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Tém tit - Trong bai bao nay, cac dic tinh cdu tric, dién tor va
truyén din cua don 16p hai chidu HfSiSP2 dugc khao sat b%mg li
thuyét phiém ham mat do (DFT). Phan tich phé phonon va mo
phéng dong lyc phan ti ab-initio cho thiy, (don 16p HfSiSP2 c6
cAu tric bén viing vé mit dong hoc va cd do n dinh nhiét tot. Két
qua tinh toén chi ra don 16p HfSiSP2 ¢ trang théi co ban la mot
ban din c6 viing cidm Xién v6i do rong vang cdm la 0,63 eV. Bén
canh do, anh hudng cua bién dang co hoc va dién truong ngoai
dén tinh chit dién tir ciia HFSiSP; 1a dang ké. Bién dang da lam
thay d6i mot cach dang ké do rong ving cam ciia HFSiSP2. Ngoai
ra, cac dic trung truyén dan ciia HfSiSP2 ciing da dugc tinh toan
trong bai béo nay. Két qua cho thdy HfSiSP2 ¢6 tiém ning (mg
dung cho thiét bi linh kién dién tir.

Tir khoa - Vat ligu hai chiéu; tinh chat di¢n tir; If thuyét phiém
h@m mat d6; md phong dong luc hoc phéan tir; badn dan c6 ving
cam Xxién

1. Téng quan

Trong nhitng nim gan day, cac vat liéu méi Janus da
thu hat duge sy quan tam rong rdi do cac dic tinh ndi bat
dugc tao ra boi tinh bat dbi ximg gwong ciia ching, cing
v6i viée khdm pha Ii thuyét ngay cang ting va nhiéu béo
céo vé ché tao thanh cong cac loai vt liéu hai chiéu twong
tu graphene. Vit liéu hai chiéu da dugc nghién ciru sau
rong do cac dic tinh ndi bat duoc tao ra bai tinh chét dic
biét cua vat liéu thap chiéu ma vt liéu khéi khdng c6 dugc
[1]. Do cau trdc dién tir cia chiing c6 thé diéu chinh véi do
dan dién trong pham Vi rong, vat liéu 2D (tir kim loai, dén
chat ban dan va chit cach dién) da cho thiy nhiéu htra hen
trong cac umg dung khéc nhau, bao gdm ca dién tir nano
[2], quang dién tir [3-5], xdc tac [6-7] va cam bién [8].

Vit liéu monochalcogenide nhém IV duoc tién doan la
6 nhiéu ng dung trong thuc té, dic biét la trong cong
nghé phan tach nuée [9]. Bang nhidu phuong phap khéc
nhau, mot loat cac 16p nano cuia vat liéu monochalcogenide
nhém IV di duoc tong hop thanh cong bang thyc nghiém
gan déy, chang han nhu SiP [10].

Trong nghién ctru [11] da chira réng, cac don 16p Janus
MGeSiP4 (M = Ti, Zr hodc Hf) c6 cau tric deu Ia chat ban
dan c6 ving cdm xién véi d¢ rong ving cam Eg ¢6 gid tri
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tr 0,77 eV dén 1,01 eV dya trén cac tinh toan bang phiém
ham lai. Janus MGeSIP4 c6 tiém ning tng dung diy hia
hen trong cac thiét bi quang dién tir va co dién vi sy chuyen
pha tir ban dan sang kim loai khi bién dang hai truc. Piéu
nay cho thiy cac kim loai nhém IVB nay (Ti, Zr, Hf) trong
cac don 16p véi chalcogenide s& ¢ nhiéu tinh chat vat Ii
tha vi.

Gan day, Gao va cong su bo céo ring don 16p Janus
hai chidu STiXY2 (X = Si, Ge; Y = N, P, As) la chat ban
dan c6 ving cdm xién c6 Eq tir 0,215 eV dén 0,990 eV voi
céu trdc tinh thé 6n dinh [12]. Thém nita, cAc hop chat
Janus hai chiéu SZrAZ, (A = Si, Ge; Z = P, As) 1a ban dan
¢ ving cam xién véi d6 6n dinh dong hoc va nhiét hoc
[13]. Céc két qua ndy cung cap nhiing hiéu biét sau sic cho
viéc nghién ctru cac don 16p Janus méi ¢6 nhiéu g dung
trong céc thiét bi dién tir.

Theo huéng nghién ciru ndy, nhom tac gia thiét ké va
nghién ctru cAc tinh chat dién tir va truyén dan cta don 16p
hai chiéu Janus HfSiSP, bang |i thuyét phiém ham mat do
(DFT). D6 6n dinh cia cau tric duge tinh todn bang cach
phan tich phd phonon va md phong dong hoc phan tir
ab-initio. Ngoai ra, nhom tac gia con xem xét anh huong
cua bién dang co hoc va dién trudng ngoai 1én tinh chét dién
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tir ctia vat liéu nay. Bén canh d6, d6 linh déng dién tir trong
don 16p HfSiSP; cling dugc tinh todn mot cach chi tiét.

2. Phwong phép nghién cau

Trong bai bao nay, tit ca tinh toan dugc thuc hién bang
phuong phap i thuyét phiém ham mat do (DFT) vdi goi
phan mém md phong Vienna ab initio simulation package
(VASP) [14, 15]. Phuong phap gan dting gradient suy rong
(GGA) v6i phiém ham PBE (Perdew, Burke va Ernzerhof)
[16] dugc dung dé khao sat cac tuong tac trao ddi twong
quan. Phiém ham lai HSE06 (Heyd, Scuseria va Ernzerhof)
dugc ding dé tinh toan gi tri Eg mot cach chinh xac hon
[17]. Chlng t6i str dung phuong phap phiém ham mat do
cai tién DFT-D2 ctia Grimme [18] dé tinh toan twong tac
van der Waals (vdW) trong vt liéu c6 ciu tric 16p. Dong
thoi, nhom tic gia sa dung phuong phdp chia ludi
Monkhorst-Pack dé chia vang Brillouin thanh luéi (15 x
15 x 15) k-mesh. Néng lugng ngudng dugc thiét 1ap trong
phuong phap song phing 12500 eV. Ngudng hoi tu Iyc tac
dung 1&n moi nguyén tir trong viée t6i wu hoé cau tric la
10-3 eV/A. Céac tuong tac giita cac 16p 1an can dugc loai
b6 bang cach thém mot khoang chan khdng 20 A doc theo
truc z ctia vat liéu. Phan mém moé phong PHONOPY [19]
da dugc st dung dé tinh toan pho dao dong véi siéu 6 (4 x
4 x 1). Bé khao sét thé tinh dién & cac mit khac nhau cua
vat liéu bat dbi xtng Janus, sy hi€u chinh ludng cuc can
dugc xem xét [20]. Chlng t6i st dung phuong phap thé
bién dang (DP) [21] dé tinh toan do linh dong cua hat tai.

HfSiSP;

(@ Q-C(:Q \;1({ =
o-4-¢ et r il _C(;Bci:o

O

0

y o b ’Q b
)

Hinh 1. Cdu tric tinh thé da duwoc t6i wu h6a ciia don I6p
HfSiSP2theo c&c gdc nhin: (a) tr trén xuong; (b) tir mat bén

3. Két qua nghién ctru va thio luin
3.1. Cdu trac tinh thé va d¢ én dinh

CAu trac tinh thé da duoc t6i vu hoa cia don 16p Janus
HfSiSP, duoc trinh bay & Hinh 1. O don vi cia don 16p
Janus HfSiSP; chira 5 nguyén tir. Tur Hinh 1, chiing ta thy
rang don 16p HESiSP, ¢6 cau trac bat dbi xtmg va dugc tao
thanh bdi nam 16p nguyén tir xép chdng 1én nhau theo thir
ty S-Hf-P-Si-P. Tinh toan cho thdy rang d6 dai lién két
Hf-P (2,60 A) 1a dai nhat so véi cac lién két hoa hoc giita
cac nguyén tir khac trong hop chat, dai hon lién két dai
nhét trong TiSiSP, (2,51 A) [12]; va do dai lién két P-Si

(2,21 A) ngin nhét, ngin hon lién két ngén nhat trong
TiSiSP, (2,25 A) [12]. Piéu nay la do Hf c6 do am dién
nhé (1,30) va ban kinh 16n hon nguyén tir Ti.

Két qua tinh toan ctia nhom tac gia chi ra hang sb mang
ctia HfSiSP, duogc t6i uu hoé 1a 3,57 A, gin véi hing sb
mang cua TiSiSP, (3,46 A) [12]. Be day cta don 16p
HfSiSP, la 6,24 A, hoan toan giéng voi bé day cua
SMOoSiP, trong nghién ctru cua nhom tac gia trude do [22].
Céc do dai lién két gitra cac nguyén tir trong cau tric Janus
HfSiSP, lan luot 1a dswr = 2,53 A, dure = 2,60 A,
dp5| 2 ZlAvads|p—228A

Tiép theo, nhém tac gia thuc hién tinh toan phd dao
dong dé kiém tra do 6n dinh caa vat liéu. Phd phonon cua
don 16p Janus HfSiSP, dugc thé hién trong Hinh 2(a). O
don vi ciia HfSiSP, c6 5 nguyén tr nén phd phonon bao
gém 15 nhanh dao dong, véi 3 nhanh dao dong &m & mién
tan sb thip va 12 nhanh dao dong quang & mién tan sb cao
hon. Tir Hinh 2(a), chling ta thdy rang, c6 mot khoang tan
sb ma ¢ do6 ca cac dao dong &m va dao dong quang cung
ton tai. Diéu nay co thé dan dén 1a c6 sy tan xa manh gitra
cac phonon am va phonon quang va lam cho Janus HfSiSP,
c6 thé c6 do dan nhiét thap. Bac diém quan trong nhat 13
trong toan mién Brillouin khdng c6 su xuét hién cua tan sé
V6i gia tri &m. Piéu nay cho thay tinh 6n dinh vé mit dong
hoc cua don 16p HfSiSP2. Khi phé phonon cua vt liéu c6
chura cac tan s6 dao dong am thi lyc phuc hdi chdng lai su
dich chuyén cua cac nguyén tir bi triét tiéu. Do dé, cdu tric
cua céc vat lidu véi pho phonon c6 chua céc tan sé dao
dong &m la khong bén.
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Hinh 2. (a) Pho dao dgng mang, (b) su thdng giang nang lwong
toan phan va (c) nhiét dé cua hé trong qua trinh md phong dong
hoc phan tir ¢ nhiét dé phong

Chung t6i ciing kiém tra d6 6n dinh nhiét hoc caa don
I6p HFSISP, ¢ nhiét ¢ phong (300 K) bang phan mém mo
phong dong hoc phén tir (AIMD) trong thoi gian 8 ps (véi
mdi budc la 1 fs). Po thing gidng ning lwong toan phan
theo thoi gian md phong va cau trac tinh thé sau khi gia
nhiét dwoc biéu dién & Hinh 2(b) va 2(c). Két qua cho thay,
ndng luong toan phan bién thién trong mot khoang nho
(O 20 eV) trong su0t thoi gian mé phong. Bong thai, khong
o su chuyen d6i cau trdc ciing nhu khong c6 su pha v&
lién két trong don 16p HfSiSP.. Diéu nay chung to cau triic
HfSiSP, 6n dinh vé mt nhiét hoc.

Thong s6 dé danh gia do bén vé mat nang lugng cua vat
liéu 1a nang lugng cd két, nd duoc tinh theo biéu thirc:

Etot — (NufEHf + NsiEsi +NsEs + NpEp)
Econ = HIfIHI:er Ns?+ ;S +Np @
-35,216 eV la tong nang lwong cua don
-0,085 eV,

Trong 46, Ewt =
16p; Nur, Nsi, Ns, Np va Epr = —2,699 eV, Esi=
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Es = -0,093 eV, Ep = —0,097 eV lan luot 1a s6 nguyén tir
va nang lugng cua don nguyén ta Hf, Si, S va P. Thay cac
gi4 tri nang luong vao biéu thuc (1), ta tinh dwoc ning
lwong ¢ két Econ = -6,429 V. Nhu vay, don 16p HfSiSP;
c6 gié tri Econ &M va cao hon so vai TiSiSP; [12], thé hién
rang HfSiSP, c6 d¢ 6n dinh vé mat niang lugng va do bén
lién két noi phan tu cao.

Ngoai ra, h¢ s6 dan hdi Cjj cling duoc tinh toan dé khang
dinh d6 6n dinh co hoc ctia don 16p Janus HfSiSP,. Béi voi
cac ciu trGc 2D, cac hé s dan hdi can tinh toan la
Cu= 150,4 N/m, Cp= 44,67 N/m va Ces = (C11 - Clz)/2 =
52,87 N/m. Céc hang sb nay duoc wdc tinh tir su thay doi
ning lugng cua hé dudi tac dung cua cac bién dang nho
trong khoang tir —1,5% dén +1,5% véi cac buéc 0,5% theo
hai hudng trong mat phang (x vay). Hé sb dan h0| Cij cua
HfSiSP; tuan theo tiéu chuan caa Born-Huang vé diéu kién
on dinh co hoc [23]. Do d6, don 16p 2D Janus HfSiSP, 6n
dinh vé& mit co hoc, diéu nay hira hen cho viéc téng hop
thuc nghiém.

3.2. Tinh chdt dién tie

CAu tric ving ning luong dién tir cua don 16p HESISP;
duogc kiém tra bang cach sir dung phiém ham PBE va phiém
ham lai HSE06. Két qua thu dugc dugc biéu dign nhu trong
Hinh 3. Phiém ham PBE cho két qua rang, HfSiSP; la chat
ban dan c6 viing cam xién c6 Eq = 0,63 eV vai cuc dai ving
hoa tri (VBM) tai diém I va cuc tiéu ving dan (CBM) tai
diém M. Gia tri Eq ndy 16n hon so véi do rong ving cam
caa STiSiP; (0,50 eV) [12], nhung nhé hon ciia SMoOSIP;
(1,01 eV) [22]. So véi két qua PBE, hinh dang ciu tric
vuing cua don 6p khong thay ddi nhidu khi dung ham lai
HSEO06. Tuy nhién, gié tri Eq tang Ién dang ké (1,21 eV),
I6n hon so véi STiSiP, (1,14 eV) [12], nhung nho hon
SMoSiP; (1,46 eV) [22].
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Hinh 3. Cdu tric viing nding lwong duoc tinh bang phiém ham
PBE (a) va HSE06 (b) va thé tink dién (c) cua don |6p HISISPs.
@p va @s lan lirot 14 cong thoat dién tir & mat P va S

Bén canh d6, nhom téac gia ciing tinh toan thé tinh dién
va cbng thoét @ cua don I6p HfSiISP,. Bay la mot trong
nhitng tinh chét dién tir quan trong cho thay kha niang cua
electron thoét ra khoi bé mat vat liéu. Ching phu thudc
vao mac Fermi (Eg) va mic chan khéng (Evac) thdng qua
cong thuc:

@ = Eyqe — Ep (2)

Sy ton tai ciia mot dién truong bén trong ciu tric bat
dbi xting cua cac don 16p Janus do sy khac nhau vé d6 am
dién cua cac nguyén té thanh phan gy ra sy chénh léch
muc chan khong o hai bé mit vat ligu [24]. Do do, sy hi¢u
chinh 1uorng cuc dbi voi thé tinh dién can dugc thém vao
dbi véi cac Cau tric bat ddi xtng. Két qua tinh toan thu
duoc chi ra rang muc Fermi Er = — 0,729 eV va cac muc
chan khéng Eve. cua S va P 1an luot 1a 0,512 eV va
0,516 eV, trong khi &@s va ®p duoc tinh todn trén cac mat

S va P cua I6p don HfSiSP, thay doi tir 5,85 eV dén
5,89 eV, diéu nay cd thé Ii giai do do am dién cua S (2,58)
I6n hon d§ &m dién cua P (2,19). Su khac nhau (A®) cua
hai bé mat cua don 16p HFSiSP2 khé nhé (0,039 eV), nhung
van 16n hon A® cua TiSiSP; (0,022 eV) [12], diéu nay lién
quan dén su bién thién nho vé d6 am dién cua Si va cac
thanh phan P ¢ céc phia khac nhau cua cau tric Janus.
3.3. Anh hwéng ciia bién dgng va dign truomg ngoai
Dé nghién ciru céc tinh chat cua vat liéu cho céc ang
dung khac nhau, nhém tac gia dung PBE dé khao st cau
trdc dién tir khi chiu tic dung cua bién dang co hoc va dién
trudng ngoai.
Bién dang nén Bién dang kéo
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Hinh 4. Cdu tric viing ndng hrong ciia don 16p HISISP2 dudi
anh huéng cua bién dang

O day, nhém téc gia danh gia tic dong cua bién dang
phang (z5) 1én cau tric dién tir cia vat ligu HfSiSP,. Bién
dang phing duoc dinh nghia & = (a - ao)/ap, trong d6 ao va
a lan luot 1a cac hing sé mang khong bi bién dang va bi
bién dang cua cau tric Janus. Nhu dwgc hién thi trong Hinh
4, cau trac ving niang lugng cua HfSiSP, bi thay doi dang
ké khi bién dang phing c6 d¢ 16n tir —6% dén +6% &p dung
vao don 16p HfSiSP,. Ta nhan thay, don l6p Janus HfSiSP;
van gitr ban chat 1 ban dan cé ving cam xién. Tuy nhién,
Eg bi thay dbi khi chiu tac dung cua bién dang co hoc. Gia
tri Eq giam khi chiu bién dang nén va tang khi chiu bién
dang kéo. Piéu nay Ia do khoang cach giira cac phan tu
thay doi. Su bién doi Eq ciia don I6p HFSISP; theo do lon
cua bién dang dwoc thé hién & Hinh 5(a).

(a) 1,0 T T T (b) 0,66 —
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e <2 0 2 4 ¢ W= v 2 4
D6 bién dang (%) E(Vinm)
Hinh 5. S phu thugc d6 réng ving cam vao bién dang (a)
va dién truwong ngoai (b) cua don lop HISISP2
Céc nghién ciru trudc day [25-26] chi ra rang, ving cam
ciia monochalcogenide nhém 111 va cau tric Janus cua
chang phu thugc manh mé vao yéu t6 bén ngoai. Viéc ap
dung bién dang c6 thé gy ra su chuyén pha béan dan thang-
xién va nguoc lai, hoic sy chuyén pha bén dan-kim loai
trong cac don I6p. Tuong ty, anh hudng cia dién truong
ngoai E dén Eg ciia don 1op HFSiSP; ciing dwoc khao sat va
dugc thé hién & Hinh 5(b). Tuy nhién, nhém tac gia chi
xem xét véi E c6 cudong dd nam trong khoang tir 0 dén
+4 V/nm (d4u &m va diu dwong tuong tng vai dién truong
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huéng theo chiéu dwong cua truc z va nguoc lai), gan vai
giatri (3 V/nm) dugc sir dung trong cac thi nghiém gan day
trén cac tam 2D [27]. Tir Hinh 5(b) c6 thé thay, dién truong
ngoai khdng anh huong nhiéu dén Ey. Po rong ving cam
thay doi tuyén tinh theo sy bién thién cua dién truong
ngoai. B& rong ving cam thay doi rat nho (trung binh
AEgw = 0,005 eV/nm), né thay ddi tir 0,6052 dén 0,6587
eV khi dién truong ngoai bién thién tir +4 dén —4 V/nm.
Diéu nay c6 thé Ii giai nhu sau. Khi dat mot dién trudng
vao vat liéu 2D, su phan cuc dién tich hiéu dung trong vung
dan/héa tri s& phan wng véi dién truong va co thé dan dén
su thay ddi nang lwong cua electron trong ving dan va
vung hoa tri.
3.4. Tinh chdt truyén ddn

Cudbi cung, nhém tac gia tinh toan céc dac tinh truyén
dan cua don 16p HfSiSP,. Pay 1a mot tham sb rat quan
trong trong viéc xac dinh cac tng dung tiém ning cua vat
liéu trong cac thiét bi dién tu, dac biét 1a d6 linh dong cua
hat tai pop. Phuong phap gan dung thé bién dang (DP) la
mét trong nhitng phuong phap phd bién nhat dé tinh toan
d6 linh dong cua hat tai [21]. Po linh dong duoc kiém tra
biang phuong phap DP theo phuong trinh sau [28]:

eh3C,p
kpTm*MmE; @)
Trong do, ke va A lan luot I hing s6 Boltzmann va hang
sb Planck rit gon; e la di¢n tich nguyén t0; T la nhiét do
phong (300 K); va Cap 12 md dun dan hdi, Eqla hing s thé
bién dang m* la khéi lwong hiéu dung cua hat tai, phu thuoc
Va0 cau tric vang & vang lan can cac diém cuc tri, dwoc
xéc dinh bang cach khop cac gié tri theo ham parabol bang
phuong trinh sau:
1 1 9%E
T o )

Trong d6, E(k) biéu thi nang lwong phu thudc sé song k.
Vvam = /mim; lakhéi lugng higu dung trung binh.

Tir phuong trinh (4), bang cach st dung m*, Eq v Cap
duoc tinh toan, cd thé woc tinh py va py 1an luot theo cac
huéng truyén tai x vay. Két qua tinh toan cho thiy, HFSiSP,
thé hién do linh dong dién tir cao theo huéng x Vi
mi = 1,73m, la P = 39,41 cm?/Vs, trong khi theo huéng
y voi mj, = 4,99m, la py = 23,79 cm?/Vs. Céc gia tri nay
thép hon so véi don 16p TiSiSP, (véi m;, = m}, = 1,59m,
1a Py = 204,15 cm?/Vs va y = 237,85 cm?/Vs) [12]. Do do,
d6 linh dong hat tai cua vat liéu dwoc nghién ctu la bit dang
huéng déi véi electron theo cac hudng truyén din x va y.

Do linh dong 16 tréng trong HfSiISP, Vi
m, =-128m, la P = - 4819 cm?Vs va
my, = —1,34m, la py = — 45,97 cm?/Vs. Cac gia tri nay
thip hon so véi TiSiSP, (v6i mj = m; = —1,51m, la
Py = — 9,78,15 cm?/Vs va py = — 9,61 cm?/Vs) [12]. Nhu
vay, do linh dong 16 tréng trong HfSiSP; ciing bat dang
huéng theo hai huéng truyén dan. B¢ linh dong cua dién
tir trong cau truc HfSiSP, theo hudng x cao hon nhiéu so
v6i theo huong y, trong khi d6 linh dong cua 15 trong thi
nguoc lai. Diéu nay phu hop véi két qua khdi lugng hi¢u
dung, véi m}, thap hon so véi my doi V0’I electron. Két qua
con cho thdy, c6 su chénh léch rat I6n vé d6 linh dong giira

Uap =

16 tréng va electron. Do linh dong caa 16 tréng nho hon
nhiéu so véi @6 linh dong cua electron vi khéi lugng hiéu
dung cua I3 tréng nang hon nhiéu so véi khdi lugng higu
dung cua electron. Diéu nay c6 lgi cho cac tng dung trong
thiét bi dién tir cua nhirng vat liéu nay.

4. Két luan

Nhom tac gia da nghién cau cac tinh chit dién ti cua
don 16p Janus HfSiSP, dua trén phwong phép Ii thuyét
phiém ham mat do. Két qua nghién cau caa nhom tac gia
cho thay rang don l6p HfSiSP, c6 d6 6n dinh ciu tric cao
va c6 thé ton tai trong thuc té. Céc tinh toan da chi ra rang,
don 16p HFSiSP, la ban dan, so hitu vang cam xién véi do
rong ving cam Eq 12 0,63 eV theo PBE va 1,21 eV theo
HSEO06. Gi4 tri Eq thay doi khi don I6p chiu tac dung cua
bién dang co hoc va dién truong ngoai. Anh huéng cua bién
dang phang dén cac dac tinh dién tir I6n hon dang ké so voi
anh hudng cua dién truong ngoai. Ngoai ra, do linh dong
cua hat tai trong don I6p HfSiSP, c6 tinh chét bat dang
hudng. Diéu nay cho thiy tiém niang cua vat liéu nay trong
cac tng dung thiét bi linh kién dién tu.

Loi cam on: Nghi(en cuau néy duoc tai tro boi Bo Gido duc
va Dao tao trong dé tai ma s6 B2023.DNA.23.
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