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Tém tit. Trong nghién ciru ndy, cac tinh chét co, nhiét dién cua vat liéu thap chiéu SnSy (x = 1, 2)
dugc tinh toan bang phuong phéap nguyén 1y dau si dung ly thuyét phiém ham mat do. Két qua thu
dugc cho thay vat liéu SnS c6 tinh di hudéng, mé dun dan hdi theo phuong x va phuong y lan luot
c6 gié tri 1a 10,47 N/m va 23,93 N/m, n6 nhé hon nhiéu lan so véi vat liéu SnS; 12 93,23 N/m. O
trang thai can bang, SnS c6 do rong viing cim bing 1,44 eV cao hon so véi 0,76 eV cua SnS,. Tinh
chat ban din cua SnS va SnS; déu c6 xu hudéng ting dudi bién dang kéo va giam dudi bién dang
nén. Hé s6 Seebeck (hé s6 nhay nhiét dién - S) ciia SnS 16n (> 2 MV/K ¢ 300K) va c6 thé tang dudi
tac dong cua bién dang kéo. DPo dan dién co thé duoc cai thién khi tic dung bién dang. Két qua
nghién ciru gop phan lam sang to anh huong cua bién dang co hoc dén tinh chat nhiét dién, dién tir
cua vt lidu ng dung vao nghién cau ly thuyét va thyc tién trong tuong lai.

Tir khéa: Vat liéu 2D, Nhiét dién, Do rong ving cam, Hé s Seebeck.
1. Giai thiéu

Viéc tim kiém cac vat ligu mi c6 kha nang chuyén héa nguon nhiét nang tw nhién va thu hoi
nhié:t thai trong qué trinh san xuﬁt’ cong nghiép dang rat dugc quan tam nghién cau nham huéng téi
nguon nang lugng ‘xanh’. Trong s6 cac vat liu do, vat liéu thap chicu (1D va 2D) ho kim loai chuyén
tiép (TMDs) véi cau truc va tinh chat vat ly khéc biét dang duoc kham phé. Ataca va COng su [1] da xac
dinh dugc 52 vat licu cau trac kim loai chuyén tiép chacogenides ton tai dang td ong va c6 thé cung cap

mot nén tang mai cho cac tng dung cua quang xudc tac [2], luu trir nang lwong [3], cam bién [4] va céc
thiet bi dién tu [5], [6].

Gan day, nhém vat liéu goc Sn (SnSx, x = 1, 2), da dugc chu y nhiéu do c6 tinh dién tir wu viét,
thé hién tinh chat cua vat liéu ban dan [7]-[9], tinh & on dinh cao, d6 bén co hoc 16n [9], gi& thanh ché tao
re, than thién véi moi truong va co nguon goc tu tu nhién [10]. Ching dugc tng dung pho bién trong
thiét bi quang dién [11], chét xtc tac quang [12], [13], may tach song quang [13], cam bién khi, bong
ban dan hiéu tng trudng, pin lithium va cac thiét b luu trit thong tin dién tir [9], [14]. Dac biét, hai vat
liéu SnS, SnS; s& hitu tiém ning nhiét dién I6n, SnS 1a vat liéu co hiéu suat chuyén di nhiét - dién cao
[15], [16] trong khi d6 SnS; la ing cir vién tuyét voi cua nhiét dién loai p trong diéu kién ap suat cao
[17], do c6 hé sé nhay vé nhiét dién va d6 dan dién Ion. Hon nita, mot  cong trinh gan day da minh chung
vé hién tugng siéu dan trong l6p 1T-SnS; ting dung trong bong ban dan da 16p, cung cip mot quan diém
méi vé hién tugng siéu dan 2D [18]. Dé hiéu sau thém vé cac dic tinh dién ti, nhiét dién cua SnS, SnS;
lién quan dén cau tric nguyén tir, nghién ciru anh huong cia bién dang co hoc dén céc tinh chét vat ly
cua vat liéu duoc thuc hién. C4c tinh toan sir dung ly thuyét phiém ham mat do (DFT) [19] duoc ding
dé khao st cac bién dang dong thoi theo phuong X va phuong y 18n cau trac, dién tir va nhiét dién cua
vat li¢u don 16p SnS, SnS,.
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2. Phwong phap tinh toan

Céc tinh toan cua nghién ciru dugc thuc hién bang phuong phdp nguyén ly dau [20] dua trén ly
thuyét phlem ham mat d¢ (Density Functional Theory - DFT) qua phan mém Quantum Espresso [21].
Céc gia thé Vanderbilt (USSP) [22] duoc sir dung dé md ta twong tac giita cac electron véi ning luong
tuong quan trao d6i duoc xac dinh qua ham Perdew-Burke-Ernzerhof (PBE) bang phuong phéap xap Xi
gradient tong quat (GGA) [23]. Ham séng trén mat phing duoc khao sat trong pham vi ngudng nang
lwong téi thiéu bang 60 Ry va ngudng niang lwong cho mat do dién tich 1a 720 Ry. Luéi chia diém kpoint
trong vung Birilluoin dugc chon 1a 15x15%1 theo phuong phap Monkhorst-Pack [24].

M hinh cau tric nguyén tir cia SnS va SnS, duoc biéu dién trén hinh 1. Diéu kién bién tuan hoan
duogc &p dung trén ca ba phuong X, y, z ciia mo hinh. Dé tranh sy tuong tac giita cac 16p nguyeén tir theo
phuong z, viing chan khong duoc thiét 1ap véi chiéu day bang 30 A. Cau tric vat liéu dwoc can bang
theo phuong phap ning luong cuc tiéu Broyden-Fletcher-Goldfarb-Shanno (BFGS) véi diéu kién veé
{rng suat nho hon 5.102 GPa, diéu kién hrc nho hon 10 Ry/a.u ¢ nhiét d6 0K [25]. Céc hang s6 dan hoi
dugc tinh toan bang giai thuat Thermo-Pw [26]. Hé sé Seebeck (S), d6 dan dién ¢ dwoc md ta qua
phuong trinh Boltzmann [27] dugc |am séng to.

Y S
i T M
-4 -GN o_o_b
""" X K
YL a y b = -~ n
off\ o——(‘ % . . S O O = oS
z I I h z, /Q /q h h
L“’ -0 L Y % b O sn
y X SnS ¥ X Snsz

Hinh 1. Cau trdc cua hai vt liéu SnS, SnS; don 16p va viing Brillourin véi cac diém ddi xang bac cao.

Céu’trﬂc vt lidu duoc khao sat dudi tac dong cua bién dang dong thoi theo hai phuong x va y trén
hinh 2. Bién dang & dugc tinh toan theo céng thac (1):
-1
&= % x100% (1)

0

O day, 1, lo 1an luot 12 thdng s6 mang tinh thé & trang théi bién dang (kéo hoac nén) va théng sb
mang cua trang thai can bang. M6 hinh duoc khao sat véi muc bién dang tir -10% dén 10% véi mdi
budc bién dang 1a 2%. Sau méi budc bién dang, cau tric vat liéu dugc 6n dinh véi cac thanh phan ing
suat du nho hon 5,0x102 GPa.
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Hinh 2. Minh hoa bién dang kéo nén dong thoi theo hai phuong x va 'y
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_ Céc thdng s0 co hoc cua vat liéu nhu md dun dan hoi E, hé s6 poisson v dugc xac dinh theo céc
hang so6 dan hoi Cu1, Cio va Cyx» [28]-[30]:
C2 C2
Eo=Cu-=7%; EW:C22—£;
C22 Cll

C12 C12
vy =Es v, =2 ©
’ C22 7 Cll

3. Két qua va thao luan
3.1. Tinh chdt co’ hoc va cdu tric nguyén ti

Trong nghién cau nay, hai cau trlic cua vat ligu thap chleu SnSx (x = 1, 2) don 16p nhu md td trén
hinh 1 dwoc khao sat. Két qua tinh toan thu duoc vé thong sé mang tinh thé va cac hang sé dan hdi cua
vat liéu SnS va SnS; don 16p & trang thai can bing duoc liét ké trong bang 1. Vat liéu SnS; ¢6 hang sb

mang lan luot 12 @ =b = 3,60(A) sai khac 0,5% so véi L.H. Qu va cong su [31], vat liéu SnS c6 hing
sémang la a = 4,05 (A) va b= 4,33(A) két qua phii hop véi cac cong trinh ca thuc nghiém [32] va ly
thuyét [33] . Tir két qua thu duogc cho thay, vat liéu SnS c6 tinh di hudng cao hon so véi vat liéu SnS;
va hai vt ligu déu thoa man diéu kién vé én dinh dan héi vsi C,, >[C_|>0 va Cye >0 [34].

Bang 1: Thong s6 mang a & b (A), chiéu day tim h (A), hing s6 dan héi C;; (N/m), m6 dun dan
hoi E (N/m) va hé sb poisson v cia vt liéu SnS va SnS,

Vit liéu a b h C11 Clz sz C66 EXX - E)’y Uy ™ Vyx

SnS; 3,60 | 3,60 3,24 | 99,26 | 24,46 | 99,26 | 37,40 |93,23-93,23| 0,25-0,25
SnS 4,05 | 4,33 2,88 | 17,26 | 16,37 | 39,46 | 16,21 | 10,47 -23,93| 0,41 -0,44

Hinh 3 thé hién quan hé giira bién dang va mirc ning luong cua vat liéu SnS va SnS,. Két qua cho
thiy, mirc nang luong ¢ vi tri can bang (s = 0%) ludn thap nhat, dam bao dugc trang thai 6n dinh. Khi
vt lidu thay doi vé cau tric (s # 0%) thi mic ning lugng tang dan theo mirc do cia bién dang. Nhin
chung, ca hai ciu trdc vat liéu déu 6n dinh duéi tac dung cua bién dang.
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Hinh 3. Quan hé ning luong va bién dang

3.2. Tinh chdt dién tie

Dé tim hiéu anh huong ciia bién dang dén tinh chét dién tir ciia vat liéu, cau tric viing nang lugng
ctia SnS va SnS, dugc khao sat & mot vai mirc cua bién dang dong thoi theo phurong X vay, nhu hinh 4
(a) va (b). Két qua thu duoc cho thiy ciu tric ving ning lugng cia SnS va SnS; bi thay doi dudi tac
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dung cua bién dang. Hay ndi cach khéc, bién dang c6 thé didu khién cau triic ving nang luong. O trang
thai can bang (&= 0), ca SnS va SnS; déu c6 tinh chat ban dan voi do rong ving cam bang 1,44 eV va
0,76 eV, tuong (ng. Sy thay d6i d6 rong ving cam cia SnS va SnS; don 16p do bién dang duoc xac
dinh bai chénh I¢ch gia tri nang luong cuc tiéu vung dén va gia tri ndng luong cuc dai vung hoa tri. Do
d6, bién dang c6 thé dan dén nhimg thay d6i dang ké vé do rong vung cam cua no. Véi vat ligu SnS, cac
tinh toan da chang minh duoc rang bién dang kéo lam cho diém c6 mirc ning luong Ion nhat cua viing
hoa tri dich chuyen tir gan diém X sang diém I, diém c6 mirc nang luong thap nhat cua ving dan lai
dich chuyén gan vé phia diém X. Nguoc lai, bién dang nén hau nhu chi 1am thay d6i sy phan b cua
diém c6 nang luong thap nhat cua ving dan, tir diém Y sang diém T". Khac véi vat ligu SnS, bién dang
nén va kéo theo hai phuong x va y 1am cho d6 réng viing cam cta SnS; thay d6i khong dang ké, dong
thoi vi tri cac diém ning lugng thap nhat va cao nhat caa ving din, ving hoa tri trong wng luén phan
b & cac diém ddi xing bac cao nhu I'- M (¢= 0% va £= -5%), T - K (&= 5%).
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Hinh 4. Ciu tric ving nang luong & mot vai bién dang dong thoi theo phuong x vay

Hinh 5 trinh bay anh huong cia bién dang dong thoi theo phuong x va y dén do rong ving cam
cua hai vat liéu SnS va SnS,. Két qua khao st cho thay, dudi tic dong cua bién dang (& = 0), do rong
viing cim cua SnS va SnS; bi thay déi. Po rong viing cAm cua SnS ting tir 1,44 eV tai & =0% dén 1,7
eV tai £=6% va sau d6 giam xudng 1,65 eV tai & =10%. Vi vat liéu SnS,, do rong viing cim ting
nhe & khoang 2,5% sau d6 giam vé 0 tai &=10%. Do rong Ién nhit cia SnS, 120,79 eV tai £=2% so
V6i 0,76 eV tai ¢ =0%. Nguoc lai, bién dang nén 1am cho d6 rong viing cam cua SnS va SnS, déu cé
xu hudng giam manh. Cu thé, & muc bién dang nén & = —10% vat liéu SnS van tdn tai tinh ban dan trong
khi tai muc nén & =—9%vat liéu SnS, chuyén thanh vat liéu kim loai. Nhu vay, vat liéu SnS duéi bién
dang dong thoi theo phuong x va 'y dén +10% van ton tai tinh ban dan va vat liéu SnS; chi ton tai tinh
ban dan voi mic bién dang nho hon + 9%.
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Hinh 5. Anh huéng cua bién dang dong thoi theo phuong x vay dén d6 rong ving cim
3.3. Tinh chdt nhiét di¢n

Dé danh gia tinh chat nhiét dién cua vat liéu 2D, nguoi ta c6 thé tinh toan d6 dan dién (o), hé sb
Seebeck (S) theo céc cong thac [35], [36]:

o =0q°L, 4)
_ L
=L )
2 i| of (E,uT
LiZFJ(E—ﬂ) {—%}'(E)dE (6)

Trong do, q 1a dién tich cua hat tai dién (1a dién tich dwong ddi vai 15 tréng va dién tich am ddi vai dién
tix), T 12 nhiét do tuyét déi (K), f (E, «, T )la ham phan phéi Fermi-Dirac, 4 1a ning lugng thé hoa, h
|a hing s6 Planck, E 1a nang luong ¢ trang thai can bang cua ciu tric va L dugc xéc dinh dudi dang
ham mo men dich chuyén dién tr vai i = 0, 1 hoac 2 tuy thudc vao dac tinh nhiét dién duoc tinh toan.

Hinh 6 trinh bay anh huéng caa bién dang ddng thoi theo phuong x va y dén hé sb S cua hai vat
liéu SnS va SnS, ¢ 300K. Su bién thién cua hé s6 S duoc xem xét ca & 1op tiép giap ban dan kiéu duong
(loai n) va tiép giap ban dan kiéu am (loai p). Két qua chi ra rang hé s6 S ciia SnS 1a 2,235 mV/K (loai
p) va 2,252 mV/K (loai n) cao hon so véi hé sé cua SnS; 1a 1,148 mV/K (loai p) va 1,185 mV/K (loai
n) tai £=0%. Hé s6 S cua SnS giam dudi bién dang nén va ting dudi bién dang kéo. Gia tri S cao nhat
14 2,485 mV/K (loai p) va 2,653 mV/K (loai n) tai & =10% va thap nhat 1a 1,628 mV/K (loai p) va 1,620
mV/K (loai n) tai £=-10%. Vi vat liéu SnS, hé s6 S giam & ca bién dang kéo, nén va S gan nhu bi
triét tiéu & khoang bién dang + 10%. Gié tri hé s6 S cia SnS Ién hon xap xi khoang 2 1an so véi gia tri
ciia SnS; & bién dang 0%. D¢ dan dién o caa SnS va SnS; ting dudi bién dang nén va giam dudi bién
dang kéo nhu mé ta trén hinh 7. Gi tri d6 din dién o cua SnS; dudi bién dang nén cé gi tri 1on nhat Ia
13,7 x 10° Q'm* (loai p) va 6, 14 x 10 Q'm™ (loai n) thay di Ién hon so véi SnS 1a 10,4 x 10
Q'm™ (loai p) va 10,9 x 10 Q'm! (loai n) tai &£=-10%. Nhu vay, cd thé nhan thay riang bién dang
ddng thoi theo phuong x va y anh hudng 1a dang ké dén hé sé S va do dan dién o cua SnS va SnSs.
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Hinh 6. Anh hudng cua bién dang dong thoi theo phuwong x vay dén hé s6 Seebeck ¢ 300K.
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Hinh 7. Anh huong cua bién dang dong thoi theo phuong x va y dén d6 dan dién o & 300K.

4. Két luan

Nghién ctu ciia ching t6i da 1am sang to anh huong cua bién dang co hoc dén tinh chit dién tu
va nhiét dién cua hai vat liéu ho Sn dua trén ly thuyét phiém ham mat do. Két qua thu duoc cho thay,
vt liéu SnS ¢4 tinh di hudng cao hon va s& hitu md dun dan hdi nhé hon so véi SnS,. Bén canh do, bién
dang da co tac dong lén cau trac ving ning lwong, 1am cho céc vat ligu thay doi vé do rong ving cam,
1a yéu tb gitip thay ddi tinh chat ban dan cua vat liéu. Thém vao d6, mot s6 dic trung nhiét dién cua vat
liéu ciing dugc thay ddi khi cd bién dang, 1am ting kha ning chuyén hoa nhiét - dién. Céc khao sat co y
nghia tich cuc phuc vu doi song.
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