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Tóm tắt. Graphene đã được chứng minh là vật liệu mang tính đột phá cho ngành vật liệu bán dẫn. Tuy 
nhiên, với độ rộng vùng cấm gần như bằng không, graphene có những hạn chế nhất định khi được ứng 
dụng để chế tạo linh kiện điện tử. Các nghiên cứu gần đây cho thấy penta-graphene với độ rộng vùng 
cấm 2,2–4,3 eV và độ bền cơ – nhiệt cao có thể dung hòa nhược điểm của graphene. Tuy nhiên, khi bị 
nung nóng, penta-graphene có thể chuyển từ cấu trúc vòng 5 điển hình sang cấu trúc vòng 6 của 
graphene, nhưng điều kiện cụ thể để quá trình chuyển pha này hình thành vẫn chưa được nghiên cứu 
chi tiết. Trong bài báo này, chúng tôi nghiên cứu sự ảnh hưởng của tốc độ nung đến tính chất nhiệt động 
phi cân bằng của penta-graphene bằng phương pháp mô phỏng động học phân tử. Ở tốc độ nung lớn, 
penta-graphene sẽ dần chuyển sang graphene mà không có điểm chuyển pha rõ nét. Tuy nhiên, nếu 
penta-graphene được nung rất chậm, quá trình chuyển pha từ penta-graphene sang graphene là quá 
trình chuyển pha loại I với sự gián đoạn của thông số nhiệt động tại điểm chuyển pha. Kết quả này sẽ 
góp phần bổ sung các thông số kỹ thuật quan trọng trong việc ứng dụng vật liệu penta-graphene để chế 
tạo các linh kiện quang – điện tử trong tương lai. 

Từ khóa: graphene, penta-graphene, chuyển pha phi cân bằng, mô phỏng động học phân tử 
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Abstract. Graphene has received enormous attention in the semiconductor industry during the last two 
decades. However, since graphene is a gapless semiconductor, it has critical challenges to be engineered 
into semiconductor devices. Recent reports have shown that penta-graphene stands out as a promising 
semiconductor candidate with an electronic bandgap between 2.2 and 4.3 eV; thus, it can surmount 
graphene’s obstacles. However, when being heated, penta-graphene can transform its configurations 
from pentagonal lattices to hexagonal graphene-like heterostructures, resulting in a significant electronic 
modification. In this paper, we investigate the effect of heating rates on the non-equilibrium phase 
transition of a two-dimensional penta-graphene by using molecular dynamic simulations. We have 
shown that, with a fast-heating process, penta-graphene naturally transforms to graphene without a 
clear phase separation point. Nevertheless, with a sufficiently slow heating protocol, this transition is a 
first-order phase transition from a pentagonal to a more stable hexagonal configuration. These results 
provide the possibility to implement penta-graphene in future optoelectronic devices. 

Keywords: graphene, penta-graphene, non-equilibrium phase transition, molecular dynamic 
simulations 

1 Đặt vấn đề 

Kể từ khi được giới thiệu vào năm 2004, 
graphene đã tạo nên một bước đột phá cho vật liệu 
bán dẫn và được dự đoán sẽ mở ra kỷ nguyên mới 
cho ngành khoa học vật liệu hai chiều (2D) [1, 2]. 
Graphene có những đặc tính cơ, nhiệt, quang vượt 
trội hơn các loại vật liệu khác, cùng với giá thành 
cạnh tranh, hứa hẹn nhiều tiềm năng trong việc chế 
tạo các linh kiện quang – điện tử và lưu trữ năng 
lượng… Tuy nhiên, hạn chế cơ bản của graphene 
trong lĩnh vực này là graphene có độ rộng vùng 
cấm (band gap) bằng không dẫn đến việc điều 
khiển sự đóng mở trạng thái điện tử gặp không ít 
khó khăn. Chính vì thế, việc nghiên cứu tìm kiếm 
nguồn vật liệu mới có những đặc tính giống 
graphene nhưng lại có thể điều khiển được độ rộng 
vùng cấm là hết sức cần thiết.  

Năm 2014, Zhang và cs. đã trích xuất thành 
công carbon-T12 để đề xuất mô hình vật liệu penta-
graphene [3, 4]. Penta-graphene là vật liệu có độ 
rộng vùng cấm gián tiếp nội tại dao động từ 2,2 đến 
4,3 eV [3, 5, 6], dễ dàng điều khiển các quá trình 
đóng mở trạng thái truyền dẫn của linh kiện điện 
tử. Hơn nữa, penta-graphene có độ bền cơ – nhiệt 
học cao lên đến 1000 K [3, 7, 8], dễ dàng đáp ứng 
các điều kiện khắc nghiệt của các siêu máy tính vận 
hành ở trạng thái đa luồng trong một thời gian rất 
dài. Penta-graphene có độ bền nhiệt cao. Trong quá 
trình nung nóng, tốc độ nung có ảnh hưởng trực 

tiếp đến cấu trúc và tính chất nhiệt động của vật 
liệu. Tuy nhiên, việc nghiên cứu ảnh hưởng của tốc 
độ nung nóng đến quá trình chuyển pha của loại 
vật liệu này chưa được tiến hành chi tiết. 

Lý thuyết chuyển pha cho thấy rằng, trong 
quá trình nung nóng toàn cục, ở phạm vi chịu nhiệt 
thích hợp, nếu tốc độ nung nóng lớn, vật liệu có thể 
biến dạng đồng nhất do các phân tử vật chất 
chuyển động nhiệt nhanh, hình thái học của cả 
khối vật liệu sẽ biến đổi đồng thời; vật liệu có thể 
chuyển pha mà không xuất hiện điểm chuyển pha 
Tg rõ nét. Tuy nhiên, nếu tốc độ nung nóng rất nhỏ, 
các phân tử vật liệu có thể bị giam cầm bởi các phân 
tử lân cận của nó. Các thông số vi mô có thể không 
thay đổi nhiều trong một khoảng nhiệt độ nhất 
định, sau đó đột ngột thay đổi cấu trúc, dẫn đến sự 
gián đoạn của các thông số nhiệt động này tại điểm 
chuyển pha. Vật rắn có thể chuyển từ trạng thái 
tinh thể này sang trạng thái tinh thể khác hoặc từ 
trạng thái tinh thể sang trạng thái vô định hình. Sự 
chuyển pha này, nếu xuất hiện, có thể dẫn đến quá 
trình chuyển pha loại I trong nhiệt động lực học, 
tương tự như sự chuyển pha giữa trạng thái khí và 
lỏng với sự xuất hiện của các cấu trúc dị thể trong 
nội tại vật rắn (tương tự như sự chuyển pha của vật 
liệu vô định hình) [9-11]. Cranford [12] đã chỉ ra 
rằng vật liệu penta-graphene có thể chuyển pha tại 
điểm tới hạn T ≈ 600 K bằng việc thiết lập quá trình 
chuyển đổi cấu trúc từ penta-graphene sang 
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graphene. Tuy nhiên, các cấu trúc dị thể hình thành 
trong giai đoạn chuyển tiếp vẫn chưa được đề cập 
cụ thể. Trong nghiên cứu này, bằng phương pháp 
động lực học phân tử với kích thước mẫu đảm bảo 
tính thống kê, chúng tôi đã khảo sát chi tiết quá 
trình chuyển pha của vật liệu penta-graphene hai 
chiều thông qua việc so sánh trực tiếp giữa cấu trúc 
dị thể và các giản đồ enthalpy, nhiệt dung riêng, hệ 
số dẫn nhiệt và thông số nhiệt động Lindemann; từ 
đó làm rõ bản chất của quá trình chuyển pha phi 
cân bằng của loại vật liệu quan trọng này. 

2 Mô hình tính toán 

Mô hình vật liệu hai chiều penta-graphene 
trong nghiên cứu này được xây dựng bằng phương 
pháp động lực học phân tử (MD) với thế năng 
tương tác Tersoff. Để đảm bảo độ tin cậy thống kê 
khi khảo sát tính chất nhiệt động lực học cũng như 
cấu trúc dị thể của vật liệu penta-graphene trong 
quá trình chuyển pha, chúng tôi áp dụng điều kiện 
biên cứng với 10800 nguyên tử carbon. Cụ thể, sau 
khi mô hình penta-graphene được thiết lập, chúng 
tôi tiến hành hồi phục mẫu ở 50 K sau 105 bước MD 
để đạt trạng thái cân bằng ở chế độ cân bằng đẳng 
nhiệt đẳng áp (NPT) (Hình 1) và giữ chế độ này 
trong suốt quá trình tính toán. Hệ mô phỏng được 
nung đến 7000 K với năm tốc độ nung tương ứng 
là λ1 = 0,025, λ2 = 2,5, λ3 = 25, λ4 = 100 và λ5 = 250 
K/ps, để khảo sát sự chuyển pha. Với mỗi bước thời 
gian nung (time-step) là 1 femto giây, tổng thời 
gian nung tương ứng với mỗi tốc độ lần lượt là 
278000, 2780, 278, 69,5 và 27,8 ps. Quá trình mô 
phỏng được thực hiện với phần mềm LAMMPS 
[13]. Sau khi quá trình nung kết thúc, các dữ liệu số 

sẽ được xử lý để khảo sát sự thay đổi của enthalpy, 
tỷ số Lindemann, nhiệt dung riêng và hệ số dẫn 
nhiệt theo nhiệt độ cùng với việc phân tích các cấu 
hình vi mô ở một số điểm nhiệt độ điển hình của 
vật liệu hai chiều penta-graphene. 

3 Kết quả và thảo luận 

3.1 Sự phụ thuộc của enthalpy vào nhiệt độ 

Quá trình chuyển pha của vật liệu penta-
graphene được thể hiện qua sự thay đổi enthalpy 
của hệ (Hình 2). Nếu nội năng bao gồm tổng động 
năng và thế năng tương tác của các nguyên tử thì 
enthalpy là hàm của nội năng và phụ thuộc vào sự 
thay đổi entropy cũng như áp suất của hệ theo 
phương trình dH = T × dS = δQ. Trong nghiên cứu 
này, chúng tôi thực hiện quá trình nung nóng ở áp 
suất hầu như không đổi; độ biến thiên enthalpy 
của hệ có giá trị bằng lượng nhiệt mà hệ nhận và 
sự biến thiên của enthalpy đồng nghĩa sự biến đổi 
của entropy hay thông số trật tự của hệ. 

Quan sát Hình 2 có thể thấy, enthalpy có giá 
trị giảm đột ngột tại các điểm nhiệt độ nhất định 
với các tốc độ nung khác nhau; điểm nhiệt độ này 
là nhiệt độ chuyển pha Tg. Cụ thể, nhiệt độ chuyển 
pha Tg tăng theo tốc độ nung từ λ1 đến λ4 tương 
ứng với các nhiệt độ 1300, 1850, 2740 và 3300 K. 
Điều này khá tương đồng với nghiên cứu trước 
đây về sự chuyển đổi penta-graphene sang hexa-
graphene [12] ở khoảng 2000–4100 K. Riêng với tốc 
độ nung nhanh nhất, λ5, thì không xuất hiện quá 
trình chuyển pha; enthalpy hầu như đồng biến với 
nhiệt độ trên toàn khoảng nhiệt độ khảo sát. Đặc 
biệt, ở tốc độ nung chậm nhất, λ1, đường cong 
enthalpy bị gãy khúc nhiều lần tại 1300, 1450, 2300 
và 3550 K, cho thấy sự không đồng nhất về mặt cấu 
trúc của vật liệu, thể hiện sự tồn tại đồng thời của 
các trạng thái năng lượng con. Hơn nữa, điều này 
cho thấy mức độ linh động cần thiết của các 
nguyên tử carbon để phá vỡ cấu trúc và hình thành 
các liên kết mới; tương ứng chính là sự chuyển thể 
penta-graphene sang các thù hình khác của carbon. 

 

Hình 1. Một phần mô hình tinh thể penta-graphene 
ở 50 K với cấu trúc vòng 5 điển hình 
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Hình 2. Sự phụ thuộc của enthalpy vào nhiệt độ với năm tốc độ nung khác nhau (a)  
và sự biến thiên enthalpy với riêng hai tốc độ nung nhỏ nhất (b) 

3.2 Sự thay đổi của tỷ số Lindemann theo nhiệt 
độ 

 Ngoài sự biến đổi thông số trật tự qua 
entropy, quá trình chuyển pha của penta-graphene 
còn thể hiện qua sự thăng giáng của động năng 
chuyển động nhiệt của các phân tử bị giam cầm 
trong các hố thế của các phân tử lân cận [14]. Cụ 
thể, quá trình chuyển pha ở trạng thái rắn xảy ra 
khi trung bình bình phương độ dịch chuyển của 
các phân tử hay còn được gọi là tỷ số Lindemann 
được tính theo biểu thức  

1
2 2

i
i

r
r

δ
∆

= ,  

vượt một giá trị ngưỡng nhất định [15]. Hãy tưởng 
tượng rằng, ở điều kiện lý tưởng (khi chưa có sự 
chuyển pha), các phân tử trong tinh thể rắn penta-
graphene sẽ chuyển động nhiệt không ngừng tại 
các vị trí nút mạng của chúng. Tuy nhiên, khi nhiệt 
độ tấm penta-graphene tăng dần, các phân tử 
carbon sẽ tạo ra các rào thế, giam cầm chính các 
phân tử carbon bên trong. Trạng thái chuyển pha 
hình thành khi các phân tử carbon thoát ra khỏi rào 
thế của các phân tử lân cận, tương ứng với sự tăng 
đột ngột của tỷ số Lindemann.  

 Hình 3 biểu diễn sự phụ thuộc của thế năng 
vào nhiệt độ trên mỗi nguyên tử (tổng năng lượng 
tương tác giữa các nguyên tử trong mô hình tính 
trung bình cho mỗi nguyên tử) và tỷ số Lindemann 

với tốc độ nung λ2. Ở vùng nhiệt độ thấp T < Tg, thế 
năng và tỷ số Lindemann phụ thuộc tuyến tính vào 
nhiệt độ. Đây là giai đoạn mà nguyên tử bắt đầu 
chuyển động tự do và xác suất va chạm nhỏ dẫn 
đến trung bình bình phương độ dịch chuyển tăng 
dần khi nhiệt độ tăng. Tại vị trí mà đường biểu 
diễn thế năng cũng như tỷ số Lindemann bắt đầu 
thay đổi phi tuyến theo nhiệt độ, tương ứng với 
nhiệt độ chuyển pha Tg = 1950 K, tỷ số Lindemann 
thể hiện sự thay đổi rõ nét theo nhiệt độ. Từ Tg đến 
2300 K, thế năng tương tác phân tử giảm mạnh, 
đồng thời tỷ số Lindemann tăng nhanh, đồng 
nghĩa với tương tác giữa các phân tử carbon yếu đi, 
tạo điều kiện cho các phân tử carbon có thể thoát 
ra khỏi hàng rào thế của chúng. Ở khoảng 2300–
4000 K, tương tự giản đồ enthalpy, đường cong thế 
năng lại tiếp tục bị gãy khúc lần hai và giảm tuyến 
tính nhưng ít hơn so với giai đoạn từ Tg đến 2300 

 

Hình 3. Đồ thị thế năng và tỷ số Lindemann                                
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K; cũng tương tự thì tỷ số Lindemann cũng tăng 
tuyến tính nhưng ít hơn giai đoạn trước. Điều này 
cho phép dự đoán rằng vật chất có thể đã chuyển 
sang dạng lỏng nhưng có sự đồng nhất khá cao về 
mặt cấu trúc. Để cụ thể hóa các dự đoán trên, 
chúng tôi tiến hành khảo sát sự thay đổi về cấu trúc 
qua hàm phân bố xuyên tâm ở Hình 4. Ở 300 K, vật 
liệu penta-graphene vẫn còn giữ cấu trúc ngũ giác 
điển hình và hàm phân bố xuyên tâm thể hiện các 
đỉnh nhọn rõ nét của tinh thể. Tuy nhiên, khi nhiệt 
độ càng cao, số đỉnh của hàm phân bố xuyên tâm 
giảm dần; đường cong phân bố càng mịn dần, 
đồng nghĩa với cấu trúc mô hình bị thay đổi và 
chuyển sang trạng thái vô định hình. Tại điểm Tg = 
1950 K, đồ thị hàm phân bố xuyên tâm có sự thay 
đổi rõ rệt so với hai khoảng nhiệt độ lân cận. Từ 
2300 K trở đi, hàm phân bố xuyên tâm khá trơn tru, 
cho thấy tấm penta-graphene đã chuyển sang 
trạng thái vô định hình rõ nét. 

3.3 Sự gián đoạn của năng lượng toàn phần 
theo nhiệt độ 

 Để hiểu cụ thể hơn về sự biến thiên năng 
lượng của hệ (bao gồm entropy và động năng 
chuyển động nhiệt) theo nhiệt độ và tốc độ nung, 
chúng tôi khảo sát sự thay đổi năng lượng toàn 

phần của hệ d𝐸𝐸
d𝑇𝑇

 theo nhiệt độ (Hình 5). Ở Hình 5a, 

ứng với tốc độ nung lớn nhất, λ5, độ biến thiên 
năng lượng theo nhiệt độ hầu như không đổi. Tuy 
nhiên, ở tốc độ nung nhỏ nhất, λ1, (Hình 5b), độ 
biến thiên năng lượng của hệ có ba giai đoạn: 

Ở giai đoạn một, dưới Tg (dưới 1250 K), độ 

biến thiên năng lượng toàn phần dE
dT

 ứng với hai 

tốc độ nung gần như không đổi và có giá trị trung 
bình vào khoảng 24,5 J·mol–1·K–1. Trong giai đoạn 
hai, ở khoảng nhiệt độ chuyển pha Tg (khoảng từ 
1250 đến 1500 K), thế năng có sự thay đổi đột ngột; 
độ biến thiên năng lượng hệ thể hiện sự tăng vọt 
với giá trị khoảng 158 J·mol–1·K–1 từ 1250 đến 1358 
K và trong khoảng 1358–1500 K thì lại giảm đột 
ngột về gần giá trị 0. Trong khoảng nhiệt độ này, 
chuyển động nhiệt của các nguyên tử trong mạng 
là rất lớn; điều này cho phép dự đoán có sự thay 
đổi rất lớn về mặt cấu trúc vật liệu. Ở giai đoạn ba 
(từ 1500 đến 2200 K), thế năng trên mỗi nguyên tử 
lại tiếp tục tăng tuyến tính theo nhiệt độ nhưng 
tăng chậm hơn so với giai đoạn một và năng lượng 
toàn phần của hệ ở giai đoạn này cũng có giá trị 

.  

Hình 5. Đồ thị sự phụ thuộc độ biến thiên năng lượng dE
dT

 với tốc độ lớn nhất λ5 (a) và với tốc độ nung nhỏ nhất λ1 
(b) Sự thay đổi của hệ số dẫn nhiệt 

 

 
Hình 4. Sự thay đổi của hàm phân bố xuyên tâm 

theo nhiệt độ với tốc độ nung λ2 
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hầu như không đổi (dE
dT
≈ 7,3 J·mol–1·K–1). Từ 2200 K 

trở đi, thế năng và năng lượng toàn phần của hệ 
hầu như không thay đổi, cho thấy từ nhiệt độ này 
cấu trúc vật liệu thay đổi không đáng kể. Nhiệt độ 
chuyển pha đo được ở phép đo thế năng, độ biến 

thiên năng lượng toàn phần dE
dT

 và enthalpy gần 

trùng khớp nhau, lần lượt là 1325, 1358 và 1300 K. 

3.4 Sự thay đổi của hệ số dẫn nhiệt 

Hệ số dẫn nhiệt là một trong những thông 
số quan trọng góp phần vào việc thiết kế và đánh 
giá các thiết bị điện tử, đặc biệt là trong lĩnh vực 
điện tử nano và quang nano. Để giảm sai hỏng và 
tăng thời gian sử dụng của thiết bị, hệ số dẫn nhiệt 
lớn sẽ giúp việc tản nhiệt của thiết bị điện tử diễn 
ra tốt hơn. Tuy nhiên, hệ số dẫn nhiệt nhỏ sẽ giúp 
thiết bị nhạy với các thay đổi nhiệt – điện của thiết 
bị điện tử. Theo các nghiên cứu lý thuyết trước đây, 
hệ số dẫn nhiệt của penta-graphene ở nhiệt độ 
phòng vào khoảng 167 W·m–1·K–1, thấp hơn nhiều 
so với của graphene (4000 W·m–1·K–1) hay khoảng 
3000–5000 W·m–1·K–1 [16, 17]. Như vậy, rõ ràng ta 
có thể thấy độ nhạy ưu việt của penta-graphene so 
với graphene. Theo Wu và cs. [16], hệ số nhiệt tuân 
theo hàm Green-Kubo, được mô tả theo phương 
trình 

( ) 2 ( , )
,

, ( , ) τκ
−

= ∑
t

k p
k p

c k p v k v e .  

Hình 6 trình bày kết quả mô phỏng vật liệu penta-
graphene 10800 nguyên tử với ba tốc độ nung λ1, 
λ2 và λ5. Ở tốc độ nung lớn nhất λ5, đường nét đứt 

màu đen (Hình 6a) là khớp hàm với hệ số 0.62T −
 

phù hợp với lý thuyết của Green-Kubo và phương 
pháp gần đúng SMRT (single mode relaxation 
time) cho đến khoảng 1000 K [3]. Tuy nhiên, ở tốc 
độ nung λ1 và λ2 (Hình 6b), trước nhiệt độ chuyển 
pha (1325 K), hệ số dẫn nhiệt biến thiên phi tuyến 
với nhiệt độ trong khoảng từ 167 đến 100 W·m–1·K–

1. Từ nhiệt độ chuyển pha Tg, hệ số dẫn nhiệt giảm 
đột ngột từ 100 xuống 10 W·m–1·K–1, sau đó hệ số 
dẫn nhiệt gần như biến đổi không đáng kể (do đặc 
điểm tương đồng nên chúng tôi chỉ phân tích ở tốc 
độ nung λ1). Điều này chứng tỏ, ở tốc độ nung nhỏ, 
độ linh động của các nguyên tử carbon lớn và các 
nguyên tử carbon có thể tìm được những vị trí bền 
vững mà tại đó một sự thay đổi rất nhỏ của cấu trúc 
có thể dẫn đến sự thay đổi rất lớn của hệ số dẫn 
nhiệt trong tấm penta-graphene hai chiều. Có thể 
thấy, hệ số dẫn nhiệt này dao động liên tục trong 
khoảng nhiệt độ dưới Tg; điều này càng củng cố các 
lý thuyết và nghiên cứu trước đó rằng penta-
graphene rất nhạy với sự biến đổi nhiệt. Ở nhiệt độ 
phòng (khoảng 300 K), hệ số dẫn nhiệt trong 
nghiên cứu này gần trùng khớp với hệ số dẫn nhiệt 
được công bố trước đây và khi nhiệt độ tăng thì hệ 
số dẫn nhiệt giảm dần [18].

 

Hình 6. Sự phụ thuộc của hệ số nhiệt theo nhiệt độ với tốc độ nung λ1 , λ5 (a) và λ1, λ2 (b) Đường nét đứt thể hiện 
khớp hàm 0.62(W / )κ −≅mK T  (a)
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3.5 Sự thay đổi của cấu trúc vật liệu                             
theo nhiệt độ  

 Hình ảnh cấu trúc mô phỏng cho thấy bức 
tranh rõ nét về sự thay đổi cấu trúc của vật liệu 
theo nhiệt độ. Sự chuyển pha có thể hiểu là sự phá 
vỡ cấu trúc của vật liệu dẫn đến sự thay đổi của các 
thông số đặc trưng của hệ mà cụ thể là tại các điểm 
gián đoạn Tg (nhiệt độ chuyển pha ứng với tốc độ 
nung nhỏ nhất λ1 là 1325 K). Một trong những 
thông số trật tự thường được khảo sát về sự chuyển 
pha là sự thay đổi cấu trúc vòng liên kết. Theo tiêu 
chí của Guttman, một vòng liên kết được định 
nghĩa là con đường ngắn nhất để quay trở lại một 
nút (hoặc nguyên tử) nhất định từ một trong 
những lân cận gần nhất của nó [16, 19-21]. Ở Hình 
7 và Hình 8, chúng tôi trình bày một số cấu hình 
đặc trưng của vật liệu penta-graphene tại các điểm 
nhiệt độ khác nhau và sử dụng phần mềm 
I.S.A.A.C.S [22] để tính toán và vẽ giản đồ thay đổi 
tỉ lệ vòng liên kết trong mô hình dựa theo tiêu chí 
Guttman [20]. Hình 7a cho thấy sự đồng nhất về 

mặt cấu trúc của vật liệu hai chiều penta-graphene 
ở 300 K với cấu trúc vòng năm cạnh đặc trưng. Khi 
nhiệt độ tăng, cấu trúc ngũ giác của vật liệu penta-
graphene bị thay đổi; bắt đầu xuất hiện các sai 
hỏng và các biến dạng của vòng liên kết. Từ 
khoảng 600 K đến Tg, trong quá trình chuyển pha 
có sự xuất hiện của vòng tám cạnh với tỉ lệ rất thấp 
(Hình 7b và 8). Như vậy, ở khoảng nhiệt độ dưới 
Tg, cấu trúc của mô hình không thay đổi gì nhiều. 
Khi nung đến khoảng Tg, có sự gián đoạn về mặt 
cấu trúc tương ứng với quá trình chuyển dịch từ 
vòng năm cạnh sang cấu trúc vòng lớn hơn năm 
cạnh và dạng vô định hình (cấu trúc vòng lớn hơn 
năm cạnh ở đây chủ yếu là vòng tám cạnh). Điểm 
gián đoạn này thể hiện rõ nét sự chuyển pha loại I 
của vật liệu penta-graphene theo nhiệt độ, tương 
đồng với nghiên cứu của Cranford [12]. Trong 
khoảng nhiệt độ từ Tg đến 2000 K, cấu trúc mô hình 
có sự thay đổi đột biến và phức tạp với sự xuất hiện 
của vòng sáu và bảy cạnh nhằm tìm kiếm trạng thái 
bền vững mới của vật liệu penta-graphene   
(Hình 7c, 7d và Hình 8).

Hình 7. Cấu trúc được phóng to mô tả sự thay đổi vòng liên kết ở một số điểm nhiệt độ ứng với tốc độ nung λ1
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Hình 8. Tỉ lệ vòng liên kết theo nhiệt độ với tốc độ 
nung λ1 

Bằng cách khảo sát đồng thời sự biến thiên 
của thông số nhiệt động và cấu trúc dị thể của vật 
liệu hai chiều penta-graphene, chúng tôi đã thành 
công trong việc giải thích sự gián đoạn của 
enthalpy tại điểm chuyển pha của penta-graphene 
ứng với tốc độ nung nhỏ nhất λ1. 

4 Kết luận 

 Chúng tôi đã chỉ ra rằng thông số cấu trúc 
và hàm nhiệt động học của vật liệu hai chiều penta-
graphene thay đổi rõ nét theo tốc độ nung thể hiện 
quá trình chuyển pha loại I từ cấu trúc vòng ngũ 
giác đặc trưng sang cấu trúc lục giác bền. Việc thay 
đổi cấu trúc này có ý nghĩa rất quan trọng trong 
việc điều khiển độ rộng vùng cấm của vật liệu 
penta-graphene. Bằng cách khảo sát chi tiết sự ảnh 
hưởng của tốc độ nung lên vật liệu hai chiều penta-
graphene, chúng tôi đã làm rõ hơn kết luận của 
Cranford [12] về điều kiện hình thành quá trình 
chuyển pha loại I và đồng thời chỉ rõ hơn ảnh 
hưởng của cấu trúc lên các thông số nhiệt động lực 
học. 
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