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ABSTRACT 

We use density functional theory based on tight-binding (DFTB) to study 

the electronic structure of penta-silicene nanoribbons with different 

bandwidths. The penta-silicene series created by cutting from the penta-

silicene film after relaxing, we obtain four types of edges: sawtooth (SS), 

zigzag - zigzag (ZZ), armchair - armchair (AA), zigzag - armchair (ZA). 

However, penta–silicene is not stable. The kinetic stability of penta-

silicene is restored by hydrogen bonding to the surface. The results of the 

boundary energy calculations showed that forming a penta-silicene series 

from the 2D film is potential. In addition, the binding energy calculation 

shows that the SS boundary form has the most stable structure. The 

electronic structure of penta-silicene was checked and found that all 

boundary forms have band gaps, and as the band-width increases, the 

band gap decreases. 

TÓM TẮT 

Lý thuyết phiếm hàm mật độ dựa trên liên kết mạnh (DFTB) được sử dụng 

để nghiên cứu cấu trúc điện tử của dãy penta-silicene với độ rộng dãy 

khác nhau. Dãy penta-silicene tạo ra bằng cách cắt từ màng penta-

silicene sau khi hồi phục, bốn loại biên thu được gồm: răng cưa (SS), 

zigzag - zigzag (ZZ), armchair - armchair (AA), zigzag - armchair (ZA). 

Tuy nhiên, penta–silicene không ổn định. Sự ổn định động học của penta 

–silicene được khôi phục lại bằng cách gắn Hidro lên bề mặt. Qua kết quả 

tính toán năng lượng biên, việc hình thành dãy penta-silicene từ màng 2D 

là khả thi. Thêm vào đó, dựa trên tính toán năng lượng liên kết, dạng biên 

SS có cấu trúc ổn định nhất. Cấu trúc điện tử của penta –silicene cũng 

được nghiên cứu, kết quả là tìm thấy được tất cả dạng biên đều tồn tại 

vùng cấm và khi độ rộng dãy tăng lên thì độ rộng vùng cấm giảm. 
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1. GIỚI THIỆU 

Sau khi tìm thấy vật liệu 2 chiều (2D) graphene 

vào năm 2004 (Li et al., 2015) thì vật liệu này trở 

thành chủ đề quan tâm của các nhà nghiên cứu khoa 

học. Tuy graphene được nhận định là vật liệu mỏng 

nhất, cứng nhất có thể đo được lúc ấy (Geim, 2009) 

nhưng graphene không tồn tại vùng cấm (Novoselov 

et al., 2016; Rajbanshi et al., 2016). Khi đó, một vật 

liệu 2D khác được tìm thấy và được đặt nhiều kì 

vọng đó là silicene bởi vì nó có thể tương thích với 

công nghệ bán dẫn dựa trên silicon (Gao et al., 

2013). Thế nhưng, một lần nữa, silicene cũng không 

tồn tại vùng cấm (Cahangirov et al., 2009; Qiao et 

al., 2017). Đó là một hạn chế lớn đối với silicene về 

mặt ứng dụng. Các phương pháp để cải thiện độ rộng 

vùng cấm của silicene đã được áp dụng và mang lại 

hiệu quả như: chức hóa bề mặt silicene bằng nguyên 

tử Hidro (H), Flo (F) và nhóm CH3 [8]; áp điện 

trường ngoài (Drummond et al., 2012; Zaminpayma 

& Nayebi, 2016). Gần đây, phương pháp tìm dạng 

cấu trúc khác của silicene cũng là hướng đi mới và 

đã đạt được kết quả như kì vọng. Hai dạng cấu trúc 

khác của silicene đã được khảo sát đó là tetra-

silicene (vòng bốn) có độ rộng vùng cấm 0,19 eV 

(Qiao et al., 2017) và penta-silicene (vòng năm) có 

độ rộng vùng cấm 0,57 eV (Wu et al., 2019).  Đồng 

thời, cấu trúc vòng chẵn là dạng thường gặp, trong 

khi đó cấu trúc vòng năm là dạng hiếm gặp vì thế 

cấu trúc này càng gây hứng thú cho các nhà nghiên 

cứu (Wu et al., 2019). Penta-silicene đã được khảo 

sát về mặt cấu trúc màng, tính chất điện tử nhưng 

chưa có nghiên cứu nào khảo sát chi tiết về cấu trúc 

và tính chất của dãy penta-silicene. Vì thế, việc 

nghiên cứu nhằm mục đích tìm hiểu các dạng dãy 

nano có thể tạo được từ màng cũng như tính chất 

điện tử của chúng. 

2. PHƯƠNG PHÁP NGHIÊN CỨU  

Phương pháp lý thuyết phiếm hàm mật độ dựa 

trên liên kết mạnh (DFTB) là phương pháp gần đúng 

hóa học lượng tử bắt nguồn từ lý thuyết phiếm hàm 

mật độ (DFT) dựa vào khai triển bậc hai của biểu 

thức tổng năng lượng DFT. Bằng cách chọn mật độ 

tham chiếu 0  như một sự chồng chất của mật độ 

nguyên tử trung hòa 0
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Bốn số hạng cuối cùng trong biểu thức (1) được 

gọi chung là năng lượng đẩy vì số hạng lực đẩy ion-

ion. Trong DFTB, thuật ngữ này được tính gần đúng 

bằng tổng của các điện thế cặp được gọi là thuật ngữ 

năng lượng đẩy 
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Các trạng thái riêng một electron của hệ thống 

i  được mở rộng trong sự kết hợp tuyến tính của 

các quỹ đạo nguyên tử (LCAO)    tập trung vào 

các vị trí nguyên tử AR  

i iC (r R )  =  − ,      (3) 
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ic  là các hệ số biến thiên giảm thiểu năng 

lượng. Việc mở rộng LCAO biến đổi (2) trong một 

hệ thống đại số cho các hệ số biến thiên 

 i iC (H S ) 0  
−  = . (4) 
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nguyeân töû töï do trung hoøa

 

  

                     coøn laïi

 S  =    là ma trận chéo hóa. Các phần tử 

ma trận Hamilton phụ thuộc vào điện tích Mulliken 

q mà lần lượt phụ thuộc vào các hệ số quỹ đạo phân 

tử iC , do đó các phương trình này phải được giải 

tự nhất quán.  

Màng penta-silicene có cấu trúc ngũ giác với ô 

cơ sở gồm sáu nguyên tử Si, trong đó có hai nguyên 

Si phối vị 4 (Si1) và bốn nguyên tử Si phối vị 3 (Si2) 

như Hình 1a.  

Màng penta-silicene không tồn tại cấu trúc 

phẳng mà có dạng buckling với hai nguyên tử Si2 

lệch về phía dưới và hai nguyên tử Si2 lệch về phía 

trên so với mặt phẳng chứa các nguyên tử Si1, độ 

buckling theo mỗi hướng có giá trị 1 Å. Độ dài liên 

kết giữa các cặp Si1-Si2 và Si2-Si2 có giá trị lần lượt 

là 2.36 Å và  2.24 Å và góc liên kết Si1-Si2-Si2 = 

1110 và Si1- Si2-Si1 = 1120  (Ding & Wang, 2015). 

Tuy nhiên, các nghiên cứu trước nhận định màng 

penta-silicene không ổn định nên đã có một số 

nghiên cứu tiến hành gắn Hidro như Hình 1b (Ding 

& Wang, 2015) hoặc gắn Flo như Hình 1c (Wu et 

al., 2019) lên nguyên tử Si2 để tăng tính ổn định của 

màng. Dãy nano của penta-silicene được tạo ra từ 

việc cắt màng theo hướng khác nhau để thu được các 

dãy với dạng biên khác nhau. 

    
(a)             (b) 

 
(c) 

Hình 1. Cấu trúc của màng penta-silicene (a), cấu trúc màng penta-silicene gắn Hidro (b), cấu trúc 

màng penta-silicene gắn Flo (c) 

Mô phỏng trong nghiên cứu này được thực hiện 

trên phần mềm DFTB+ với ưu điểm có thể tính cho 

hệ cấu trúc lớn và thời gian mô phỏng dài.  

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1. Cấu trúc của màng penta-silicene 

Dựa vào các thông số đề cập phía trên, chúng tôi 

tạo nên cấu trúc màng penta-silicene ban đầu và sau 

đó dùng DFTB+ chạy hồi phục thu được cấu trúc. 

Cấu trúc của màng được thể hiện trong Hình 2 và 

Bảng 1. Thông số cấu trúc trước và sau hồi phục của 

màng penta-silicene. 

Để tạo các dãy penta-silicene (pSiNRs), màng 

được cắt theo hai hướng [100] và [010] như Hình 

3a. Với hướng [010], 2 loại biên thu được là zigzag 

(Z), armchair (A) và tương ứng thu được 3 loại dãy 
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zigzag- zigzag (ZZ), zigzag-armchair (ZA), 

armchair-armchair (AA) trong Hình 3b – d; hướng 

[100], kết quả thu được là dạng biên răng cưa (S) 

với dãy SS như Hình 3e. Độ rộng của dãy được kí 

hiệu là   được tính bằng tổng số chuỗi và đường 

dimer đối với dãy ZZ, ZA, AA và tính bằng số chuỗi 

răng cưa đối với dãy SS.  

Ngoài ra, vì penta-silicene không ổn định nên 

sau khi cắt, ngoài việc đóng biên bằng nguyên tử H, 

H còn được gắn lên nguyên tử Si2 để tạo lai hóa sp3 

ổn định hơn. 

 

Hình 2. Cấu trúc màng penta-silicene sau khi 

hồi phục 

Bảng 1. Thông số cấu trúc màng penta-silicene trước và sau khi hồi phục  

Thông số Thông số ban đầu [11] DFTB 

Buckling (Å) 1.0 1.2 

Độ dài liên kết (Å) 
Si1-Si2 = 2.36 

Si2-Si2 = 2.24 

Si1-Si2 = 2.35 

Si2-Si2 = 2.32 

Góc liên kết 
Si1-Si2-Si1 = 1120 

Si1-Si2-Si2 = 1110 

Si1-Si2-Si1 = 1070 

Si1-Si2-Si2 = 1080 

   

(a)               (b) 

 

(c)               (d) 

 

(e) 

Hình 3. Cấu trúc của các dạng biên. Hướng cắt tạo dãy nano từ màng penta-silicene (a), dạng biên ZZ  

(b), dạng biên AA (c), dạng biên ZA (d), dạng biên SS (e) 

Đầu tiên, để đánh giá mức độ hình thành các 

dạng biên, năng lượng biên được tính toán.  

Năng lượng biên Ebiên về cơ bản cho biết cần  

phải tốn năng lượng bao nhiêu để tạo biên từ  
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màng 2D được xác định theo công thức Ebiên=

( )
2pSiNRs Si 2D H H 0

1 1E n E m E 2L
6 2

− + . Trong đó,

pSiNRsE  là tổng năng lượng của dãy nano, 2DE  là 

tổng năng lượng của 6 nguyên tử trong ô cơ sở, 
2HE  

là tổng năng lượng của phân tử Hidro, Sin  , Hm  là 

số nguyên tử Silic và Hidro tương ứng trong dãy và 

0L  là hằng số mạng đã hồi phục dọc theo dãy 

(Rajbanshi et al., 2016). Các kết quả tính toán Ebiên 

của các dãy với độ rộng khác nhau được minh họa 

trong đồ thị Hình 4a. Trong mỗi dạng biên, khi độ 

rộng dãy tăng lên thì năng lượng biên giảm. Giá trị 

năng lượng biên của các dạng biên đều nhỏ hơn 

năng lượng biên của graphene vì thế việc tạo biên từ 

màng 2D là khả thi. Sắp xếp năng lượng biên theo 

thứ tự tăng dần  Ebiên (SS) < Ebiên (ZZ) < Ebiên (ZA) < 

Ebiên (AA) cho thấy dãy nano với dạng biên SS tốn ít 

năng lượng hình thành nhất. 

    

(a)              (b) 

Hình 4. Đồ thị thể hiện mối quan hệ giữa năng lượng biên (a) và năng lượng liên kết (b) theo các độ 

rộng khác nhau với các dãy khác nhau của penta-silicene 

Ngoài ra, sự ổn định của dãy nano với các dạng 

biên khác nhau được đánh giá dựa vào năng lượng 

liên kết EB. Năng lượng liên kết được tính theo công 

thức ( ) ( )B pSiNRs Si Si H H Si HE E n E m E n m= − − +  trong 

đó pSiNRsE  là tổng năng lượng trong supercell, SiE ; 

HE ; Sin ; Hn lần lượt là năng lượng của một nguyên 

tử Si, năng lượng của một nguyên tử H, số nguyên 

tử Si và H trong supercell (Yuan et al., 2017). Các 

kết quả tính toán năng lượng liên kết được minh họa 

trong đồ thị Hình 4b. Năng lượng liên kết cũng giảm 

khi độ rộng của dãy nano tăng lên, tức là dãy càng 

rộng thì càng ổn định. Điều này đã được nhận thấy 

trong các dãy nano có nguồn gốc từ màng 2D. Năng 

lượng liên kết sắp xếp theo chiều tăng dần EB (SS) < 

EB (ZZ) < EB (ZA) < EB (AA) cho thấy dãy nano có 

biên SS là ổn định nhất giống với kết luận trong 

penta – graphene.  

3.2. Cấu trúc vùng năng lượng và mật độ 

trạng thái 

Cấu trúc vùng năng lượng của vật liệu sẽ cho biết 

giá trị của độ rộng vùng cấm. Bảng 2 là giá trị độ 

rộng vùng cấm của các dãy với độ rộng khác nhau. 

Dựa vào bảng, đồ thị được vẽ thể hiện mối quan hệ 

giữa độ rộng vùng cấm và độ rộng dãy như Hình 5. 

Dựa vào đồ thị, độ rộng vùng cấm giảm khi độ rộng 

dãy nano tăng lên. 

Bảng 2. Độ rộng vùng cấm của các dãy với độ 

rộng khác nhau 

Dãy  Độ rộng dãy (ω) Độ rộng vùng cấm (eV) 

AA 

5 4.119 

9 3.858 

13 3.791 

17 3.749 

ZA 

6 3.952 

10 3.814 

14 3.766 

18 3.739 

ZZ 

3 4.265 

7 3.866 

11 3.789 

15 3.753 

SS 

3 4.655 

4 4.468 

5 4.301 

6 4.224 

7 4.119 

8 4.098 

9 4.038 

10 4.023 

13 3.958 

16 3.934 

17 3.922 
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Hình 5. Đồ thị thể hiện mối quan hệ giữa độ 

rộng vùng cấm với độ rộng dãy nano 

Sự phù hợp giữa cấu trúc vùng năng lượng và 

mật độ trạng thái (DOS) của dãy ZZ (ω = 7), AA (ω 

= 5), ZA (ω = 10) và SS (ω = 8) được thể hiện trong 

Hình 6. Trong các dãy, mức năng lượng ở vùng hóa 

trị nhiều hơn vùng dẫn tương ứng DOS có mật độ 

điện tử ở vùng hóa trị cao hơn mật độ điện tử vùng 

dẫn. Đồng thời vùng cấm ở cấu trúc vùng tương ứng 

với sự không có mặt của mật độ điện tử ở DOS. 

Sự đóng góp điện tử vào DOS của nguyên tử 

Sibiên và nguyên tử Sitrong biên của dãy ZZ (ω = 7), AA 

(ω = 5), ZA (ω = 10) và SS (ω = 8) được minh họa 

trong Hình 7. 

 

(a)               (b) 

 

(c)               (d) 

Hình 6. Cấu trúc vùng năng lượng và mật độ trạng thái của dãy ZZ (ω = 7) (a), AA (ω = 5) (b), ZA (ω 

= 10) (c) và SS (ω = 8) (d) 
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(a)                 (b) 

 

(c)               (d) 

Hình 7.  Sự đóng góp của nguyên tử Sibiên và nguyên tử Sitrong biên vào DOS của dãy ZZ (ω = 7) (a), AA 

(ω = 5) (b), ZA (ω = 10) (c) và SS (ω = 8) (d) 

Mật độ trạng thái riêng phần PDOS của dãy ZZ 

(ω = 7) và ZA (ω = 5) SS (ω = 8) đều cho thấy sự 

đóng của mật độ điện tử Sitrong biên vào DOS cao hơn 

Sibiên ở cả vùng dẫn và vùng hóa trị như trong Hình 

7a, Hình 7c, Hình 7d, Hình 7b, đồ thị PDOS của dãy 

AA (ω = 5) thể hiện rõ sự đóng góp của nguyên tử 

Sibiên chiếm ưu thế ở vùng dẫn và vùng hóa trị. 

Ngoài ra, sự đóng góp của các nguyên tử Si quỹ 

đạo p (Sip), nguyên tử Si quỹ đạo s (Sis) và nguyên 

tử H quỹ đạo s (Hs) của dãy ZZ (ω = 7), AA (ω = 5), 

ZA (ω = 10) và SS (ω = 8) được thể hiện trong  

Hình 8. 

Dựa vào Hình 8, ở vùng hóa trị của dãy ZZ (ω = 

7), AA (ω = 5), ZA (ω = 10) và SS (ω = 8) đều có 

sự đóng góp mật độ điện tử của nguyên tử Sip vào 

DOS là cao nhất, sự đóng góp của nguyên tử Hs tăng 

dần khi ra xa đỉnh vùng hóa trị còn sự đóng góp của 

nguyên tử Sis thì không đáng kể. Ở vùng dẫn của các 

dãy ZZ (ω = 7), AA (ω = 5), ZA (ω = 10) và SS (ω 

= 8) cũng có đặc điểm tương tự nhau, ở khu vực gần 

đáy vùng dẫn thì sự đóng góp của nguyên tử Sis cao 

hơn sự đóng góp của nguyên tử Sip. Tuy nhiên, khi 

ra xa đáy vùng dẫn thì sự đóng góp của nguyên tử 

Sip chiếm ưu thế và sự đóng góp Sis giảm dần, trong 

khi đó sự đóng góp điện tử của nguyên tử Hs vào 

DOS không đáng kể. 
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(a)                (b) 

 
(c)                (d) 

Hình 8. Sự đóng góp của nguyên tử Sip, Sis và Hs vào DOS của dãy ZZ (ω = 7) (a), AA (ω = 5) (b), ZA 

(ω = 10) (c) và SS (ω = 8) (d) 

4. KẾT LUẬN 

Bằng phương pháp DFTB cấu trúc điện tử của 

dãy penta-silicene đơn lớp đã được khảo sát với các 

dãy ZZ, ZA, AA và SS thông qua cấu trúc vùng năng 

lượng và mật độ trạng thái. Từ kết quả mô phỏng, 

có thể thấy, tất cả các dãy đều tồn tại độ rộng vùng 

cấm và độ rộng vùng cấm tỉ lệ nghịch với độ rộng 

dãy nano. Dựa trên kết quả này, cách chức năng hóa 

và tạo dãy từ màng penta-silicene đã làm chuyển đổi 

từ vật liệu bán dẫn thành điện môi. 
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