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Mda dau

1. Ly do chon dé tai

Plasmonics 13 mot linh vize day hita hen ctia khoa hoc va cong nghé. Linh vyc nay
khai thac sy tuong tac gitta anh sang va vat chat thong qua hién tuong cong hudng
plasmon bé mit (Surface Plasmon Resonance, SPR), cho nhiéu tinh chat va chic
ning khac nhau. SPR I3 sy kich thich tap thé dong thoi ctia tat ca cac hat mang
dién (dien t) tai mat phan cich gitta 2 moi trudng ¢6 ham dién moi trai dau, dién
hinh nhu kim loai va dién moi, thanh mot dao dong dong pha. Cac dao dong dién
tt nhu vay c6 thé lan truyén doc theo mit phan cach (Surface Plasmon Polariton,
SPP) hoic bi giam giit trong vung c¢6 kich thude nhoé hon bude séng (cong hudng
plasmon dinh xi, LSPR). Sau khi dugc kich thich, cac dang ctia SPR ¢6 thé giam
gitt truong dién tit clia anh sing & mot thang nhdé hon bude séng, dan dén sy tang
cudng dang ké clia truong dinh xt¢ va cho phép didu khién anh sang dudi gidi han
nhidu xa. Syt hiap dan ctia SPR 1am cho cac vat lisu plasmonic c¢6 kha ning tng dung
cao trong nhiéu linh vite, bao gom quang tit, héa hoc, ning lugng, vd khoa hoc su
séng. Cu thé, c6 thé ké dén cac tng dung nhu cac cdm bién sinh hoc va quang hoc,
thuéc va cic phuong phép diéu tri bénh, siéu vat lieu (metamaterials), chip dién
tt kich thudc nano (chip ctia Intel hién nay da dat t6i kich thuée 14 nm), va méy
tinh luong tit. Két qua 1a, trong hai thap k¥ qua, mdi quan tam khoa hoc déi vdi
vat lieu plasmonic va SPR dudc ting cuong. Nhitng tién bod vuct bac clia cong ngheé
nano trong k¥ thuat in thach ban va cidc phuong phip héa ust co dién (classical
wet-chemistry) cho phép chiing ta kiém soat tong hgp duge ca vé kich thude, hinh
dang, s6 chiéu va cau tric lien két bé mat ctia vat lieu plasmonic, thuong véi do
chinh x4c ¢ nanomet. Viéc ché tao va do dac cdc mau thi nghiém c6 thé rat don
gidn trong diéu kién clia cac nude cé nén khoa hoc cong ngheé tién tién. Nhung véi
cac nude dang phat trien, dic biet 14 Viet Nam, cac budc thiye nghiem t6n rat nhicu
cong stic va tién bac. Trong hoan cdnh vo cung han ché ¢ Viet Nam, cdc phuong
phap tinh toan 1y thuyét v mo phéng dir doan cac phép do dac thiyc nghiem va goi
md ra nhiing tng dung mdi la vé cing quan trong va day chinh la muc tiéu dat ra
ciia dé tai nghién cttu trong ban luan an nay. M6 hinh nghién citu trong luan an nay
s¢ tao ra cau noi giita thuc nghiem va 1y thuyét. Day ciing 1a vAn dé ma hién nay
Viet Nam con thiéu.

Trong luan 4n nay, ching t6i tiép tuc phét trién 1y thuyét Mie dé ap dung cho
nhitng hé hat nano phtc tap hon c6 két hop chit ché véi thuc nghiem. Chung toi da



viét chuong trinh st dung 1y thuyét Mie toan phan tinh phd hap thu, tan xa, va dap
tat cho cAu tric nano 16i-v6 (core-shell) kich thude bat ki. Sau khi da xay dung duge
chuong trinh tinh toan cac phd quang hoc cho phép du doan chinh xac phd quang
hoc ctia cac cau tric nano, ching t6i da bat dau nghién ctu cac ting dung ctia tinh
chat plasmonic nay trong cac linh virc khac nhau. Tinh chat plasmonic clia cac ciu
tric nano ciing c¢6 thé dude st dung dé lam céc cam bién va cic méy do, do sy phu
thuoc ciia cac pho quang hoc vao yéu t6 bén ngoai ciing nhut mai trudng xung quanh
1a rat 16n va ro rang. Trong luan 4n nay, ching toi thit dé xuat mot loai may do dya
trén co ché co-quang nhiét. Cing tir viéc néng lén ciia hat nano duéi tac dung clia
anh sang laser, sy chénh léch gitta gian nd nhiét ctia hat nano va moi trudng ngoai
tao ra céc truong dan hoi clia moi truong phu thuoc vio khodng cach tinh tir tam
clia hat nano. Néu trong hé vat lieu c6 khuyét tat (defects) hay cac di vat (impurity)
thi lap ttic dang ham ciia trudng dan hdi bi thay déi. Tit d6 ta c6 thé dé xuat ché
tao may do di vat va khuyét tat trong cac hé co diac. Cong trinh clia chiing t6i theo
huéng nay da dugc dang trén tap chi ISI Journal of the Physical Society of Japan.

Vat liu hai chiéu graphene dang thu hit duge nhiéu sy quan tam ciia cac nha
khoa hoc ciing nhu cac cong ty trén toan thé gidi. Graphene Ia vat liu chi c6 don
16p nguyén ti cacbon ma c6 ng suat dan hoi tuong duong kim cuong. Khong chi
c6 vay, khe ning luong ciing nhu thé héa hoc ciia graphene hoan toan cé thé thay
doi duge duéi tac dung ciia trudng dien tit bén ngoai dit vao hodc tao ra cac khuyét
tat tren graphene. Chiing toi da st dung sy thay doi nay dé nghien citu phd quang
hoc ctia hat nano boc 16p graphene & ngoai bang 1y thuyét Mie md rong. Tuy ducc
stt dung rat rong rai trén thé gidi hién nay nhung Iy thuyét Mie chi cho phép ngusi
dung tinh phd quang hoc vé6i cac hé cé kich thude hitu han theo cd ba chiéu. Dé tinh
phd quang hoc hap thu cho cac hé cé chita graphene hitu han theo mot chiéu va vo
han theo cac chiéu con lai, chung toi da sit dung cach giai cac phuong trinh Maxwell
dé tim ra cac hé sb6 truyén qua va hé s6 phan xa. Tt d6 ta c6 thé tinh duge dugc
do hap thu ciia ca he. Thay déi tinh chat clia graphene sé lam thay doi he sé hap
thu ctia toan bo he. Cac két qué cua ching toi da duge ding trén tap chi Journal of
Science: Advanced Materials and Devices.

Graphene dugc biét dén nhu 13 vat lieu plasmonic tiém ning, c6 thé giam cam
rat manh truong dién tit nhung lai lam that thoat rat it ning lugng. Do d6, cac hé
phitc hop c¢6 chita graphene dang thu hit duge sit quan tam ctia nhiéu nha khoa hoc
tren thé gidi va né ciing thé hien duge rat nhiéu tinh chat 1y thu. Véi nghien citu
qué trinh ting nhiét ctia hé phitc hop chita graphene duya trén tinh chat plasmonics,
két qua nghieén cttu clia chiing toi da duge cong bd trén Physica Status Solidi- Rapid
Research Letters la tap chi ISI uy tin hang Q1.

2. Muc dich nghién ctiu

Muc dich nghién ctu cia ban luan an la phéat trién 1y thuyét Mie hien tai dé
nghién citu tinh chat plasmonic clia cic cau trac nano tit don gidn dén phic tap,
ditge nghién cttu béi cac nhém thiyc nghiem va mo phéng. Nghién citu st bién thién
nhiét do clia cac cau tric nano plasmonic nay duéi tdc dung ctia laser. T do, tim



ra tinh chat va thiét ké méi cho céc he dé t6i uu héa hieu qua st dung, dong thoi
nham khai thic va khao sat cich st dung hiéu tng quang nhiét cla hé trong cac
ting dung khéac nhau.

3. Phuong phap nghién ctu

Luan an st dung phuong phép xay dung mo hinh 1y thuyét ban thic nghiem dé
nghién citu tinh chit plasmonic clia cic cau triic nano. Cu thé 1a st dung ly thuyét
Mie v& cac cai tién dé xac dinh cac phd quang hoc cho hé nano ciu tric 16i-vé, dac
biét 14 cho hé hoa nano v hat nano boc graphene. Déi véi cau triic nano phitc hgp
gdom mang 6 vuong clia cac dia graphene da 16p dit trén 16p dién moi méng nam
tren dé silicon, luan an st dung mo hinh ludng cyc két hop véi gan ding gia tinh dé
tinh do phan cuc clia cac dia graphene trén bé mit 16p dien moi tit d6 c¢6 thé tinh
duge tiét dien hap thu va dap tat. Cuing véi d6 1a nhitng tinh toan gii tich phic tap
cho hiéu tng quang nhiét da duge dua ra d6 1a 1y thuyét co hoc lién tuc va gidi cac
phuong trinh truyén va tan xa nhiét, két hgp phuong phap tinh s, phuong phap mo
phéng va phan tich s6 lieu bang cdc phan mém Fortran va Matlab. Déi chiéu cac
két qua thu duge véi cac dit lieu thue nghiem va két qua nghién cttu clia cic téc gid
khac.

4.Y nghia khoa hoc cua luan an

Luan an di dua ra mot cach tiép can 1y thuyét ban thyc nghiem dé c6 thé két
hop véi cadc nhém thye nghiem & Viet Nam nhim gidi thich két qud va cling nhau
dé xuét ra nhitng tng dung mdéi. Khong chi ditng lai 6 viéc tinh toan ly thuyét Mie
cho hé 16i-v binh thuong véi cac bé mit tron va nhin tuyet doéi, phuong phap cla
ching t6i cho phép tinh toan cac heé 16i-v6 ¢6 bé mat nham va c6 thé ap dung cho
cac hé hoa nano, sao nano. Tt d6 duwa ra mot phuong phap nghién citu hiéu ting
quang nhiét tong quat cho cic cau tric khac nhau. Phuong phap nay kha don gidn,
da duge dang trén cac tap chi khoa hoc chuyén nganh uy tin vd hoan toan cé thé
gitip cac nhém thiyc nghiem kiém ching s6 lisu v dir doan két qua ciia cac hé chua
timg duge nghién citu. Nhitng két qua ma luan an thu duge c¢é § nghia khoa hoc va
thuc tién, da déng gép nhat dinh vao hiéu biét chung vé cac tinh chat plasmonic va
ting dung quang nhiét ciia cac ciu tric nano.

5. Cau trac cua luan an

Ngoai phan mdé dau, két luan v danh muyc tai lieu tham khéo, luan an duge chia
thanh 4 chuong:

Chuong 1: He théng céc 1y thuyét co ban lién quan dén van dé nghien ciu

Chuwong 2: Ly thuyét Mie v mo hinh quang nhiét cho hé nano ciu tric 16i-v4

Chuong 3: Tinh chat plasmonic cia cau tric nano dya trén graphene trong dai
tan s6 terahertz

Chuong 4: Qué trinh tdng nhiét clia hé phitc hop graphene dya trén tinh chat
plasmonics



Chuong 1

Hé théng cac ly thuyét co
ban lién quan dén van dé
nghién ctu

Chuong nay trinh bay hé théng cac 1y thuyét co ban dé xay dung moé hinh
nghién citu hiéu ing plasmon bé mit va hiéu iing quang nhiét clia cdc ciu tric nano
plasmonic. T4t ca tinh todn va nhitng phét trién xuyén sudt toan luan an duge dua
trén kién thitc nén tang ciia chuong nay. Cac dai lugng Vat Iy vi tham sd quan trong
quyét dinh tinh chat va cac biéu hién ctia plasmon bé mit ciing sé duge dua ra thao
luan.

1.1 Mo hinh ly thuyét cho ham dién moéi
Coéng thiic tong quat ciia ham dién moi cho tat ca cac loai vat lieu c6 thé thu
duge dua trén mo hinh don gian clia ¢ hoc ¢o dién 13 dao dong didu hoa

2
wp
e(w) :1+Zw2_w2_i7jw (1.1)
j J

trong d6, wp 13 tan s6 plasma. Mo hinh nay con duge biét dén 1a mo hinh Drude-
Lorentz nhu mot su ghi nhan cho déng gép clia hai nha khoa hoc noéi tiéng Drude
va Lorentz cho mo hinh ham dién moi tit nhitng nam dau thé ki 20.

1.2 Ly thuyét Mie cho tinh chait quang ctia hat
nano don vat liéu

Nha vat 1y Mie da dwa ra duge 10i giai giai tich cho triuong hop don gidn nhéat:
hat cau don kim loai. V& sau 1y thuyét ctia Mie con dudge Gans phét trién dé tinh
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cho cac hat khong phai hinh cau. Nhitng tinh todn nay chi chinh xac véi dieu kien
kich thudc clia hat phai rat nho so véi viing bude séng chiéu t6i. Khong dimg lai &
d6, ngay nay 1y thuyét Mie con dude phat trién dé tinh phd quang hoc cho hé da
16p (multilayer). Gan day ngudi ta da st dung phép so sanh phd quang hoc tinh béi
Iy thuyét Mie v6i quang phd nang luong mit trsi dé t6i wu héa cau tric va tim vat
lieu m6i thich hop cho viéc ché tao pin mat troi. Ngoai ra, cac tinh toan dya trén ly
thuyét Mie cho phép du doan dinh Iugng sy ting nhiét do trong cac dung dich chita
hat nano dudi tac dung cua laser.

1.2.1 Ly thuyét Mie cho hat nano cau don vat liéu

Nghiém gidi tich ciia 1§ thuyét Mie cho hat cau trong moi truong dién moi lién
tuc cho ra tiét dién tan xa (scattering), hap thu (absorption), va dap tt (extinction)
quang hoc nhu sau

21

Qext = iz (2n+ )Re(ay, + by),
n= 1
27T 2 )
Qscat = k?2 (2n+ )(’an‘ +|bn’ )7
n=1
Qabs = Qemt _Qscat7 (12)

& day ky, = 27\/Em/ N, em 12 hiing s6 dien moi clia mai truong, va A 14 budce séng clia
truong dién tir chiéu t6i, cic hé s6 tan xa gom co

L Un(@)g(ma) — mi (), ()
T @) (ma) — mt(ma)E (x)
(), (ma) — y(ma)y (@)
= e @) () — (i) () (1-3)

trong d6 ¥y, (z) = xjn(x) va & (z) = :z:hgll)(a:) la cac ham Ricatti-Bessel, z = k;,, R v6i
R 13 ban kinh clia hat cau, m = y/e(w)/em 1a t1 86 gitta chiét suat clia hat cau va
moi truong ¢ tan s6 w, dau phay trén dau cdc ham nghia 1a phép liy dao ham cia
ham s6 theo cac dbi s6 trong dau ngodc don. n = 1 va n = 2 tuong tng anh hudng
véi cac tuong tac ludng cite va tit cuc cho qua trinh tan xa truong dién t.

Trong truong hgp hat rat nhé so véi buéc séng ciia trudng dién tir chiéu t6i
(2R/\ < 1), tuong téc ludng cuc (n = 1) déng vai trd chi chdt trong qué trinh tan
xa. Cac tuong tac khac hoan toan c6 thé bé qua.

Déi véi cac hat c6 kich thuge 16n hon, céch tinh tiét dien hap thu vi phéat xa
nhu trén khong con chinh xac vi vai tro cac tuong tac ti cuc hay cac tuong tac phiic
tap hon tuong tac ludng cye déi véi qua trinh hap thu va phat xa quang hoc trd nén
quan trong hon rat nhiéu. Cac hat ¢6 kich thudc cang 16n thi cac bac (modes) tuong
tac dién tit cao lai cang quan trong. Khi dé, sit dung cong thiic giai tich gbc ciia Mie
13 didu can thiét dé thu duge két qui chinh xac nhat. Him dién moi sit dung trong

S



tinh toan ctia 1y thuyét Mie thuong duge 1ay tit s6 lieu thiec nghiem khi do dac vat
licu & kich thudc 16n hodic cic cong thiic gidi tich hodic cdc ham fitting s6 lieu thuc
nghiém véi mo hinh Drude va Drude-Lorentz. Tuy nhién & kich thuéc nano, tat ca
cac tinh chat dién, nhiét, quang hoc déu c¢6 khac biét rat 16n so véi nhitng gi c6 trong
cing vat lisu d6 nhung kich thude 16n. Dé tinh dén anh hudng clia kich thudc len
ham dién moi, hé s6 dap tat trong mo hinh Drude dugce bién doi thanh

BUF

; (1.4)

YEYT+

& day, vp 1a van téc cia electron & miic Fermi clia vat lieu va B 14 mot tham s6 biéu
dién do nham cta vat lieu stt dung trong viéc can déi gitta tinh toan ly thuyét va
thuc nghiem dé c6 do trung khép tinh todn cao nhat ¢ thé. Thong thudng, tham
s6 B thay ddi trong khoang tit 0 dén 1.

1.2.2 Ly thuyét Mie cho hat nano don vat liéu khéng cé
dang cau
Trong trudng hgp vat khong con 1a dang cau nhung van cé thé mieu ta dudc

béng cong thiic todn hoc nhu hinh thon dai elip hay hinh oblate elip, Gans da dua
ra duge cong thiic tinh tiét dien hap thy

Im|ag + ap + ac) (1.5)

§ day «; 1a do phan cuc ctia vat liéu chiéu theo truc j, j = a, b, ¢ 1a cac bén truc
trong hinh elip 3 chiéu. Do phan cuyc cia vat lieu duge tinh bang cong thiic

o drabe a(w) —Em (1 6)
T3 et Ljle(w) — en) '

trong d6, L; la thita s6 khit cuc theo truc j. Gid st ring a va ¢ 1a tuong ting véi céc
bén truc 16n va nho cta hinh elip.

1.3 Ly thuyét co ban cho viéc 1am néng hé theo
co ché plasmon

1.3.1 Su néng lén cia don hat nano duéi tac dung cua
truong dién tu
Khi truong dién tit chiéu t6i hat nano kim loai, cac electron trén bé mat ctia hat

dugce kich thich tap thé va vat bit dau hap thu nang lugng. Vi vay vat bit dau duge
néng lén theo co ché plasmon hay co ché kich thich dong thsi cac dao dong tap thé



cta electron. Truong nhiét do trong viing lan can hat nano la gia tinh. Vi vay, ching
ta thu ducc

10 2 0T 3Qabslo .
e ( c%) t s - 0 tair < R, (1.7)
10 [ 50T :
T’_QE ( ar> =0 tair > R, (18)

§ day ~ 1a do dan nhiét clia moi trudng. Sy gia tdng nhiét do bé mit clia hat nano
AT c6 thé duge xac dinh dé dang tit diéu kien can bing ning lugng, cu thé la,
Qabslo = —ATR2k0T/Or tai r = R, két qua thu dude trong bicu thitc sau

IO Qabs
AT = et (1.9)

1.3.2 Su néng lén cta dung dich do tap thé hat nano plas-
monic dudi tac dung cua trudng dién tw

Anh sang laser véi budc séng trong ving can hong ngoai (NIR) ¢6 thé xuyén
qua nude va mo sinh hoc dé kich thich cong hudng bé mit dinh xit clia cac cau tric
nano kim loai. C4c cau tric nano hap thu quang ning va tiéu tan thanh nhiet. Gi
dinh ring hiéu suit chuyén doi quang thanh nhiet 13 100% vi céc hat nano dudc
phan bd ngdu nhién trong mot hinh cau hiéu dung c6 ban kinh R. Ban kinh R duge
uéc tinh bang ban kinh ctia mot qua cau c6 thé tich do dude cltia hé. Sy gia ting
nhiét do trong caAc mau thic nghiem duéi sy chiéu sang ctia laser ditge mo ta baéi hai
quéa trinh khéac biét nhung tuong quan manh mé: sy tiéu tan nhiét ti cac hat va sy
truyén nhiet déi luu trong moi trudng. Sy gia ting nhieét do phu thudc vao thoi gian
AT(r,t) dugc mo phong 1y thuyét bang phuong trinh truyén nhiet sinh hoc Pennes
trong hé toa do cau

LOAT 190 (TQaAT> AT A (1.10)

k Ot  r2or or kT k)
trong d6 k va k = k/(pc) tuong ting 1a do dan nhiet va do khuéch tan nhiét clia moi
truong, p 1a 14 mat do khéi lugng, ¢ 1a nhiét dung riéng, 7 14 hing s6 thoi gian truyeén
dich (perfusion), A = NQuslo 13 mat do nguon nhiet do nang lugng duge hap thu
trén cac hat nano kim loai, N 1 s6 hat trén mot don vi thé tich trong cac mau, va
Io 1a cudng do bic xa. Sy bién thién nhieét do vid dao ham theo khong gian clia no
phéi lién tuc tai » = R. Nhiét do tai tAm clia mién hinh cau han dinh cta cac hat
nano gid dinh duge do bing dau do nhiét. Nhigt do tai r =0 1a

t
/ R

AT(r=0,t) = —/ /erfc< )dt
(r=0.1) ") ¢ Wil

k
— / _t/ﬂ/ exp<4t>dt
t/T

=

(1.11)



Chuong 2

Ly thuyét Mie va mé hinh
quang nhiét cho hé nano cau
trac 10i-vo

Trong chuong nay, chiing toi sé trinh bay ly thuyét Mie vA mo hinh quang nhiét
cho cac hé nano cau trac 16i-vé va han ché clia n6 khi so sanh véi thyc nghiém. Moi
Iy thuyét ciing nhu cich lam tron, liy xap xi cho hé cau 16i-vd sé giup don gidn hoa
cac tinh toan, tit d6 c6 thé ap dung 1y thuyét Mie cho céc hé phitc tap hon. Phuong
phép tinh nay cling duge chiing t6i 4p dung dé nghién citu tinh chat quang hoc trong
hé hoa nano (nanoflowers) gom cac canh hoa lam bang chat sat tir FesO4 duge ciy
trén 161 kim loai hinh cau. Trong phan 2.1, chting t6i sé trinh bay 1y thuyét Mie toan
phan cho hé nano 16i-vé tron tuyét déi vd hiéu tng quang nhiét ctia né. Noi dung
2.2 ciia chuong nay sé trinh bay nghién cttu tinh chat plasmonic ctia hé hoa nano
va ing suat quang nhiét clia né, day 1a cac két qua ctia ching t6i da duge cong bd
trong bai bao thit [1] ndm trong danh muc céc bai bao lien quan dén luan an.

2.1 Heé nano cau hai 16p

2.1.1 Ly thuyét Mie cho phd quang hoc

Ly thuyét Mie dugce cai tién cho hé cau hai 16p cho ta biéu thic cla tiét dien tan
xa, hap thu va dap tat 1a

9 00
Qext = k—g (2n + 1)Re (an + by),

™M op=1

27T > 2 2
Quear = 73 20+ 1) (Jaal + 10af%).

m op=1
Qabs = Qeat — Qscat, (21)



trong do,

UTM UTE
gn(keRe)  gn(ksBe)  yn(ksRe) 0
U, (keR.) Y, (ksR:) @, (ksRe) 0
UTM — EC 85 68
" 0 jrt(ksRs) yrlL(ksRs) ]n,(kas) 7
R AR A S AN
€c €s Em
j@(kCRC) ]Tf(ksRc) yrlL(ksRc) 0
U, (keRe) Vy(ksRe) @, (ksRe)
e o Cs o , 2.2
0 j@<kSRS) yr/z(ksRs) yT/L(kaS) ( )
0 U, (ksRs) ®,(ksRs) P, (kmRs)
Ec €s Em

trong d6, R. va R, lan lugt tuong ng 1a ban kinh trong va ban kinh ngoai clia
cac cau trac nano 16i-vo, V,, va U, la cac dinh thic, j,(z) 14 cdc ham Bessel cau
loai 1, y,(7) 1a cdc ham Neumann cau, ¥ (z) = zj,(z) va &,(z) = 2y, (z) 1 cac ham
Riccati-Bessel. UI'F va V.I'P thu duge bing cach thay thé cac ham dién mai trong
phuong trinh (2.2) thanh do tit tham. Cic ham dién moi cta 161, vé va moi trudng
xung quanh cua hat nano 161 vo tuong tng la e, €5 va ep,.

2.1.2 Hiéu @ng quang nhiét trong hé nano 16i-vo duéi tac
dung cua laser hong ngoai

Bién thién nhiet do clia cac mau thi nghiem AT(r,t) gay ra bdi hieu ing quang

nhiét clia vat lisu vang duge mo ta 1y thuyét bdi phuong trinh truyen nhiét sinh hoc

Pennes trong hé toa do cau (1.9).
Sy tang nhiét do trang thai 6n dinh c6 thé duge ude tinh bing cach sit dung

l
AT = 2AThazRsN Apeamln l—pt]

beam
_ Qabs[()
ATmasc - 47T/€RS7 (23)

trong d6 ATyqe 12 nhiét do cyc dai & bé mit clia hat nano, lopt 12 d0 dai quang trinh.

2.2 Tinh chat plasmonic va dng suiat quang nhiét
cua hé hoa nano

Trong nhitng ndm gan day, tinh chat dic biét clia cAc cau tric nano tich hop da
trd thanh méi quan tam 16n vi chiing c¢6 nhiéu ing dung cong nghé v y sinh khac
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nhau. Sut phat trién ciia khoa hoc nano cho phép tong hgp mot loat cac hé ghép véi
kich thudc va cau tric mong mudn, c6 thé thiét ké va tao ra cic hée da chiic ning va
cac hé phitc hgp. Céc hat nano tit c6 nhitng dic diém mdi la nhu do nhay manh véi
tir truong, tinh tuong thich sinh hoc cao va doc tinh tuong déi thap déi véi co theé
nguoi, cung véi kha ning loai bd cac ion kim loai nang. Trong khi cac cong hudng
plasmon bé mat dinh xi& clia cac hat nano bac tang cuong dang ké dién truong xung
quanh cic cau tric nano va tao ra cac tinh ning hap dan khac trong dai nhin thay
duge. Hat nano bac con duge biét dén 1a tac nhan khang khuan hiéu qua nhung 13
kim loai doc hai. Sy gia tdng nhiét cuc bo ctia hoa nano Ag@FesO,4 st dung cé hiéu
ing quang nhiét v& hiéu tng ting nhiét tit da duge ching minh 13 lam ting dang ké
sit tang nhanh nhiét do so vé6i viéc chi sit dung mot phuong phap, va cé thé duge st
dung dé diéu tri ung thu. Hon nita, nhiét cuc bo tao ra su phan bé nhiet do khong
dong nhat theo khong thoi gian va c6 thé cai thien hinh anh siéu am. Do dé, két hop
Ag va FesOy4 da mé rong dang ké cac hiéu tng cong hudng va bd trg cic tac dung
mong mudn. Trong phan nay, chiing toi trinh bay két qua nghién ctu ly thuyét tinh
chat plasmonic va ting suit quang nhiét ciia he hoa nano 16i-vd Ag@Fe30, (hinh 2.1)
da duge ché tao trong mot thi nghiem gan day, trong viing anh sang nhin thay.

Hinh 2.1: So d6 minh hoa hoa nano Ag@Fe30y,.

2.2.1 Ly thuyét Mie cho phd quang hoc

Cac biéu thic clia tiét dien tan xa, hip thu va dap tit tan xa cta hé hoa nano
duge xdc dinh bdi he thic (2.1) vd (2.2). Nhung vi phan v6 ciia ciu tric hoa nano
c6 chita cd FezOy4 v nutde nén dé don gidn hoéa tinh toan, ching t6i sit dung phuong
phap hiéu dung héa ham dién moi cia moi truong. Ham dién moi hiéu dung cta 16p
v6 ¢6 thé duge mo hinh héa bsi mo hinh Lichtenecker e5(w) = fepes0, + (1 — fem,
trong d6 f 1a ti le oxit sit tir Fe3Oy4 ¢6 trong vo. Trong khi e.(w) = e44(w). Re = 24
nm 1a ban kinh ctia 161 bac va Rg = 60 nm 1a ban kinh ngoai ctia hé hoa nano.

Hinh 2.2 cho thay céc tinh toan 1y thuyét sit dung 1y thuyét Mie cho phé hap thu
clla cac hoa nano Ag@Fe30y, cac hat nano cau nguyén chat Ag va Fe3Oy4 phan tan
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Hinh 2.2: Tiét dien hap thu clia cac hat nano Ag, FesO4 va hoa nano AgQFe30y
trong nuéc (e, = 1.77) dugc tinh bdi 1y thuyét Mie tong quat.

trong nudce. Bude séng dinh cong hudng cia cac hat nano bac véi ban kinh 24 nm
13 vio khoang 415 nm. Cong hudng plasmon bé mit clia bac va sut chuyén tiép dien
tlt clia magnetite & 400 nm chll yéu chiu trach nhiém cho dai dau tién cla cac hat
nano Ag@Fe3O,4. Trong khi khe nang lugng 2.2 €V (~ 565 nm) ciia cau tric nano
magnetite gidm dang ké anh hudng ciia cac kich thich ning lugng thap hon trén phd
hap thy, n6 dan dén viéc khong ton tai cia mot cie dai quang hoc clia cac hat nano
Fe304 duge quan sat thyc nghiem va duge tinh toan 1y thuyét trong dai 4nh sang
nhin thiy. Khi magnetite duge phti trén bé mit clia cAc hat nano bac, cdc khuyét
tat bé mat c¢6 thé thu hep khe ning lugng ctia canh hoa magnetite va dan dén su
xuat hién ctia dinh thi hai trong phd hap thu clia hat hoa nano Ag @ Fe30y.

25000 : . .
e Rs =50 nm
< 20000 R,=60nm
£ ——R_ =70nm
Z 15000}
Q.
£
e
5 10000 -
©
3
'_

5000 \’\/

0 1 1 1 1
300 400 500 600 700 800
Bwéc song(nm)

Hinh 2.3: Tiét dién hap thy cla cic hat hoa nano Ag@QFe30, dugc tinh toan baéi Iy
thuyét Mie tong quat trong SiOs (&, = 2.25) v6i céac kich thue vé khac nhau.

Hinh 2.3 biéu dién cach ma phd hip thu ctia cac hat hoa nano trong silica bi
thay ddi khi kich thude Fe3Oy thay ddi (R, = 24 nm). Khi thay thé moi trudng nudce
bang silica, su sai khac hing sé dién méi nhé dan dén sy dich chuyén dé cia dinh
cong hudng plasmon thit hai vé phia viing can hdng ngoai va mot dich chuyén xanh
tuong d6i nhé & dinh hap thu dau tién. Sy gia tang do day cia 16p Fe3Oy4 lam tang
dang ké cudng do hap thu gan bude séng 400 nm do sit lien két giita cac chuyén tiép
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dién t1t clia magnetite va dai plasmon ctia bac.

2.2.2 Stc cang nhiét cua cac hat hoa nano Ag@Fe3;0,

Khi don hat hoa nano Ag@Fe304 dudce chiéu bdi 4nh sang laser budc séng 400
nm, cac hat nano hap thu quang niang 6 budc séng cong hudng plasmon va tao ra
nhiét hiéu qua. D&i véi trang thai 6n dinh, sy phan bé nhiet do d6i xiing xuyen tam
tang lén bén ngoai hoa nano (r > Rs) duge cho bdi

(r) = Qaslol _p Bs. (2.4)

Ak, T r
§ do, km = 0.6 Wm~'K~1 1a do dan nhiet clia nudc, Ty 1a sy gia tdng nhiet do trén
bé mit ctia hé hoa nano, va Iy 1 cuong do clia anh séng laser. Nhiét do bén trong

hé hoa nano cé thé thu dugc bang cach st dung cac diéu kién khuéch tan nhiét &
mit phan cach

K2 2ks + Km Rgﬁm(ﬂc —

26.R2 2k, 2R2k k.

—T,

K’S)] .
trong 16i

T(r) = (2.5)

Ko™ N 255 + Km
_2/€ng 2K

5 trong vo

\

trong do, ks = frres0, + (1= f)him ~ 2.76 Wm LK1 k. =430 Wm~1K~! tuong ting
13 do dan nhiét ctia v6 va 161, va kpe,0, ~ 6 Wm ™K~ 1a do dan nhiét clia magnetite
nguyén chat. Vi k. > Ky, 86 hang dau tien cta nhigt do 161 trong phuong trinh (2.5)
c6 thé duge bo qua, vi vay T(r) trong 16i va v6 1a tuong ddi khac nhau nhung gan
nhu khong doi.

Vi hé hoa nano dugc mé hinh héa 14 dang hinh cau ghd ghé vd phy thudce vao
gradient nhiét, ching toi gid dinh bién dang gay ra bdi cac hiéu ting nhiét dan hoi
1 déi xtng cau va hoan toan xuyén tam. Mot gia dinh khac 1a cau tric 16i-vé ¢ theé
dugce coi 1a mot hinh cau nano dong nhat véi ban kinh R,. Phuong trinh can bing
cho vat lisu dang huéng va dong nhat khi khong cé cac luc khéi tac dung

G vy, + (Kj + %) v (V) =K T =0, (2.6)
trong d6, a 1a he s6 gidn nd nhiét, u = u(r) la truong bién dang, K; = E;/3(1 — 2v;)
va G = E;/2(1 4 v;) tuong ting 1a cdc mo dun khoéi va mo dun cit (shear modulus)
clia moi trudng j (j = ¢,s,m), v; = (3K; — 2G;)/2(3K; + G;) 1a ty s6 Poisson va E;
la mé dun Young.

Phuong trinh can bing két hop véi 7 x u; = 0 (khong quay) c6 thé rit gon thanh

2 L+

Vi =g,y Y T(r). (2.7)
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Truong bién dang trong 161 uc(r), trong vo us(r), vd bén ngoai hoa nano [u,,(r)] co
thé thu dugc bing cach gidi phuong trinh (2.7), stt dung tinh hitu han ctia cic truong
bién dang tai r =0 va r = oo

uc(r) = A.r,
14vs KI5 13 By
s = —Q = As 5
us(r) 3T vy 2mR2 5 T2
_ T4R; am(l + l/m) B,
um(r) = 2 3(1—vp) * r2’ (28)

trong dé, cac hé s6 A., As, By vi By, c¢6 thé dugc tim thay bing cach ap dung tinh
lien tuc cla stc kéo v céc trudng qua mit phan cach. Cac két qud chi ra rang do
dich chuyén bién dang bén ngoai hé hoa nano suy gidm & vo cyc va nhiét do cuc bo
dat lai dugce nhiet do phong. Tuy nhién, triuong bién dang trong 16i bac tang tuyén
tinh theo khoang céch tu tam cta 16i. Cac phan tich ctia chiing t6i phu hgp véi cac
nghién cttu thyc nghiém trude do.

Thay thé do dich chuyén bién dang trong céc hé thitc tng suat-bién dang cho cac
g suat xuyén tam trong cic ving

Uc,rr<7n) — SKcAw

3—vg kT 12 4G 4B,
DY L O P
T,z 5 T oReds
Um K TsRs _ 4G, Bm

"1 —v, r r3

Y

Us,rr(r> = —Ksa, 3

(2.9)

O'm,rr<7n)

Phuong trinh (2.9) biéu thi phan bd khong gian va sy phu thudc manh vao kich
thuée clia cac ting suat dan hoi. Trong khi ap luc xuyén tam (radial pressure) bén
trong 16i van khong thay doi, cac tng suat trong vé hoa nano va trong moi trudng
phu thudéc manh vao r.

Déi v6i moi trudng nude, moé dun Young E,, dugc cho 1a bing khong, ching ta
c6 thé do do dich chuyén khong gian ca hai iing suat dan hdi bén ngoai hé hoa nano.
Vi Gy, = 0, vy, = 1/2, va Ty thay d6i nhé hon 100 °C, 0y (r) = K TsRs/r 12
tuong déi nhd so véi K,,. Ung sudt xuyén tam 13 tAm xa va chi don gidn 1 3 le
nghich vé6i khoang cach r.

Khi méi truong xung quanh 13 thiy tinh silica, tng suit trong silica st dung
chiéu xa laser 400 nm & mat do cong suat 10* W/em? cho cac kich thude khac nhau
clia hoa nano dugce biéu dién trong hinh 2.4. CAc thanh phan ting suit trong silica
gan nhu suy gidm theo nghich dao liiy thita ba clia khodng cich gan bé mit bén
ngoai nhung ty 1& thuan véi 1/r 3 khoidng cach xa. Sut thay doi ndy giéng véi két
qua tim thay trong cic cong bd trude day. Néu ting suat khong tuan theo dinh luat
nghich dao lity thita ba, hé ¢6 thé c¢6 tap chat, trd lyc hodc cac yéu té gidn doan
khong déi xitng. Két qua la, cac hiéu tng nhiet dan héi do laser tao ra c6 thé dugc
khai thac dé phat hien khuyét tat trong cac chat va thiét bi.
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Hinh 2.4: Ung suét xuyén tam beén ngoai theo khodng céch tir tam ciia hoa nano
Ag@Fe30, vdi cac duong kinh khac nhau.

2.3 Két luan

Céac két qua nghién ctfu ciia ching toi vé tinh chat quang hoc v ing suat cadm
tng nhiét trong moi truong xung quanh ctia cac hoa nano Ag@QFesOy4 trong cac moi
truong khac nhau, sit dung Mie 1y thuyét va 1y thuyét co hoc lién tuc da duge dua ra.
Tinh toan clia ching t6i chi ra ring budc séng cong hudng vao khoang 400 nm trong
phd hap thu duge quy cho st cong huéng plasmon bé miit ciia bac va su chuyén dich
dién tif clia oxit sat. Dinh quang hoc thit hai & 620 nm 13 do hiéu dng hinh hoc.
Su tac dong qua lai tinh vi gitta 161 va v duge cho 14 ¢6 dnh hudng khong dang ké
dén pho hap thu. Su dich dinh quang hoc phu thuéc manh vao kich thuéc hitu han
clla cau triic nano va cich ciy Fe3Oy trén bé mit bac. St dung chiéu xa laser hodc
tit truong AC dan dén sy tang nhiet do, né tao ra truong bién dang bén trong cac
hoa nano v moi trudng xung quanh ching. Céac bién déi ting sudt nhiet da duge
tim thAy bing tinh toén gidi tich. Ung suét tm xa suy gidm theo nghich ddo ciia
khodng cach va phat hién nay 1 phit hop t6t v6i nghien ctiu trude do.
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Chuong 3

Tinh chat plasmonic cua cau
triac nano dua trén graphene
trong dai tan so terahertz

Trong chuong nay, ching t6i sé trinh bay cdc nghién citu 1y thuyét vé tinh chat
plasmonic clia graphene trén dé khéi va hat nano duge boc graphene. Plasmon bé
mit cha cac hé nhu vay phu thudéc manh vao khe nang lugng va mitc Fermi ctia
graphene. Mic Fermi c6 thé didu chinh dugc bing cach dit cic trudng ngoai vao
ho#c pha tap. Su tang len clia viing cAm ngin can cong hudng pasmon bé mit cho
mién tan s tit GHz t6i THz. Trong khi d6, sy ting mitc Fermi lai lam tdng cudng
hap thuy cha cac ciu tric nano dya trén graphene trong dai tan s6 nay clia séng wifi.
Mot vai co ché cho céac linh kién chuyén ning lugng tin hieu dien wifi da duge dé
xuat. Noi dung ctia chuong ndm trong bai béo thit [2| trong danh muc bai bao lien
quan dén luan an.

3.1 Co sé 1y thuyét

3.1.1 Cach tiép can lién két chit cho graphene

Graphene 13 mot vat lieu 2 chiéu ma & d6 cac nguyen tit cacbon duge sap xép
trong mot mang t6 ong. Dit a = 0.142 nm 1a do dai clia cac lien két 1an can gan nhét.
Hai vecto mang c¢6 thé dugce bidu dién bdi a; = a(3/2,V3/2) va ag = a(3/2, —V/3/2).

Hamiltonian cho cdc ving nang lugng ctiia graphene

Fy(k) = +ty/3+ f(k), (3.1)

trong do,

f(k) = 2cos V3k,a + 4 cos (?k@a) oS (3!{;@) : (3.2)
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Tai cac diem K = (27v/3,27)/3vV3a va K' = (27V3, -27)/3V3a, E+ = 0. Gan
diém K, k = K + q v6i q tuong déi nho, nang lugng cia electron cé thé duge tinh
bdi

3t

Ey = igqa. (3.3)

3.1.2 Do dan quang clua graphene

Do dan lien vliing va ndi cing ving clia graphene c6 ving cam (gapped graphene)
c6 thé ducce xac dinh béi

- 2 hQ o0 AQ
Ointra — %/A dE <1+ﬁ> [f(E)+1_f(_E)]
i [ A\ f(B) - f(-E)
Ointer — - /A ) (1 + ﬁ) 152 ﬁ2(w n ZF)Q (34)

trong d6, f(£) 13 ham phan b Fermi va 2A 1a do rong khe nang lugng.
Thé héa hoc clia graphene c6 thé diéu khién dugc bang cach dat vio mot dien
truong Ey

v o0
T g= [ Bl(E) - 1(B+ 2E)aE. (35)
0
trong do, ey 1a hing s6 dien moi chan khong.

3.2 Hap thu quang hoc ctia graphene

Dé danh gia sy hap thu ctia graphene, chiing ta phai biét hé s6 phan xa vi truyen
qua clia graphene trén bé mat nén ban vo han. Cac hé s6 ndy dudge cho

kl — kz — uoa(w)w

TE Tt ke + poo(w)w
brp = 2k
F Rt (@)
— 82k1 —81k2 +U(w)/€1k2/€ow
eok1 + e1ky + U(w)k1k2/€0w7
trar = 21k (3.6)

eok1 + e1ko + U(w)k1k2/50w7

trong d6, TM va TFE ki hiéu tuong ting cho cac mode tit va dién ngang, po 1a do ti

tham chan khong. k., = , /eqw?/c2 — k:‘2|, ky la thanh phan ctia vecto séng song song

v6i bé mit, e, 13 ham dien moi cia moi trudng m. Anh sang dén tit moi trudng 1,
mot phan truyén qua moi truong 2 va mot phan phan xa quay trd lai moi truong 1.
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Cuong do clia anh sang t6i va truyén qua tuong ting la Iy = 3, /%|E0|2Re(51) vay
Iy = 3./ 52| Ei[*Re(ea). Eo va E; la bien do clia trudng dién t6i va truyen qua. Khi
d6, do hap thy ciia graphene c6 thé duge tinh béi

A=1—|r]?—Re (\/—\/j_j> It]2. (3.7)

3.3 Két qua tinh s6 va thao luan

3.3.1 Pho hép thu ctia graphene tu do

0.5 ‘ ' 0.05
. T T T
(a) —EF=0 (b) —A=0
E =02eV A=02eV
0.4 Ezosev | 0.04 ——A=056V 1
P ——A=1eV
—E_=1eV E =0
> F -
£03 A=0 1 2 oo g
- graphene ty do & \
e o
«© 0.2} . o 0.02f -
[m] n]
graphene ty do
0.1 . 0.01}
0.0 ' ' T 7T 0.00 L , .
1 10 100 10* 100 10 2.5x10° 5x10° 7.5x10°  10°
f (GHz) f(GHz)

Hinh 3.1: Phd hip thu vuong goc ciia graphene tit do véi (a) cac niang luong Fermi
khéc nhau khi A =0, va (b) céc gia tri ning lugng viing cam khéac nhau 6 Ep = 0.

Hinh 3.1 biéu dién pho hap thu ctia graphene tit do lo ling (graphene khong bi
chiu &nh hudng clia chit nén) véi cac gid tri clia thé héa hoc va ning higng viing
cam khac nhau. Trong viing anh sang nhin thay, cic két qua clia ching t6i phu hgp
t6t véi cac két qua thu duge trude day véi o(w) = 0¢, A ~ 7o~ 2.3 % va T ~ 97.7%.
Graphene 13 trong sudt gan nhu tuyét doéi trong khong khi. Diéu ndy cho thay ring
o(w) v su hap thy vAn khong ddi va c6 thé dugde tang cudng dang ké bing cach tang
Er. Diéu thu vi 13, khodng 50% quang ning ciia anh sang t6i c6 thé dudge hap thy
bdi graphene khi Fp =1 €V.

3.3.2 Pho hap thu ctia graphene trén dé khéi

C6 thé thiy, trong hinh 3.2, sy hap thu graphene trén nén vang ban vo han trong
khong khi, cic electron ty do trén bé mit vang hap thu va tai phat ra cac photon
t6i. Két qua nay cho thay graphene thuan c6 do hap thu cao hon graphene trén dé
vang. |r| =~ 1 ¢ tan s6 thap vi e2(w) — oo, trong khi &1(w) = 1 va g(w) 1a céc gia tri
httu han.
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Hinh 3.2: Pho hép thy vuong géc ctia graphene don 16p trén nén vang véi (a) céc
nang lugng Fermi khac nhau khi A = 0, va (b) céc gia tri nang lugng viing cdm khac
nhau & EF = 0.

Hinh 3.3 trinh bay tiét dien hap thu ctia mot tAm graphene trén nén silica. Chat
nén silica da dudc st dung rong rai dé hd tr¢ cac tim graphene trong nhiéu thi
nghiém va thiét bi. Graphene trén nén SiOs hap thu ning lugng dién ti it hon
nhung khodng hap thu dao dong tit 15 % dén 37 % khi Er va A tiem can 0. Mot
luu ¥ réing nang lugng viing cam khéc khong gay ra su giam hap thu dang ké § ning
lugng thap. Gidm A nhidu nhéit c6 thé dé i da héa dic tinh clia plasmon trong
graphene.

0.030 T T T

0.4 T T T T (b)
5= 0 0.025 -
E.=02eV :
03 ——E. =056V - - ool
2 —esie |2 —~
+ A= o
1% 0.2 graphene trén nén Si0; | :(CD 0.015 —A=0 b
< o A=02eV
8 & 0010F ——A=056V]
0.1+ E ——A=1eV
0.005 E.=0 4
graphene trén nén SiO,
L I T 7.1 0.000 I I
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f (GHz) f(GHz)

Hinh 3.3: Phd hap thu vuong géc clia graphene don 16p trén nén SiOy véi (a) cac
nang lugng Fermi khéc nhau khi A = 0, va (b) cac gia tri nang lugng viing cdm khéac
nhau & Er = 0.
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3.3.3 Pho hip thu cta hat nano SiO; dudc boc graphene

Tiét dien hap thu Ags ctia hat nano SiOy ban kinh R boc graphene, duge cho
bdi 1y thuyét Mie

Uy (2l W) (25T — 2 (2l gy (2 [ (2 (2l

€0Em by
N gty (el g 2ty (R) gy [ g (2nnalt) g (2
Y &@l(me\mR>\I,;(27r7/z\pR)_\I,;(me\mR)\I,l(Qm)z\pR> io 6(/]L€0 \I,(anm )\px%rj\pR)’
g (B () g 2y (B3 i ot (2l (2
[©¢)

trong do, n, = VESiO; 15 hé s6 khic xa phitc cia hat nano, n,, = Vem = 1 1a
chiét sudt ctia chan khong, ¥;(z) = xj;(x) vd &(z) = xhl(l)(a:) tuong tng 1a cac ham
Riccati-Bessel va Riccati-Hankel, j;(z) 13 ham Bessel cau loai 1 va hl(l)(x) & ham
cau Hankel loai 1. Hinh 3.4 biéu dién tiét dien hap thu ctia mot hat nano SiO, ban
kinh 50nm dugc phit graphene. Dé dang nhan thiy ring hai cong huéng plasmon
cia hat nano SiOs boc graphene ndm trong mién tin cay cta ly thuyét nhung do
dan quang hoc khic khong ctia 16p graphene trén bé mat hat nano dan dén sy that
bai ctia gan dang. Hai dinh trong phd dugc quy cho su chuyén dich ciia cac electron
trong graphene va tan s clia cdc phonon quang doc va ngang ciia SiOs. Vi trf clia
cong hudng dau tién rat nhay v6i Ep vd kich thuée ciia hat nano. Sy ting thé hoa
hoc lam suy yéu su déng gép ciia graphene déi véi pho hap thu. Nhitng tién bo cong
nghé da cho phép do chinh xac kich thudc cia hat nano. Diéu tha vi 1a sy chénh
lech do hap thu giita hai ciic dai quang hoc 14 vio khodng 1-2 bac cia do 16n. Hién
tuong nay bi ddo nguge trong cac cau tric khoi.

Hat nano SiO2@graphene

-
o
w
-

10°F

10"k

Tiét dién hap thy (nm?3)

Hinh 3.4: Pho hap thu ctia hat nano SiOy duge boc graphene c6 ban kinh hat R = 50
nm tuong tng véi cac mitc Fermi khac nhau.
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Hinh 3.5: Phd hap thu clia hat nano SiO, dude boc graphene c¢6 ban kinh hat 1an
lugt 1a R = 30 (d6), 50 (cam) va 80 nm (xanh 14 cay) vdi céc thé hoa hoc khac nhau.
Céac dudng lién nét va duong ditt nét lan lugt tuong ting véi Ep = 0 va 0.5 eV.

Sy phu thudc manh ctia phd quang hoc vao kich thudc hat nano dude thé hien
trong hinh 3.5. Vi tri ctia dinh cong huéng dau tién bi chuyén dich xanh khi kich
thuée hat ting len. Do 16n clia cac dinh cong hudng plasmon giam mot cach dang ké
khi ban kinh gidm. Vi tri ctia dinh cong huéng thit 2 gitt khong déi khi thay déi ban
kinh ctia hat nano va Er clia graphene vi n6 chi phu thudc vao tinh chat phonon
cua silica.

3.4 Két luan

Trong chuong nay, ching t6i da nghién ciu phd hip thu clia cic hé co chita
graphene. Graphene 14 kh4 trong sudt khi né duge dit trén nén vang vi chit nén
kim loai ph&n xa hau hét nang lugng séng dién tit. Chat nén silica cho phép khoang
15 % dén 37 % ning luong séng t6i bi hap thu trén graphene. Sy thay doi ciia ning
lugng bi hap thu phu thudc vao ning lugng Fermi va nang luong ving cam clia
graphene. Su hap thu manh clia graphene trong dai tan s6 GHz-THz c6 thé bi triét
tieu bang cach ting do rong khe nang lugng. Cac tinh chat plasmon trong ciu tric
nano duge chitng minh 14 16n hon nhiéu so véi cac cau tric khoi cling loai. Hai dinh
trong phd hip thu ctia hat nano SiOs boc graphene c6 thé duge st dung dé tao ra
cac bo chuyén déi nang lugng sit dung hiéu ting plasmon-dién.
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Chuong 4

Qua trinh tang nhiét cua hé
phic hop graphene dua trén
tinh chat plasmonics

Trong chuong nay, ching t6i dé xuat mo hinh tinh toan 1y thuyét cho phan b
nhiét do trong hé gom c6 day céc dia graphene xép theo mang 6 vuong dit trén
16p mang dién mo6i méng dudi tac dung ciia laser hong ngoai. Pho quang hoc va céc
dinh cong hudng phy thudce rat manh vao cau trac ciia hé cling nhu s6 16p graphene
trén mot 6 mang. Mo hinh nay tinh duge phan bd nhiét ciia hé 6 trang thai 6n dinh.
Ngoai ra, cac cong thiic gidi tich ma ching toi duta ra cho thiy méi tiong quan chit
ché gitta cuong do chidu sdng, do rong ving chiéu, va do dan nhiét ctia 16p dién moi.
Noi dung ctia chuong nay nam trong bai bao thit [3] trong danh muc bai béo lien
quan dén luan an, da dugc dang trén Physica Status Solidi-Rapid Research Letters
la tap chi IST ¢6 uy tin hang Q1.

4.1 Ly do nghién ctu
Graphene dugc biét dén nhu 13 vat lieu plasmonic tiém ning, c6 thé giam cam
rat manh truong dién tit nhung lai lam that thoat rat it ning lugng. Do d6, cac hé

phitc hop c¢6 chita graphene dang thu hit duge sit quan tam ctia nhiéu nha khoa hoc
tren thé gidi va no ciing thé hien duge rat nhidu tinh chét rat 1y tha.

4.2 Tinh chit plasmonic vA phan bé nhiét trong
cau trdic nano chita graphene

Hé phic hgp graphene ma chung t6i nghién ciu & day dugec miéu ta trén hinh
4.1.
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(@ Top-down view

widih

Hinh 4.1: (a) He graphene nhin tit trén xudng va (b) nhin theo mit ¢&t ngang voéi
cac thong s6 cau tric.

Hé s6 phan xa vi truyén qua clia ciu tric nano dya trén graphene 13

t12t23€i(%‘/5h>
hs = 2i( 2 /ezh)’
1+ rigroge?(£vE2h)
2i(2/e2h)
rg = 12TTHC (4.1)

1+ T127‘2362i<%\/5h)

& day, o 1 do phan cyc duge tinh trong gan ding gid tinh két hgp véi mo hinh
momen ludng cuc, ¢ 1a téc do clia dnh sdng, g ~ 4.52 1a tuong tac ludng cuc tong
cOng trén toan mang 6 vuodng, r,, VA tp, 1& cdc hé s6 phan xa v truyén qua cla
cac vat lieu 3D tai bé mat phan cach khi truong dién tiu di ti moi truong p sang
q. Tt do, ta c6 thé tinh duge do truyén qua [t13)?> = |t13(N)|> cho N >0 va N =0
tuong ting véi hé c¢é va khong c6 cac dia graphene trén bé mat. D6i v6i thuc nghiem,
ngudi ta do phd quang hoc dap tit ciia hé graphene nay bing do lech tuong déi clia
do truyén qua 1-|t13(N)[?/t13(N = 0)|?. Céach tinh nay cho phép moi ngusi danh gia
duge kha niang giam cam truong dién tit ciia graphene plasmons.

Hinh 4.2 bidu dién phd quang hoc dap tét ctia hé phiic hgp graphene véi mot
sd gia tri khac nhau ctia 16p graphene. Két qua tinh s ciia chiing t6i da cho thay
rang dinh quang hoc ciia mang 6 vuong cac dia graphene 3 16p & khodng 0.1 eV. Két
qua nay hoan toan trung khép véi két qud thyc nghiem. Sy ton tai clia graphene
plasmons trén bé mit 16p dien moi lam gidm do truyén qua ciia truong dién tit xuyén
qua cac hé nay. Tang s6 16p graphene N sé lam dinh cong hudng plasmonic ctia hé
dich chuyén xanh va lam ting bién do ciia cac tin hieu quang hoc do dudc trong thuc
nghiém. Trong khi d6, d6 phan xa & budc séng w ~ 0.1 eV thi lai gan nhu khong
thay ddi.

Duéi tac dung ctia laser hong ngoal, cd 16p dién moi va cac dia graphene déu
hap thy anh sang vi nong len. Phan nhiét do ting lén biéu dién trong hé toa do
tru AT = AT (p, z), tuan theo phuong trinh truyén nhiet va tan xa nhiét. Vi cic dia
graphene 1& vat lieu 2 chiéu, do dan nhiét sé c6 tinh di huéng. Vi vay, phuong trinh
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Hinh 4.2: Két qua tinh 1§ thuyét ctia phé dap tit cho cac hé phic hop dua trén
graphene c6 ddy mang dia graphene véi Er = 0.45 eV va Ar—! = 0.03 eV, véi s6 16p
graphene khac nhau trén mot dia.

truyén v tan xa nhiét trong 16p chita cac dia graphene dat len nhau 1a

1d ([ dAT AT 22 A
g \Pap ) T g T e (4.2)

trong dé, po 1a cuong do laser trén mot don vi thé tich, w 13 do rong ving chiéu
sang, 11 1a do hap thy quang hoc, #q va k11 1a do dan nhigt theo phuong ngang va
théng ding ctia 16p dang nghién ctu. Do dan nhigét nay phu thude rat 16n vao do
bao pht (chiém dung) ctia graphene plasmons trong 16p d6. Do bao phtt dugc tinh
bang f, = 7D?/4d>.

Bén trong 16p dién moi, phuong trinh khuéch tan nhiét 13

1d ([ dAT d>AT 22
- o= 2= | = poe wT e trlmra(e-L) :
2 lpdp (p 0 ) + 3 ] poe wZe , (4.3)

trong do6, ky ~ 0.6 W/K/m 13 do dan nhiét ctia 16p dién moi va do hap thu vy ~ 1.5
pm~! cia 16p dién moi.

Dé giai cac phuong trinh vi phan nay, ching téi stt dung bién doi Hankel transform
cho cac phuong trinh trén theo p va né cho ra két qua

3] 10
@(u’ Z) = TV —|- Bl Ry VP
V1P()(1 — R) e_%
27r(k‘1||u2 — lilJ_V%)
O(u,2) = Az(u)e ™ 4 By(u)e™

. w22
o Py(1 — R) e e ile(-D) [ < <1 (4.5)

+ e 0< <L (4.4)

2mkg(u? — 13)

& day, AT(p, = fo (u, 2)Jo(pu)udu v6i Jy 1& ham Bessel loai 1. Py 1a cong suat
cia chum chleu t6i. He s6 (1 — R) trong phuong trinh dién ta viéc chi c6 phan anh
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sang hap thu va truyén qua 16p dia graphene giy ra qua trinh tang nhiet. o) day
do phan xa dugc tinh bing R = |ri3|°. Ai(u), Bi(u), Az(u), vi By(u) 1a cac tham sb
dugc tinh toan dua trén cac diéu kién bién.

o 2 =0
z=0
O(u,L7) = O(u,LT),
00 (u, 2) B 00 (u, z)
o a— z=L~— - 0z z=L+ ’
O(u,z=L+h) = 0. (4.6)

4.3 Két qua tinh s6 cho phan bé nhiét trong ciu
tric nano chira graphene

Céc két qua tinh s6 cho céc gia tri khac nhau clia s6 16p graphene N dugce biéu
dién trén hinh 4.3. C4c photon t6i sé bi giam cam phan 16n noi tai & trén bé mit
va sé tieu tan dan khi tién sau xubéng day cua 16p dién moi. Nhiét do tang 16n nhét
trén bé mat tai vi tri z = 0 va p = 0 trong trudng hgp N = 10 14 45 K. Trong khi d6
nhiét do tang 16n nhat nay v6i N = 3 va N = 1 chi & khoang 33 K va 34.5 K. Nhiing
gia tri tang nhigt nay 16n hon rat nhiéu so véi AT(p =0,z = 0) ~ 1.67 K 1a khi he
khong c6 16p dia graphene ndo trén bé mat 16p dién moi. Két qui nay ro rang cho
thay mat nhiét do dién moi nhé hon rat nhiéu so véi mat nhiét do tinh kim loai ctia
vat lieu (co ché Joule hay con goi 1d Ohmic) trén dia graphene dudi téc dung cuia
chiéu sang hong ngoai. Do dan nhiét clia 16p dien moi mong (ko) ben dudi cac dia

ol
Cx

N=1 N=s @ =g ATKO

- l45

-32-101233-2-101233-2-10123
p (um) p (um) p (um)

Hinh 4.3: Sy phan bé nhiét do tang len trong hé khi & trang thai én dinh, theo don

vi Kelvin, v6i hé phitc hgp graphene ¢6 (a) N =1, (b) N =3, va (¢) N = 10 dudi
tac dung clia anh sédng laser hong ngoai.

graphene c¢6 anh huéng 16n dén do ting nhiét cta hé phitc hop graphene. Hinh 4.4
thé hien phan b nhiét do clia hé phitc hop graphene & trang thai dn dinh véi nhiéu
gi4 tri clia ko khi heé duge chiéu sang béi laser hdong ngoai. o) day, ching t6i dua ra
cac két qua tinh toan véi cling cic tham s clia laser trong hinh s6 4.3. Khi 16p dién
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Hinh 4.4: Sy phan b6 nhist do ting lén trong heé khi & trang thai on dinh, theo don
vi Kelvin, v6i hé phiic hgp graphene ¢c6 N =3 va (a) ko = 0.6 W/m/K, (b) ky = 1.2
W/m/K, va (c) ke = 2.0 W/m/K duéi tac dung clia 4nh sang laser hong ngoal.

moi ¢ kg 16n s& can nhiéu nhiét ning dé 1am néng. Do d6, nhiét do ting len trong
hé bi giam di.

4.4 Két luan

Khi chiéu sang cac hé bang laser hong ngoai, cac dia graphene lam hé phitc hgp
hap thu nhiéu quang nang hon nhiéu so vé6i cac hé khong cé graphene. Nhitng nang
lugng quang hoc bi hap thu sau dé chuyén héa thanh nhiét va lam néng hé do. Két
qua tinh s6 chi ra mat nhiét theo co ché Ohmic trén cic dia graphene 16n hon nhiéu
so v6i mat nhiét do dién moi trong viing 4nh sang hong ngoai. Tang s6 16p graphene
trén mot dia sé lam tang nhiét do trong hé rat nhiéu. Khi ta ¢6 dinh s6 16p graphene,
do tang nhiet do ctia hé tang tuyén tinh vdi cong sudt clia chium sang chiéu téi va
gidm theo nghich d4o ctia binh phuong do rong ciia chiim laser chiéu t6i. Ngoai ra,
nhiét do tang lén trong hé cé thé bi giam di rat nhiéu khi ting do dan nhiét ctia 16p
dién moi dudi 16p dia graphene.
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Két luan

Luan 4n nghién ctu tinh chit plasmonic va hiéu ting quang nhiét trong cac ciu
tric nano 16i-vé ¢6 hinh dang khac nhau va trong ciu triic nano phitc hop dia trén
graphene. Tt phd hap thy thu duge bing 1y thuyét Mie toan phan, ching toi da xay
dung cic phuong phap cho phép tinh do tang nhiét do cia cic cau tric nano khi
dat trong ving chiéu sang clia laser. Nhitng déng gép mdi clia ban luan an cu thé
nhu sau:

e Phat trién thanh cong 1y thuyét Mie toan phan nghién ctiu tinh chit plasmonic
(phd hap thu, tan xa va dap tit) cho hé hat nano 16i-vd kich thude bat ki. Ly
thuyét Mie hoan chinh nay c6 thé tinh chinh xac duge t6i hé c6 kich thude 160
nm khi so sdnh véi cac s6 lieu thyc nghiem.

e Xay duyng mo hinh va tinh toan theo 1y thuyét Mie toan phan cho phd hap thu
clia céc hoa nano Ag@Fe30y4, dong thdi tinh nhiét do ting len va truong dan
hoi tao ra bdi sy sai khac trong gidn nd nhiét gitta hat nano va moi trudng.
Két qua cho thay truong dan hoi cé dang nghich ddo clia lap phuong khodng
cach tinh tir tam hat nano. Két qud nay phit hop véi két qua thuc nghiem va
c6 thé sit dung dé dé xuat tng dung ché tao may do tim khuyét tat vi ving
pha tap dua trén co ché co-quang nhiét do sy néng lén ciia hat hoa nano dudi
tac dung ctia laser.

e Nghién cttu tinh chat plasmonic clia graphene trén dé khoi va clia hat nano
dugc boc graphene. Nghién ciu kha nang ng dung cta linh kién plasmonic
dita trén cau trac ctia hat nano SiOy boc graphene biang viéc khai thac cac tan
s6 cong hudng plasmon trong ving anh sing nhin thiy va ving terahertz, c6
thé duge sit dung dé tao ra cac bo chuyén doéi ning lugng sit dung higu tng
plasmon-dién.

e Dua ra phuong phap tinh 1y thuyét cho qué trinh ting nhiét plasmonic ciia hé
phitc hgp graphene bao gom mot mang 6 vuong ctia cic dia graphene da 16p
dat trén 16p dién moi mong nam trén dé silicon dudi tic dung clia laser hong
ngoai. Két qua thu duge cho thay sy c6 mit clia cac 16p graphene lam ting
manh sy hap thu quang hoc. Nhiét do ctia hé do chuyén héa quang ning bi
hap thy thanh nhigt ning tang lén khi s6 16p graphene ting, dong thai cling
tang tuyén tinh véi cong suat clia chiim sang chiéu t6i vd gidm theo nghich
d4o ctia binh phuong do rong chiim laser néu c¢6 dinh s6 16p graphene. Cac két
qua nay tring véi két qué thuc nghiem.
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