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Tir tinh nira kim loai cua triazine g-C N, va g-C\N,
bién tinh voi H, Li va nguyén t0 nhom 2p
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Ngay nhan bai 19/7/2021; ngay chuyén phan bién 22/7/2021; ngay nhan phan bién 12/8/2021; ngay chip nhan dang 17/8/2021

Tom tiit:

Cacbon nito dang graphit g-C N, tir khi dwgce thwe nghiém phat hién, dic biét dwoc coi 1a mot vat liéu don 16p voi
tinh chét sit tir nira kim loai (half metal), da dwgc quan tAm nghién ciru siu rong trong linh vuc spintronics (di€én
tir hoc spin). Trong cong trlnh nay, tac gia trinh bay nghién ctru dwa trén tinh toan phlem ham mat do (Density
functional theory - DFT) vé chu truc dién tir va trat tu tir ctiia g-C N3 Y va vit liéu gan gili cla no la triazine g-C\N,
dugce bién tinh véi H, Li va nguyén t6 nhém 2p. Trwoce tién, tinh chat sat tir nira kim loai cia g-C N, duge lam sang
to, nhin manh ¢ momen tir spin dinh xit béi cac dién tir N-sp? pyridine. Tlep do, cac luge dd khac nhau duge dé xuét
dé bién ddi cAu trac nhirng vat liéu nay nhiam thu dwgec tir tinh linh dong, hwéng t6i irng dung tiém nang hon nira
trong spintronics. Vién dé then chét nim & tinh chét héa hoc cua H, Li va nhirng nguyen t6 nhém 2p khac tai vi tri
N hay C gCN va nut khuyet cia mang tinh the Pang chu y, trong mot 50 lwge do bao gom 2 nguyén tir hap phu & vi
tri nut khuyet tac gia da thu dwegc nhirng cAu tric vat liéu nira kim loai méi v0'1 ca 2 co ché tir dinh xir va linh dong

dong ton tai. Két qua nay dwoc dién giai thong qua mot birc tranh ly -

héa vé anh hwéng ciia hiéu trng chuyen dién

tich spin 1én cAu tric dién tir ciia nhirng vat liéu don 16p tién tién.

Tir khoa: h:‘ip phu, nira kim loai, phiém ham mit dg, triazine, tir tinh linh dong.

Chi s6 phén loai: 1.3

Ntra kim loai 1a mot trong nhitng vat liéu quan trong
v6i ing dung tiém ning trong linh vuc splntromcs [1-3].
Céu trac dién tir ciia ching cho thiy sy dong ton tai cta
ban chat kim loai voi mot dinh hudng spin va ban chét ban
dan v6i dinh hudng spin con lai [4]. Chinh ddc diém khac
thuong nay da dem lai nhiing ung dung thiét yéu nhu 1a
sinh (generation) va bom (injection) dong phan cuc hay cac
bo loc (ﬁltermg) spin [5]. Tu tinh cta cac nira kim loai bao
gOm ca st tir, feri tir va phan sit tir, hay 1a feri tir bu trir
hoan toan. Nhom vat liéu nay ciing thudc tim diém nghién
ctru cta linh vuce dang ndi 1én 14 spintronics phan sat tir [6-
11]. Tinh chit nira kim loai da dugc phéat hién trong nhiing
loai vat liéu khac nhau, nhu hgp kim Heusler [8, 12], don
16p MXenes [13] va cacbon nito dang graphit gCN [14-16].
Nhom vit lidu nay gan day dugce quan tdm nghién ciru sau
rong boi tinh chat da dang ciling nhu nhiing tng dung tién
tién khong chi trong spintronics [14] ma con nhu mot chat
xUc tac quang [17].

Vit liéu thuoc nhom gCN, nhu triazine g-C 4Nz, thu hat
su chu y tir goc dd nghién ctru co ban ciing nhu ing dung
trong spintronics véi dac trung ctia mot vat liéu don 16p
nira kim loai cting trat tyr sét tir [15, 16] ké tir khi duoc tong
hop trong thuc nghiém [18]. Tinh chat dic biét d6 1a do cac
dién tr 2p v6i ham lugng 16n cac nguyén tir N trong mang
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cacbon gCN. Trong mdt nghién ctru gan day [19], nhom tac
giada dé xuét duoc cac luge dd thiét ké vat lidu voi H va cac
nguyén td nhom 2p nham bién d6i mang gCN ntra kim loai
nay thanh ban dan tir (magnetic semiconductor), 1a nhiing
vat liéu trong tam khac cia spintronics [1-3, 6, 7]. Phat hién
tha vi va quan trong d6 cho thay nhitng mdi lién hé ciu trac
dién tir va chuyén pha céu tric tir nira kim loai t6i ban din
tu trong vat liéu gCN, thong qua cac trang thai trung gian
goi 1a ban dan spin khong gap (Spin gapless semiconductor
- SGS), 16p vt lidu dong vai tro cdu ndi giita nira kim loai
va ban dan tir [9, 12, 13, 20-22].

Trong nghién ciru nay, tinh toan dua trén 1y thuyét DFT
dugc van dung dé nghién clru chu trac dién tir va trat ty tir
cua g-C,N; cung vat liéu gan giii véi n6 1a triazine g-C,N,
[23], duoc b1en tinh bang H, Li v6i cdc nguyén t6 nhom 2p
Tac gia tap trung vao bai toan bién tinh 2 vat liéu trlazme
g-C N, va g-C\N, nham thu duoc tir tinh linh dong ma van
bao ton dugc tlnh chit ntra kim loai quy gia. Muc tiéu cudi
cung la tim kiém trong sd cac cdu trac nira kim loai méi nay
nhiing ung vién htra hen vdi cd 2 co ché tir 1a dinh xtr va linh
dong dong ton tai, hudng téi img dung tiém nang hon trong
spintronics. Trong phan thir hai, phuwong phap nghién ctru
dugc trinh bay chi tiét voi cac tinh toan DFT va mo hinh vat
lidu. Phan tiép theo la nhitng dong gdp chinh cia nghién ctru
v6i cée chu triic vat liéu méi va ban ludn vé cau trac dién tir
nhan duoc. Tac gia dwa ra dién giai 1y - héa don gian cho
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Abstract:

The graphitic carbon nitride g-CN,, since its
experimental realisation, and particularly being
proven a free - standing monolayer with half - metallic
ferromagnetism, has drawn growing research interest
in spintronics. Here, the author presents a study using
density functional calculations, on the electronic
structure and magnetic ordering of g-CN, and its
sister monolayer triazine g-C,N,, tailored with H, Li,
and 2p elements. Half-metallic ferromagnetism of
pristine g-C N, is first elucidated with an emphasis on
its localised spin magnetic moments due to pyridinic
N-sp? electrons. The author then proposes various
scenarios tailoring the structure of these two materials,
in order to induce itinerant magnetism therein, towards
greater potential applications in spintronics. The key to
that problem lies in the chemistry of H, Li, and other
2p atoms at the graphitic N or C and vacant sites of
our crystal lattices. Interestingly, in certain elaborate
scenarios involving pairs of 2p adatoms at the latter,
the author have obtained new half-metallic material
structures where both localised and itinerant magnetism
mechanisms coexisted. This result is explained in a clear
physicochemical picture where the effect of spin - charge
transfer shapes the electronic structures of these new
monolayers.

Keywords: adsorption, density functional, half - metal,
itinerant magnetism, triazine.

Classification number: 1.3

nhu’ng két qua thong qua co ché chuyén dién tich va tai sap
xép clia cac moémen tir spin. Két luan cung nhiing trién vong
nghién ctru duoc tom lugce trong phan cudi bai bao.

Phuang phap nghién ciiu

Céc cau tric dya trén gCN trong nghién ciru duge ky
hi¢u boi cong thie HGC,N,AZ (hinh 1), véi G l1a nguyén
ta (B, C, N) tai vi tri gCN, A tai vi tri nut khuyét mang tinh
thé, Z & trén A va H tai vi tri G(1). Hinh v& mo ta 2 trong
) nhiing cAu trac dién hinh nhu vay va tat ca déu duoc mod
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hinh hoéa véi 6 don vi (1x1). Bé cho ngan gon, doi chd khi
trinh bay thi phan mang GC,N, cua h¢ cling dugc ky hi¢u la
C,N, hay C\N, v6i G tuong ung la nguyén tir C hay N.

(A) g-C N,

c@-cee@
MmMWIZON

(B) HC,N,

= RN

Hinh 1. O co’ s& cta g-C,N, va mét sé cau trac HGC,N,AZ dién
hinh.

(C) BC,N,CF

Tinh toan DFT trén co s& song phang duoc thuc hién véi
phiém ham PBEsol va HSE06 [24, 25], cai dat trong bd phan
mém hoa hoc tinh toan Quantum ESPRESSO [26]. Gia thé
Vanderbilt bao toan chuan tdi vu dugc lua chon trong cac
tinh toan véi nang lugng & ngudng 80 Ry [27]. O mo phong
duoc hodi phuc cAu trac t6i khi luc tac dung 1én cac nguyén
tir va g suat du nho hon céc gia tri ngudng 1a 107 au va
3 kbar. Bé day 16p chan khong ciia mo hinh khoang 19 A,
du dé mo phong cac hé 2 chiéu. Mién Brillouin dugc chia
ludi diém (12x12) trong céc tinh toan véi tham sé smearing
(‘gaussian’, tham s ning luong ‘degauss=0,005 au’) thich
hop cho 6 mo phdng (1x1) dam bao hoi tu nang luong toan
phan dén 1 mRy. Lu6i diém (24x24) dugc st dung trong
phan tinh toan khéng tu hop (non-scf). Phan tich Bader
dugc su dung khi udc lugng dién tich riéng ph?m cua cac
nguyén tu trong 6 mang [28]. Mat d¢ dién tich va spin dugc
minh hoa nho chuong trinh VESTA [29], trong d6 dinh
hudéng spin lén/xuéng va gia tri (+/-) cia hiéu mat do dién
tich hay spin dugc minh hoa véi mau vang/la ma.

Két qua va ban luan

Vén dé then chdt nam & tinh chat hoa hoc cia H, Li va
nhitng nguyén t6 nhém 2p khac tai vi tri N hay C gCN va
nat khuyét cia mang tinh thé. Dé thiét ké vat liéu véi cau
trac dién tir va tinh chét tir mong mudn, can phai thir nghiém
nhiing lugc do bién tinh mot cach chi tiét. Trong mot nghién
ctru ¢6 hé théng vé cu triic dién tir va trat tu tir ca g- CN
bién tinh v6i H va nguyén t6 nhom 2p, tac gla da thanh cong
khi thu duoc tinh chat ban din sit tir va nhat 1a phan st tir
trong mang gCN nay [19]. Cac thong sb ciu tric nhu hing
sb mang va d¢ dai lién két cua cac vat liéu thu duge tir cac
lugce dd thiét ké trong nghién ctru dugc trinh bay ¢ bang 1.



Bang 1. Théng sé cAu tric cua cac hé niva kim loai HGC,N,AZ
khac nhau.

Cau tric a r r r r r

HG GC CN AN AZ

a-CN, 4,83 1,44 135

HC)N, 4,83 1,05 1,54 1,33

CN,Li 5,02 1,54 1,34 1,58
HC,N,LiF 4,87 1,07 1,56 1,33 1,92 1,59
C,N,BN 4,85 1,43 1,37 1,54 1,48
C,)N,BF 4,85 1,43 1,37 1,53 1,39
CN,CO 4,81 1,41 1,37 1,57 1,22
C,N,BO 4,78 1,42 1,35 1,59 1,29
BC,N,CF 4,89 1,44 138 1,50 140

Ghi ch: @, g, Fae, Fops Tay VA I, tONg Uing & hdng s6 mang cuing cac

dd dai lién két trong 6 co s& (don vi A).

CAu tric dién tir cua vat liéu géc g:C N, duge th‘é hién
0 hinh 2. Mat d¢ trang thai riéng phan (PDOS) gom co
cac obitan p_ lién két va phan lién két C-N gan gia tri ning
luong -4 va 3 eV (hinh 2A). Nam ngay bén dudi muc ning
luong Fermi la cac obitan C(1)- va N-p, khong tham gia lién
két. Pac diém khac biét dén tir cac dién tir N-sp? pyridine
v6i su bat dbi ximg giira cic trang thai spin 1én/xudng cia
chung, dan dén tinh chit nira kim loai va tir tinh. Mtrc ning
lwong Fermi nam ngay trong ving hoa tri voi phan cuc spin
- xubng biéu thi ban chat dinh x{r cia nhitng momen tir spin
dong gop vao tinh chét tir ciia mang tinh thé nay (hinh 2B).

(A) PDOS (B) Dai nang lwong
g-C4N3 total — ]
? spin-u ’\Fl;pz i % Sm
;>‘ 1 pin-up 2,5,6)-?5); ] R spin dovrznF -
c Wil 3 —
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Hinh 2. C4u tric dién tir cia g-C N, tinh toan véi phiém ham
PBEsol cho thay ré tinh chat sat tir nira kim loai do cac mémen
ttr spin dinh x& N-sp?.

Tuong phan véi vat liéu nira kim loai nay la vat liéu don
16p gan giii clia n6 goi la triazine g-C,N, [23] voi d6 thi
PDOS trong hinh 3C. Nguyén tir C(1) trong 6 mang g-C N,
(hmh 1) dugc thay thé boi N trong triazine g- -CN, la mot
chat ban dan. Viéc thay thé s& bom mot dién tu vao mang
g-C,N;, hay nguoc lai la mot 16 trong vao mang g-C,N,
khi thay thé N(1) boi C [15]. Dién t/16 trong d6 sé chlem
obitan N-sp?. Pdi xtng gitra trang thai spin - 1én/xudng cta
cac dién tir N-sp?* dugc khdi phuc, do d6 phan cuc spin cling
nhu tir tinh s& bi mét di.
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Trong cau trac BC ,N, (hinh 1), khac v6i C va N ¢ vi tri
gCN, nguyén tur B(1) khong con dlen ttr p_ sau khi lai hoa.
Diéu nay phan 4nh mot dac diém ndi bat cua PDOS véi
obitan B-p_ gi¢ day phai nam & trén mirc Fermi (hinh 3E).
Bén canh d6, obitan N-sp truéc d6 nam thip hon obitan
N-p,, gio day bi bo trong, da di doi toi vi tri obitan B-p,.
DFT lai HSE cho dy doan 1a mot chat ban dan phi tu trong
khi phlem ham PBEsol du doan mot kim loai sét tir. B& rong
ving cAm theo phiém ham lai va dang PBEsol c¢6 thé khac
nhau dén hon 1 eV trong nhitng vat liéu nay, do vay viéc xac
dinh diing gia tri bé rong ving cim 1a tdi quan trong.
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Hinh 3. PDOS cua GC,N, (A, C, E) véi G la nguyén tir (C, N, B)
va cac hé dwoc hydro hoéa twong rng (B, D, F), tinh toan vé&i
phiém ham lai HSE cho 6 co s& nhan dwoc tir héi phuc cau
tric v&i phiém ham PBEsol.

C6 thé thay, tir tinh dinh x& 1a do cac dién tor N-sp?
pyridine, trong khi co ché xudt hién cua né lai dugc “bat/
tat” boi cac dién tir p, O vitri gCN cua vat lidu. Do vay, vai
tro cua hydro hoa ¢ vi tri d6 dugc cho la then chdt trong
viée tim kiém tir tinh linh dong. Trudc hét, tac gia xem xét
triazine dugc hydro hoa HC N, (hinh 3D). Khi do ta cht
¥ t6i sy bién mat ctia obitan N -p, khong lién két nam ngay
bén dudi mirc Fermi. No bi loai ra khoi h¢ cac dién tr p ,
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dich chuyén vé phia obitan lién két pi C-N va gan hon vé
ban chit véi obitan lai hoa sp°. Ngoai ra, PDOS ciia HC N,
s& tuong dong véi g- -C,N,, 1a mét cAu hinh ddng dlen tu
v6i no. Bén canh do, cau truc HBC,N, dang dién tur véi

g-CN, va chu tric dién tir cta chung la tuong dong véi
nhau (hmh 3B). Sy khac biét chi dang ké & obitan H-B(1) co
nang luong thap hon so véi N-sp?, ma gio day lai 1a nguon
gbc cua tinh chét nira kim loai.

H¢ HC,N, (hinh 3F) cho thiy mot ddc diém méi dang
chu y trong cau tric dién tir cua n6. Muc ning lugng Fermi
nim trong vung dan véi phan cuc spin - 1én, duoc hinh
thanh chu yeu tir dign tr p, cia nguyén tu N va C trong 6
co s6. Didu nay thé hién ro tinh chét nira kim loai va tu tinh
linh dong, d6i lap véi nhitng momen tir spin N-sp? dinh xr
trong mang g-C,N,. Vat li¢u gbc nay 13 rang thuge vé nhém
M, ,, trong khi cau truc HC,N, duoc xép vao nhom nira kim
loal M [30].

Ta huéng sy chu y t6i vi tri khuyét cua mang tinh thé.
Nhiing nghién ctru trude d6 da chi ra rang, cau triac C NA
1a ban dan phi tir véi A 1a H [19] hay Li [31]. Vai tro cua
bién tinh voi Li cting dugc khao sat trong mot nghién ctru
triazine g-C,N, khac [32]. Trong sO cac céu trac vat lidu
duoc thlet ke BC N.A la SGS, hodc ban dan tir véi bé rong
ving cim hep [1 9] Va khong phai la ntra kim loai nén khong
duoc xem xét ¢ day.

(A) C,N,Li (B) HC,N LiF
C3Nyli total —

2 \ N(3.4,7) 2 |
1 i N(lc) - <1
S0 JU 3 |
5 O m 5 O 1
o i o}
o -1 1 o -1
a o

2 2

E-Ef (eV) E- Eg (eV)

Hinh 4. PDOS tir cac tinh toan vé&i phiém ham HSE cda 2 hé
ntra kim loai diép hinh véi tir tinh linh déng. (A) g-C,N, voi Li
tai vi tri r]L'Jt khuyét; (B) g-C,N,vai H tai vi tri N(1) va Li/F tai vi tri
nut khuyét.

Trong khi d¢, cac cdu tric C ,N,A voi A la H hodc Li
1a ntra kim loai véi tinh chit sit tu tuorng ddng véi HC N,
(hinh 4). Cac lugc d0 bién tinh vat lidu khac véi F va L1 tal
Vi tri khuyet va/hoac H ¢ vi tri G(1) ciia mang tinh thé, tat
ca duoc tap hop trong bang 2. Ciing cin chi ¥ ring, so voi
cac hé trang thai spin dinh x&r va moémen tir mang ban chat
linh dong, cac trang thdi mo rong hay phi dinh xur s€ chiu
anh huong 16n hon boi bién dang nén [33]. Thuc té cho théy,
hoan toan c6 thé thu dugc tir tinh linh dong trong nhing hé
khéc duoc bién tinh voi Li hay cac nguyén t6 nhém 2p tai
vi tri niit khuyét cua mang tinh thé. Hai trong s6 nhiing cau
trac nhu vay dugc thé hién ¢ hinh 4. Trong ca 2 truong hop,
su chuyén dién tich tir Li gay ra phan cyc spin, déc biét la
cua nguyén tia G(1) trong 6 mang co sd.
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Hinh 5. PDOS ciia C,N,AZ véi A=(B, C) va Z=(N, F, O) sir dung
phiém ham HSE (A, C, E) va PBEsol (B, D, F) (sy déng t6n tai
clia cac mémen i spin dinh x&r C(1)-p, va linh déng C- hay N-p,
dwoc minh hoa thém & hinh 6).

Tiép d6, xem xét kha nang phan cuc spin déi véi obitan
C(1) khong phan cuc trong vat liéu g-C N, gbc, voi cac
nguyén to B va C tai vi tri nat khuyet A. Cau truc CNAtr6
thanh kim loai phi ttr, tirc 12 nguyén tur A da thay d01 triét
dé cau trac dién tir cua mang g- -C,N, ban dau. Do vay, tac
gla trong doi rang vai tro clia no cung sé la then chot trong
viéc xac dinh tinh chét dién tur va tir ciia nhitng cdu trac vat
liéu mai nay.

Trong cau trac C ,N,BF hay C)N.CO véi F hay O tuong
u'ng o trén B hoac C ta1 vi tri A, tmh chat ntra kim loai quy
gia dugc phuc hdi ciing véi nhimg dic diém dang cha y
trong cu trac dién tir (hinh 5). Ca tinh chét nira kim loai va
tir tinh déu khong phu thudc vao su lua chon phiém ham.
Phan cyc spin chu yéu do cac dién tir p, khong chi cua cac
nguyén tr N ma con cua C (hinh 6) thay vi cta cac dién
tr N-sp® nhu trong vat li¢u gbe g-C,N,. Murc nang luong
Fermi twong Gng nam trong vung dan thay vi viung hoéa tri
ctia nhing vét liéu méi d6 va nhu thé tir tinh da dich chuyén
tir co ché dinh xr sang linh dong. Hon nita, dai ning luong
C(1) khong phén cyc spin trong g-C,N, gi¢ dy lai phan cuc
spin trong nhitng cau tric nay, dong gop khoang 15% vao
phan cyc toan phin cua hé (bang 2, hinh 5 va 6). Két qua
moi dang cha y nay cho thay cac momen tir spin dinh xr va
linh dong déng ton tai trong nhiing hé nhu vay.



(A) C,N,BF (B) C,N,

Hinh 6. Mat d6 spin p_ cua C,N,BF va phan mang C,N,. Spin -
lén/xudng duwoc thé hién bing mau vang va la ma (gia tri mat déng
murc 1a 0,007).

Bang 2. Phéan tich Léwdin caa cac hé ntra kim loai HGC,N,AZ
khac nhau.

Chu tric  Pg Pc Py Py Py iy

g-C\N, 0,02 20,04 037 1,00/1,16
HC\N, 0,04 022 0,09 1,00/1,09
CN,Li 0,09 025 0,10 0,00 1,00/1,19
HCN,LiF -0,04 025 0,08 0,00 0,00 1,00/1,09
CN,BN 0,12 028  -001 -0,04 183 1,00/2,90
CNBF  -015 031 0,06 0,01 0,01 1,00/1,25
CNCO  -0,14 031 0,05 0,00 0,03 1,00/1,23
CNBO  -009 025 008 -001 007 1,00/1,18
BCN,CF -0,17 035 002 001 0,01 1,00/1,26

Ghi chu: pg, Pes Py Pa vap,la (dlen tich) phan cuwc spin ctia méi nguyén
tr G, C, N, A va Z trong & co’ s& (hinh 1) v&i do tir héa tbng cong/tuyét

dOI m10|/abs (“B)

Tac gia chon cAu trac C ,N.BF lam dai dién va dua ra giai
thich don gian cho nhiing két qua chinh nay nhu sau: mat
do spin p_ctia h¢ & hinh 6A dong vai tro bd trg sinh dong
cho cdu trac dién tir cia né trong hinh 5C va 5D. Mdmen tir
spin dinh x{ ciia cac dién tir N-sp? trong vt liéu gbc g-C N,
trude do (hinh 6B) gio day chu yéu dén tir cac dién tir C-p,
linh dong va mot phén tor cac dién tor C(1) dinh x. Ca 2
nguyén tir B va F trong 6 mang gan nhu khong c6 dong gop
vao phén cuc tong cong (cot p » P, cia bang 2). Vai tro cta
chung chi la gay ra sy chuyén dich co ché tu nhu vay.

Két qua nay duoc dién giai r6 rang hon nita thong qua
hi¢u mat do spin Ap_ (hinh 7A), dugc dinh nghia béng hiéu
s6 gilra mat do spin p_cua h¢ va cac phan mang cua no.
Ngoai ra, hiéu tng chuyén dién tich ciing duoc danh gia
thong qua hi€u mat do dién tich Ap, dugc dinh nghia mdt
cach tuong tu va minh hoa & hinh 7B. Khi thém nguyén
tr F vao cau tric ta thdy dién tich khoang le ciia B dugc
chuyén cho F (hinh 7 va bang 3), trong khi dién tich 2e con
lai dugc phan bd déu cho phan mang C ,N,. Hinh 7A, 7B va
mat cat (C, D) cho thay 13 su dich chuyén cta phan cuc tu
cic obitan N-sp? sang C-p,.
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(A) Ap (C N, + BF)

(B) Ap(C,N, + BF)

(C) mit cit (0, 0, 1) ciia hinh (A)

86N’
O30

Hinh 7. Hiéu mat d§ spin Ap_ va dién tich *Ap tir C,N,BF va cac
phan mang cua né, gia tri (+/-) dworc thé hién bang mau vang/
la ma vé&i gia tri mat déng mirc 0,01. Cac mét cat twong (ng
va duwong dong murc thé hién két qua tét hon. 2Ap (A+B)=p (AB)-
P, (A)-p (B); *Ap(A+B)=p(AB)-p(A)-p(B).

Bang 3. Phan tich dién tich Bader.

CAu tric 4 4. 4y q, q,
CN, 3,79 1,47 7,60

C,N,BN 420 1,47 8,10 0,00 6,09
C,\N,BF 4,20 1,52 8,09 0,00 7,98
CN,CO 421 1,53 7,60 1,35 8,10

Ghi chu: q, 9., 9, 9, Va g, tvong rng la s6 dién t& (trung binh) thudc
vé nguyén t&r G, C, N, A va Z (béng 2 va hinh 5).

Dién giai 1y - hoa ndy cing phu hop véi cac truong hop
khac nhu C,N,CO. Diém khac biét 1a C nhuong 2 dién tir
cua n6 cho O Do do, két qua véi P, Ap, Ap va PDOS sé
turong dong dbi véi 2 hé ndy va khong duoc thé hién ¢ day
(cling nhu d6i v6i 2 hé dang dién tir khac 1a C ,N,BO va
BC,N,CF). Truong hop dang luu y duy nhat la C JN,BN,
trong do dién tich 3e cia B dwoc chuyén toi 2 phan mang
C,N, va N v6i phén cuc spin ngugc nhau, dan t6i trang thai
co ban voi trat tu feri tir. Gia tri dién tich spin (dién tich ing
voi spin xuong/len) cua ching khoang -0,9 va 1,9, vi thé
gi4 tri momen tir tong cong/tuyét dbi s& 1a 1,00/2,90 (hinh
5, bang 2 va 3).

Co ché chuyén dién tich va tai sap xép clia cdc mémen
tir spin néu trén ciing dua dén mot birc tranh 1y - hoa don
gian, giai thich cho mdi lién hé vé ciu trac dién tir trong cac
thiét ké vat liéu don 16p ban dan tir dya trén vat liéu ntra kim
loai triazine g-C N, [19]. Cu thé, trong cau tric C N;BN,
khi dugc hydro hoa ¢ vi tri C(1) s& thu dwoc mét nguyén
méu ban dan phan st tir HC N;BN. Nho H, chuyén dién
tich spin s€ dugc tang cuorng, véi gia tri xdp xi -1,8 va 1,8
cho 2 phén mang néu trén, dan dén gi4 tri mémen tir 3,6 uB
cua vat liu [19]. Vi 2 cAu trac con lai trong bang 3, tuong
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tmg s& thu dugc 2 ban dan tir ludng cuc 1a HC ,N,BF va
HC N,CO, nhirng vat li€u v6i phén cuc spin kha dao 1y tha
va hu’u ich trong spintronics [34]. Chu y rang, cc cau tric
HC,N;A tuong img v6i A la nguyén tr B hodc C [19], co dac
trung cau trac dién ti cua SGS dong vai tro trang thai trung
gian trong chuyén pha cau trc tir nira kim loai t6i ban dan tir
cua vat li¢u gCN nay.
Két luan

Téc gia d trinh bay nghién ciru vé tir tinh nira kim loai ctia mot
s vat lidu don 16p dua trén cacbon nito gCN g-C N, va triazine
g-C)N,. Céc luge dd bién tinh vat liéu khac nhau V01 H, Li va
nguyen 6 nhom 2p duge dé xuét dya trén tinh toan DFT, nhim
thiét ké nhiing céu tric vat liéu 2 chidu méi véi cdu trac dién tir va
tlr tinh mong mudn. Bang cach lim séng to tinh chat sat tir nira kim
loai v&i moémen tir spin dinh xur clia cac dién tar N-sp? pyridine cho
thy vai trd then chot cia H, Li va nhitng nguyén t6 nhom 2p khéc
tai vi tri N hay C gCN ciing nhu nat khuyét ciia mang tinh thé. O
nhitng lurgc d6 nhat dinh, véi H tai vi tri gCN va Li/F tai nat khuyét,
nghién ciru di thanh cong v6i nhimg cu trac vat liéu nira kim loai
moi mang tir tinh linh dong Hon nita, véi cap nguyén tir ciia nhimg
nguyén t6 nhom 2p & vi tri nit khuyét, tic gia thu duoc nhimg cu
tric vat liéu nua kim loai m6i ma ca 2 co ché tir dinh xr va linh
dong ddng ton tai. Ket qua dang chi y nay dugc dién giai bang mot
bire tranh 1y - hoa vé anh huong cta hiéu img chuyén dién tich spin
1én céu tric dién tir cia ching. Nhitng vat lidu don 16p tién tién nay
¢ tiém nang rat 16n, tir goc do nghién ciru co ban va tng dung,
hudng t6i nhing linh kién thé hé tiép theo cuia spintronics.

Nghién ctru ndy duoc tai trg boi Quy Phat trién Khoa hoc va
Cong nghé¢ Quoc gia (NAFOSTED) trong dé tai ma so 103.01-
2017.359. Tac gia xin tran trong cdm on.
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