm lượng tử loại II, phổ hấp thụ quang thực hiện
dịch chuyển đỏ và đỉnh hấp thụ quang của chấm lượng tử loại II có phối tử InF3 được tăng lên
mạnh mẽ so với chấm lượng tử thuần tương ứng. Kết quả nghiên cứu này cho thấy sự ảnh hưởng
rõ nét của phối tử InF3 trong việc tăng cường khả năng hấp thụ năng lượng Mặt trời dẫn đến thay
đổi hiệu suất chuyển đổi quang năng thành điện năng của các tấm pin năng lượngmặt trời có tích
hợp chấm lượng tử loại II CdTe-ZnSe.
Từ khoá: chấm lượng tử loại II, CdTe-ZnSe, phối tử InF3, pin mặt trời

MỞĐẦU1

Trong những năm gần đây, việc sử dụng các chấm2

lượng tử có kích thước từ vài nanomet đến vài trăm3

nanomet để cải thiện hiệu suất chuyển đổi quang năng4

thành điện năng cho pin Mặt trời đã đạt được rất5

nhiều thành tựu đáng quan tâm1–6. Nhờ hiệu ứng6

giam cầm lượng tử trong nội tại các chấm lượng tử7

hoặc giữa các chấm lượng tử liền kề6, khi các electron8

từ vùng hóa trị nhảy lên vùng dẫn, một cặp electron-9

lỗ trống sẽ được hình thành. Trạng thái liên kết của10

cặp electron-lỗ trống làm phát quang một “hạt exci-11

ton”. Năng lượng của hạt exciton này nhỏ hơn độ rộng12

vùng cấm của chấm lượng tử nên việc hình thành các13

hạt exciton này giúp mở rộng phổ hấp thụ quang học14

về vùng năng lượng thấp (chuyển dịch đỏ). Điều này15

dẫn đến làm tăng đáng kể hiệu suất phát quang của16

pin Mặt trời. Những tính chất đặc biệt này giúp cho17

các tấm pin năng lượng Mặt trời có tích hợp chấm18

lượng tử trở nên ưu thế hơn so với các loại vật liệu19

truyền thống khác7–10. Ngoài ra, chấm lượng tử còn20

được ứng dụng rộng rãi trong kỹ thuật chế tạo các21

thiết bị quang-điện tử như LED hoặc transitor hiệu22

ứng trường11,12, lĩnh vực y sinh13–16 và đặc biệt là23

máy tính lượng tử 17–20.24

Chấm lượng tử có chứa các nguyên tử IV-VI chalco- 25

genide như Selenium (Se) hoặc Tellurium (Te) gần 26

đây được được nghiên cứu sâu rộng về cả về lý thuyết, 27

mô phỏng và thực nghiệm 21–26. Chúng được ứng 28

dụng rộng rãi trong thiết bị quang-điện tử và cả trong 29

y học22,27–31. Các chấm lượng tử này thường được 30

tổng hợp bằng phương pháp bơm áp suất cao, nhiệt 31

phân các tiền chất hoặc dựa trên phản ứng khử halo- 32

gen, …32,33. Cấu trúc bề mặt, hình thái học và 33

kích thước của các chấm lượng tử này có thể được 34

điều khiển chủ động bằng các kỹ thuật hóa học tiên 35

tiến34,35. Ngoài các chấm lượng tử được hình thành 36

từ các đơn chất, chúng ta còn có thể kết hợp các chấm 37

lượng tử đơn thành các chấm lượng tử dị thể, giúp 38

chúng ta có thể điều khiển độ rộng vùng cấm và phổ 39

hấp thụ quang một cách chủ động hơn 36–40. Các 40

chấm lượng tử dị thể thường được chia thành ba loại 41

gồmchấm lượng tử loại I, loại II và loại III. Xét về hình 42

thái học, các chấm lượng tử dị thể thường được hình 43

thành bằng cách ghép các chấm lượng tử đơn lại theo 44

dạng core-shell, core-crown, core-wings, core-shell- 45

shell,…41–44. Bằng cách này, chúng ta có thể dễ dàng 46

tạo được các chấm lượng tử dị thể loại I và loại II 45,46 47

ở các dạng thù hình khác nhau. Để phân loại chấm 48

lượng tử dị thể, người ta dựa vào độ chồng phủ vùng 49

Trích dẫn bài báo này: . NGHIÊN CỨU SỰ ẢNH HƯỞNG CỦA PHỐI TỬ InF3 ĐẾN TÍNH CHẤT QUANG-
ĐIỆN TỬ CỦA CHẤM LƯỢNG TỬ LOẠI II CdTe-ZnSe. Sci. Tech. Dev. J. - Nat. Sci. 2025; ():1-11.
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năng lượng của các chấm lượng tử đơn thành phần, cụ50

thể là so sánh độ lệch giữa đỉnh vùng hóa trị (HOMO)51

và đáy vùng dẫn (LUMO)47–49. Thực nghiệm chứng52

tỏ, chấm lượng tử loại II giúp cải thiện đáng kể khả53

năng hấp phụ quang vì đỉnh vùng hóa trị và đáy vùng54

dẫn của hai chấm lượng tử đơn thành phần so le nhau.55

Loại chấm lượng tử bán dẫn này cho phép tăng cường56

tuổi thọ của chúng do có tỷ lệ tái tổ hợp thấp36,39.57

Hơn thế nữa, tính chất quang-điện tử của các chấm58

lượng tử còn có thể được điều khiển bằng cách tích59

hợp các phối tử bề mặt của chấm lượng tử giúp làm60

tăng ổn định cấu trúc và quá trình hiệu chỉnh đặc tính61

quang-điện tử của chấm lượng tử với các dạng thù62

hình đặc biệt29,34–36,50–53.63

Chính vì vậy, trong nghiên cứu này, chúng tôi đã sử64

dụng phương phápmô phỏng dựa theo nguyên lý ban65

đầu để tạo ra các chấm lượng tử dị thể loại II Cd6Te6-66

Zn6Se6 và chủ động gắn phối tử InF3 vào các chấm67

lượng tử này với mục đích khảo sát sự ảnh hưởng68

của phối tử lên tính chất quang-điện tử của chúng.69

Dựa trên sự thay đổi về cấu trúc vùng năng lượng và70

phổ hấp thụ quang của chấm lượng tử thuần và chấm71

lượng tử có phối tử, chúng tôi có thể dự đoán được72

tiềm năng ứng dụng của chấm lượng tử này trong việc73

chế tạo các vật liệu phát quang ứng dụng trong y sinh,74

thiết bị quang-điện tử, các thiết bị lưu trữ năng lượng75

và đặc biệt là các tấm pin mặt trời thế hệ mới.76

PHƯƠNG PHÁP TÍNH TOÁN77

Trong nghiên cứu này, chúng tôi sử dụng lý thuyết78

phiếm hàm mật độ (DFT) được tích hợp trong gói79

phần mềm AMS2023.10154,55 để xác định cấu trúc80

bền vững, khảo sát tính chất quang-điện tử của chấm81

lượng tử loại II Cd6Te6-Zn6Se6 thuần và chấm lượng82

tử Cd6Te6-Zn6Se6 có gắn phối tử InF3. Quá trình83

tối ưu hóa cấu trúc của các chấm lượng tử được thực84

hiện thông qua phương pháp tối ưu hình học Quasi85

Newton56. Ngưỡng hội tụ cho các tính toán trường86

tự hợp được đặt ở 10−3 Hartree/Å và điều kiện tối87

ưu về lực là 10−3 Hartree. Để nâng cao độ tin cậy88

của các tính toán lý thuyết về phổ hấp thụ quang học89

của các chấm lượng tử dị cấu trúc này, ngoài phiếm90

hàm tương quan trao đổi xấp xỉ gradient tổng quát91

GGA dưới dạng PBE57, chúng tôi sử dụng bộ hàm92

cơ sở triple zeta-potential (TZP) và tích hợp hiệu ứng93

spin-orbit coupling (SOC) 58 và phương pháp time-94

dependent density functional theory. Thông qua việc95

tích hợp hiệu ứng SOC trong các tính toán lý thuyết về96

phổ hấp thụ quang học và hàm điện môi phức, chúng97

tôi có thể dự đoán chính xác trạng thái exciton được98

hình thành trong quá trình phát quang của các chấm99

lượng tử, tương tự như tính toán gần đây của chúng100

tôi về cho vật liệu kim loại chuyển tiếpRheniumdisul- 101

fide59. Ngoài ra, để tăng độ tin cậy của các tính toán 102

về độ rộng vùng cấm, phiếm hàm lai HSE0660 cũng 103

được sử dụng cho các chấm lượng tử thuần để đối 104

chiếu với phiếm hàm PBE tích hợp hiệu ứng spin- 105

orbit coupling. 106

KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 107

Tính chất quang-điện tử của chấm lượng tử 108

thuần 109

Cấu trúc hình học 110

Để nghiên cứu tính chất quang-điện tử của chấm 111

lượng tử dị thể loại II Cd6Te6-Zn6Se6, chúng tôi tiến 112

hành tạo lập và tối ưu hóa cấu trúc hai chấm lượng 113

tử đơn Cd6Te6 và Zn6Se6. Cấu hình tối ưu hóa của 114

hai chấm lượng tử đơn Cd6Te6 và Zn6Se6 được thể 115

hiện tương ứng trong Hình 1(a-b). Ô cơ sở của các 116

cấu hình được tối ưu hóa là một mạng lục giác với 117

nhóm đối xứng không gian là và rất phù hợp với các 118

công bố trước đó 21,61. Kích thước (L) của các mẫu 119

chấm lượng tử trong nghiên cứu được xác định là 120

đoạn thẳng dài nhất nối liền hai nguyên tử khác nhau 121

trong mỗi mẫu. Kích thước của chấm lượng tử đơn 122

Cd6Te6 và Zn6Se6 lần lượt là 5,48 Å và 4,72 Å. Điều 123

này cho thấy, chấm lượng tử Zn6Se6 có kích thước 124

nhỏ hơnCd6Te6 rõ rệt dù có cùng số lượng nguyên tử. 125

Kết quả này hoàn toàn phù hợp với các nghiên cứu đã 126

được công bố trước đây62,63. Từ cấu hình tối ưu hóa 127

của các chấm lượng tử đơn Cd6Te6 và Zn6Se6, chúng 128

tôi gắn phối tử InF3 để tạo cấu trúc InF3Cd6Te6 và 129

Zn6Se6InF3. Phối tử InF3 được gắn bởi nguyên tử In 130

lần lượt vào nguyên tử Te và Se của hai chấm lượng tử 131

đơn Cd6Te6 và Zn6Se6 như Hình 1(c-f). Ô cơ sở của 132

các cấu hình được tối ưu hóa vẫn đáp ứng làmộtmạng 133

lục giác với nhóm đối xứng không gian là D3
3d . Kích 134

thước của chấm lượng tử Cd6Te6InF3 và Zn6Se6InF3 135

lần lượt là 9,94 Å và 8,82 Å. 136

Tính chất điện tử 137

Cấu trúc vùng năng lượng của các mẫu chấm lượng 138

tử đơn Cd6Te6 và Zn6Se6 thuần và có gắn phối tử 139

InF3 được trình bày như Hình 2. Do trạng thái năng 140

lượng của các chấm lượng tử được lượng tử hóa như 141

những nguyên tử cô lập, dễ thấy cấu trúc vùng năng 142

lượng xung quanh mức Fermi có dạng đường thẳng. 143

Độ rộng vùng cấm được xác định bằng độ lệch năng 144

lượng từ đỉnh vùng hóa trị (HOMO) đến đáy của 145

vùng dẫn (LUMO). Độ rộng vùng cấm của Cd6Te6 và 146

Zn6Se6 ở trạng thái cơ bản lần lượt là 1,90 và 2,57 eV 147

(PBE+SOC và HSE06), và 2,32 và 3,38 eV (PBE+SOC 148

vàHSE06). Kết quả này của chúng tôi phù hợp với các 149

nghiên cứu trước đó38,64. Từ giản đồ cấu trúc vùng 150
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Hình 1: Cấu hình tối ưu hóa của bốn chấm lượng tử đơn: Cd6Te6 (a), Zn6Se6 (b), Cd6Te6InF3 (c, d) và Zn6Se6InF3
(e, f ), trong đó c, d và e, f lần lượt là cấu hình theo hướng nhìn từ trên xuống và nhìn từ mặt bên.

năng lượng, dễ dàng thấy vùng cấm của Cd6Te6 và151

Zn6Se6 so le nhau, cụ thể là đáy vùng dẫn và đỉnh152

vùng hóa trị của Cd6Te6 đều cao hơn Zn6Se6. Vị153

trí tương đối của vùng hóa trị và vùng dẫn này cho154

phép các electron di chuyển từ vùng dẫn của Cd6Te6155

sang vùng dẫn của Zn6Se6, trong khi lỗ trống sẽ di156

chuyển từ vùng hóa trị của Zn6Se6 đến vùng hóa trị157

của Cd6Te6. Mặc khác, các lỗ trống của Cd6Te6 có158

thể kết hợp với các điện tử của Zn6Se6 tại bề mặt159

tiếp xúc để tạo ra các cặp electron-lỗ trống sẵn có cho160

hoạt động quang xúc tác. Do đó, chấm lượng tử loại II161

Cd6Te6-Zn6Se6 của chúng tôi có tỷ lệ phân tách điện162

tích cực kì ấn tượng và tỷ lệ tái tổ hợp thấp. Từ đó,163

quá trình kết cặp này góp phần tăng cường tuổi thọ164

của các thiết bị tích hợp các chấm lượng tử này.165

Hình 2 cũng trình bày cấu trúc vùng năng lượng của166

các chấm lượng tử Cd6Te6 và Zn6Se6 có gắn phối tử167

InF3. Độ rộng vùng cấm của các chấm lượng tử này168

lần lượt là 2,07 và 2,87 eV (PBE+SOC và HSE06), và169

2,50 và 3,49 eV (PBE+SOC vàHSE06). Dưới tác dụng170

của phối tử InF3, độ rộng vùng cấm của các chấm171

lượng tử đơn được mở rộng khoảng dưới 10%. Điều172

thú vị là, dù độ rộng vùng vùng cấm được mở rộng173

dưới ảnh hưởng của phối tử InF3, cấu trúc vùng năng174

lượng của các chấm lượng tử mới hình thành vẫn so175

le nhau. Điều này giúp chúng tôi dễ dàng xây dựng176

chấm lượng tử loại II Cd6Te6InF3-Zn6Se6InF3. Để177

hiểu rõ vai trò của phối tử trong việc mở rộng độ rộng178

vùng cấm, chúng tôi tiến hành phân tích lượng điện179

tử trao đổi giữa phối tử InF3 và chấm lượng tử thuần180

Cd6Te6 và Zn6Se6 (Bảng 1). So sánh hai loại chấm181

lượng tử, mức HOMO và LUMO của chấm lượng tử182

Zn6Se6InF3 giảm mạnh hơn so với chấm lượng tử183

Cd6Te6InF3 đặc biệt là ở mức HOMO. Điều này thể184

hiện qua năng lượng tương tác lỗ trống và electron của185

Zn6Se6InF3 lớn hơn rất nhiều so vớiCd6Te6InF3. Đối186

với từng chấm lượng tử mức HOMO giảmmạnh hơn187

mức LUMO, thể hiện rõ bản chất Z-type của phối tử188

InF3.189

Tính chất quang 190

Trong phầnnày, chúng tôi tiến hành khảo sát tính chất 191

quang của chấm lượng tử đơn thuần và chấm lượng 192

tử có gắn phối tử InF3. Phổ hấp thụ quang học được 193

trình bày trong bài báo này được khảo sát từ hàm điện 194

môi phức như những công bố gần đây65,66. Dựa trên 195

phổ hấp thụ quang, chúng ta dễ dàng đánh giá tiềm 196

năng ứng dụng của các mẫu chấm lượng tử này trong 197

việc tích hợp vào các tấm pin năng lượng mặt trời thế 198

hệ mới. Hình 3 trình bày phổ hấp thụ quang của các 199

chấm lượng tử đơn và chấm lượng tử đơn có phối tử. 200

Rất rõ ràng, chấm lượng tử đơn Zn6Se6 có cường độ 201

đỉnh hấp thụ quang cực đại gấp 3,4 lần so với đỉnh 202

hấp thụ quang tương ứng của Cd6Te6. Đỉnh hấp thụ 203

quang đầu tiên của chấm lượng tử đơn Cd6Te6 và 204

Zn6Se6 lần lượt là 2,20 eV và 2,70 eV. Giá trị năng 205

lượng này tương ứng với dịch chuyển thẳng từ mức 206

LUMO về mức HOMO-1 (Hình 2). Đặt biệt là khi 207

có sự hiện diện của phối tử InF3, phổ hấp thụ quang 208

của hai chấm lượng tử này dịch chuyển về vùng năng 209

lượng cao do độ rộng vùng cấm tăng. Giá trị năng 210

lượng tại hai đỉnh hấp thụ quang đầu tiên của chấm 211

lượng tử có phối tử hoàn toàn phù hợp với độ rộng 212

vùng cấm. Do đó, thông qua việc tích hợp các phối tử 213

InF3 vào chấm lượng tử Cd6Te6 và Zn6Se6, chúng ta 214

có thể chủ động điều khiển trạng thái hấp thụ quang 215

của các chấm lượng tử về phía vùng năng lượng cao 216

hơn (dịch chuyển xanh). 217

Tính chất quang-điện tử của chấm lượng tử 218

loại II 219

Cấu trúc hình học 220

Dựa trên cấu trúc của hai chấm lượng tử đơn Cd6Te6 221

và Zn6Se6, chúng tôi tiến hành tạo lập chấm lượng 222

tử loại II Cd6Te6-Zn6Se6 bằng cách đặt chúng gần 223

nhau và đồng phẳng để chúng hình thành các liên kết 224

cộng hóa trị. Sau khi tối ưu hóa cấu trúc, cấu hình 225
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Hình 2: Cấu trúc vùng năng lượng của các chấm lượng tử Cd6Te6 , Zn6Se6 , Cd6Te6InF3 và Zn6Se6InF3 được tính
toán với phiếm hàm PBE có tích hợp hiệu ứng spin-orbit coupling. Mức chân không được đặt ở không ở tất cả các
mẫu.

Bảng 1: Năng lượng tương tác electron và lỗ trống giữa phối tử InF3 và chấm lượng tử thuần.

Mẫu Năng lượng tương tác lỗ trống (eV) Năng lượng tương tác electron (eV)

Zn6Se6InF3 0.301 0.136

Cd6Te6InF3 0.258 0.076

Hình 3: Phổ hấp thụ quang của các chấm lượng tử thuần Cd6Te6 , Zn6Se6 , Cd6Te6InF3 và Zn6Se6InF3.
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Hình 4: Cấu hình tối ưu hóa của các mẫu chấm lượng tử loại II thuần Cd6Te6-Zn6Se6 (a, b) và có chấm lượng tử
loại II có phối tử Cd6Te6InF3-Zn6Se6InF3 (c, d) lần lượt theo hướng nhìn từ trên xuống và nhìn từ mặt bên.

của của chấm lượng tử loại II Cd6Te6-Zn6Se6 thuần226

và có gắn phối tử được trình bày ở Hình 4 với d là227

khoảng cách giữa hai nguyên tử Cd và Se tương ứng228

của hai chấm lượng tử Cd6Te6 và Zn6Se6. Cấu trúc229

chấm lượng tử loại II Cd6Te6-Zn6Se6 có xu hướng230

dãn nhẹ sau khi tối ưu hóa. Tuy nhiên, cấu trúc dạng231

lục giác của các chấm lượng tử thành phần vẫn được232

bảo toàn, mẫu chấm lượng tử trong nghiên cứu của233

chúng tôi cho cấuhìnhphùhợp với chấm lượng tử loại234

II điển hình theo tính toán dựa trên lý thuyết phiếm235

hàm mật độ 67. Tương tự như cách tạo lập cấu trúc236

chấm lượng tử loại II Cd6Te6-Zn6Se6 thuần, chấm237

lượng tử loại II InF3-Cd6Te6-Zn6Se6-InF3 cũng được238

hình thành tương tự.239

Tính chất điện tử240

Các tính chất quang-điện tử của chấm lượng tử chấm241

lượng tử loại II Cd6Te6-Zn6Se6 phụ thuộc rất lớn vào242

khoảng cách d giữa các chấm lượng tử đơn thành243

phần. Nếu khoảng cách này đủ nhỏ thì hiệu ứng244

tương tác spin sẽ được tăng cường, làm tăng đáng kể245

cường độ hấp thụ quang của vật liệu. Trong Hình 5,246

chúng tôi trình bày cấu trúc vùng năng lượng của các247

mẫu chấm lượng tử loại II Cd6Te6-Zn6Se6 được khảo248

sát theo sự tăng/giảm khoảng cách d giữa hai chấm249

lượng tử đơn. Chấm lượng tử loại II Cd6Te6-Zn6Se6250

thuần ở trạng thái cơ bản với d = 2,62 Å, chúng tôi sẽ251

tăng/giảm khoảng cách d lần lượt 0,1 Å, 0,2 Å và 0,3252

Å. Kết quả cho thấy, khi d giảm dần thì độ rộng vùng253

cấm chấm lượng tử loại II cũng giảm dần và ngược lại.254

Độ rộng vùng cấm của các mẫu chấm lượng tử loại II255

này dao động từ 1,75 eV – 1,83 eV, có thể tạo ra phổ256

hấp thụ quang học trong vùng ánh sáng đỏ.257

Với các chấm lượng tử loại II có phối tử Cd6Te6InF3-258

Zn6Se6InF3, kết quả cho thấy sự thu hẹp haymở rộng259

độ rộng vùng cấm cũng phụ thuộc vào xu hướng tăng 260

hoặc giảm tương ứng khoảng cách d giữa hai chấm 261

lượng tử thành phần (Hình 6). Rõ ràng, chấm lượng 262

tử loại II Cd6Te6InF3-Zn6Se6InF3 ở trạng thái cơ bản 263

có độ rộng vùng cấm vào khoảng 1,97 eV, giá trị này 264

thậm chí còn cao hơn giá trị lớn nhất ở trạng thái 265

kích thích trong mẫu chấm lượng tử loại II Cd6Te6- 266

Zn6Se6 thuần (1,83 eV). Độ rộng vùng cấm của các 267

mẫu chấm lượng tử có phối tử cho phép chúng tôi dự 268

đoán rằng các kích thích điện tử sẽ được tạo ra một 269

cách mạnh mẽ trong vùng khả kiến, từ đó giúp tăng 270

cường hiệu suất chuyển đổi năng lượng của các loại 271

vật liệu này. Kết quả về độ rộng vùng cấm của chấm 272

lượng tử có phối tử chúng tôi cho kết quả phù hợp 273

với các nghiên cứu về chấm lượng tử có pha tạp trước 274

đó68. 275

Tính chất quang 276

Tương tự như việc khảo sát phổ hấp thụ quang của 277

chấm lượng tử đơn, phổ hấp thụ quang của chấm 278

lượng tử loại II thuần và có gắn phối tử InF3 cũng dựa 279

trên phần thực và ảo của hàm điện môi phức. Hình 7 280

trình bày phổ hấp thụ quang của chấm lượng tử loại 281

II thuần. Giá trị đỉnh hấp thụ quang học đầu tiên 282

của các mẫu phù hợp với độ rộng vùng cấm các mẫu 283

chấm lượng tử loại II thuần được trình bày ở Hình 5 284

và tương đồng với kết quả trình bày trong TLTK64,69. 285

Để khảo sát hiệu ứng giam cầm lượng tử của các chấm 286

lượng tử đơn bên trong chấm lượng tử loại II, chúng 287

tôi khảo sát phổ hấp thụ quang của chấm lượng tử 288

loại II Cd6Te6-Zn6Se6 theo khoảng cách d. Hình 7 289

cho thấy, vị trí đỉnh phổ ở vùng năng lượng thấp tăng 290

khi khoảng cách d tăng, tương ứng với phổ hấp thụ 291

quang có xu hướng dịch chuyển về vùng ánh sáng đỏ 292

hơn và đỉnh hấp thụ quang cực đại có giá trị xấp xỉ 293
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Hình 5: Cấu trúc vùng năng lượng của các chấm lượng tử loại II Cd6Te6-Zn6Se6 theo khoảng cách d. Mức Fermi
được đặt ở không.

4601 tại mức năng lượng 1,71 eV. Khi giảm d thì đỉnh294

phổ quang ở vùng năng lượng thấp có cường độ giảm295

dần (Bảng 2).296

Điều thú vị là dưới ảnh hưởng của phối tử, sự dịch297

chuyển đỉnh quang xảy ra theo chiều ngược lại. Cụ thể298

là các đỉnh hấp thụ quang có xu hướng dịch chuyển299

đỏ khi tăng khoảng cách d và chuyển xanh khi giảm300

khoảng cách d. Hơn thế nữa, đối với các chấm lượng301

tử loại II Cd6Te6InF3-Zn6Se6InF3 có khoảng cách d302

giảm, sự phân bố đỉnh có phần cục bộ hơn với sự303

hiện diện của hai đỉnh ở vùng ánh sáng cam và lục.304

Giá trị đỉnh phổ hấp thụ quang lớn nhất đạt 4152 ở305

năng lượng xấp xỉ 2,38 eV tức vùng ánh sáng xanh306

lục trong vùng ánh sáng khả kiến. Hình 8 cho thấy307

có thay đổi đáng kể về vị trí đỉnh cũng như cường độ308

hấp thụ quang khi khoảng cách giữa hai chấm lượng309

tử đơn trong chấm lượng tử loại II tăng lên. Bảng 2310

trình bày chi tiết về giá trị đỉnh phổ hấp thụ quang của311

chấm lượng tử loại II có phối tử. Sự tồn tại của phối tử312

InF3 giúp tạo ra các trạng thái phát quang exciton dồi313

dào hơn trong chấm lượng tử loại II Cd6Te6-Zn6Se6. 314

Điều này cho thấy hiệu suất chuyển đổi quang-điện 315

của pin năng lượng Mặt trời có tích hợp chấm lượng 316

tử loại II với phối tử InF3 được cải thiện rõ nét. Kết 317

quả nghiên cứu này rất phù hợp với kết quả quan sát 318

thực nghiệm trong TLTK70 và tương tự như chấm 319

lượng tử perovskite có tích hợp phối tử loại Z CsPbI3 320

trong TLTK71. Để hiểu rõ bản chất của sự tăng cường 321

hay giảm bớt cường độ hấp thụ quang, chúng tôi tiến 322

hành phân tích năng lượng tương tác điện tử electron 323

và lỗ trống giữa các chấm lượng tử CdTe và ZnSe khi 324

có và không có phối tử. Bảng 3 cho thấy, khi Cd6Te6 325

nhận thêm được năng lượng lỗ trống từ Zn6Se6, phổ 326

hấp thụ quang thể hiện sự dịch chuyển đỏ chứng tỏ 327

trạng thái exciton được hình thành. Trong trường 328

hợp tích hợp phối tử loại Z InF3, do phối tử InF3 chỉ 329

tương tác với electron ở đỉnh vùng hóa trị, khi Zn6Se6 330

nhận thêm được năng lượng electron từ Cd6Te6, phổ 331

hấp thụ quang thể hiện sự dịch chuyển đỏ và cường 332

độ phổ hấp thụ quang được tăng lên đáng kể. Điều 333
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Hình 6: Cấu trúc vùng năng lượng của các chấm lượng tử loại II có phối tử Cd6Te6InF3-Zn6Se6InF3 theo khoảng
cách d. Mức Fermi được đặt ở không.

này tương đồng với việc hình thành trạng thái exci-334

ton trong mẫu. Kết quả này cho thấy vai trò đặc biệt335

của phối tử InF3 trong việc cải thiện hiệu suất hấp thụ336

quang của chấm lượng tử loại II có tích hợp phối tử và337

phù hợp với kết quả quan sát thực nghiệm được công338

bố gần đây (70).339

KẾT LUẬN340

Chúng tôi đã trình bày chi tiết các thông số cấu hình341

mô phỏng, so sánh tính chất quang-điện tử của các342

mẫu chấm lượng tử loại II Cd6Te6-Zn6Se6 thuần và343

các mẫu chấm lượng tử có gắn phối tử InF3 tương344

ứng. Các kết quả cho thấy, khi tăng khoảng cách giữa345

các chấm lượng tử thành phần thì độ rộng vùng cấm346

của các chấm lượng tử loại II cũng tăng và ngược lại.347

Hơn thế nữa, các mẫu chấm lượng tử loại II có phối348

tử InF3 cho giá trị độ rộng vùng cấm lớn hơn các mẫu349

thuần tương ứng. Chúng tôi cũng chỉ ra rằng sự thay350

đổi độ rộng vùng cấm có quan hệ chặt chẽ đến sự351

xuất hiện của các kích thích điện tử trong các hiệu352

ứng quang-điện tử. Tính chất quang được khảo sát 353

thông qua phổ hấp thụ quang đã cho thấy các mẫu 354

chấm lượng tử trong nghiên cứu đều có xu hướng 355

hình thành các trạng thái phát quang trong vùng ánh 356

sáng đỏ đến xanh lục. Song song đó, các mẫu chấm 357

lượng tử loại II có phối tử InF3 có đỉnh hấp thụ quang 358

dịch chuyển sâu vào vùng khả kiến, cường độ phát 359

quang được tăng cường và hình thành các đỉnh tương 360

đối rõ nét trong vùng này. Đặc biệt, khi chấm lượng 361

tử gắn phối tử có sự thay đổi khoảng cách d tương đối 362

nhỏ, cường độ hấp thụ quang của các chấm lượng tử 363

này tăng lên rõ rệt giúp cải thiện đáng kể hiệu suất 364

chuyển đổi quang-điện của vật liệu phục vụ cho các 365

thiết bị lưu trữ và chuyển đổi năng lượng như pinmặt 366

trời. 367

DANHMỤC TỪ VIẾT TẮT 368

DFT: density functional theory 369

AMS: AmsterdamModeling Suite 370

ADF: Amsterdam Density Functional 371
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Bảng 2: Đỉnh hấp thụ quang của chấm lượng tử loại II Cd6Te6-Zn6Se6 thuần và có phối tử InF3.

Mẫu Đỉnh cường độ
dao động đầu tiên
/Năng lượng (eV)

Đỉnh cường độ
dao động thứ hai/
Năng lượng (eV)

Đỉnh cường độ
dao động thứ ba/
Năng lượng (eV)

Cd6Te6-Zn6Se6 d – 0,3 2129/1,63 939/1,79 2167/1,97

d – 0,2 2190/1,62 635/1,76 2354/1,93

d – 0,1 2256/1,61 377/1,72 2548/1,88

d 2318/1,60 2940/1,84 1681/1,94

d + 0,1 2337/1,57 3456/1,80 1828/1,91

d + 0,2 2255/1,54 4029/1,75 1843/1,88

d + 0,3 2059/1,50 4601/1,71 1731/1,85

Cd6Te6InF3-
Zn6Se6InF3

d – 0,3 2639/2,12 1003/2,24 4152/2,38

d – 0,2 2451/2,10 3475/2,38 -

d – 0,1 2236/2,06 1730/2,14 2389/2,28

d 2107/2,01 2190/2,13 2724/2,23

d + 0,1 2039/2,00 2656/2,10 3192/2,19

d + 0,2 1998/1,90 3044/2,05 3639/2,14

d + 0,3 1966/1,84 3364/2,00 4021/2,08

Bảng 3: Năng lượng tương tác electron và lỗ trống trao đổi giữa các thành phần trong chấm lượng tử loại II
Cd6Te6-Zn6Se6 thuần và có phối tử InF3.

Mẫu Năng lượng tương tác lỗ
trống từ Zn6Se6→Cd6Te6

(eV)

Năng lượng tương tác elec-
tron từ Cd6Te6→ Zn6Se6

(eV)

Cd6Te6-Zn6Se6 d – 0,3 0,085 0,306

d – 0,2 0,094 0,249

d – 0,1 0,102 0,197

d 0,107 0,150

d + 0,1 0,110 0,108

d + 0,2 0,111 0,071

d + 0,3 0,110 0,038

Cd6Te6InF3-Zn6Se6InF3 d – 0,3 0,237 0,267

d – 0,2 0,240 0,304

d – 0,1 0,239 0,343

d 0,234 0,381

d + 0,1 0,224 0,420

d + 0,2 0,209 0,457

d + 0,3 0,188 0,492

8
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Hình 7: Phổ hấp thụ quang của chấm lượng tử loại II Cd6Te6-Zn6Se6 thuần.

Hình 8: Phổ hấp thụ quang của chấm lượng tử loại II có có phối tử Cd6Te6InF3-Zn6Se6InF3 .

TZP: triple zeta-potential372

SOC: spin-orbit coupling373

GGA: generalized gradient approximation374

PBE: Perdew – Burke – Emzerhof – 1996375
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ABSTRACT
In this study, we employ first-principles methods with density functional theory including the
spin-orbit coupling effect to investigate the optoelectronic properties of pristine and InF3-ligand-
assisted CdTe-ZnSe type II quantum dots. We show that when attaching InF3 ligands to type II
CdTe-ZnSe quantum dots, the optical absorption spectra of these dots is red-shifted towards the
lower energy rangewith respect to that of the pristine CdTe-ZnSe quantumdots. Whenwe actively
increase or decrease the distances between the two single dots inside a type II quantum dot, their
band gaps also increase or decrease accordingly. Upon attaching InF3 ligands, the band gap of this
quantum dot performs a small blue shift compared to the corresponding pristine quantum dot
sample. By increasing the distances between the two interior CdTe and ZnSe portions inside the
CdTe-ZnSe dots, due to the charge transfer from the ligands to the interior portions, the absorp-
tion spectra exhibit a red-shift with a significant increase of the absorption intensity with respect to
the case of the pristine type II quantum dots. The results demonstrate the essence of InF3 ligands
to enhance the light absorption capacity resulting in improving the light-to-electricity conversion
efficiency of solar panels embedding CdTe-ZnSe type II quantum dots.
Key words: type II quantum dots, CdTe-ZnSe, InF3 ligands, solar cells
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	Tính chất quang


	KẾT LUẬN 
	DANH MỤC TỪ VIẾT TẮT
	XUNG ĐỘT LỢI ÍCH
	ĐÓNG GÓP CỦA TÁC GIẢ
	References


