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Tém tit. Chung t6i dwa ra md hinh tinh todn sy anh huong ctia néng d6 hat nano vang (Au
NPs) 1én céc co ché€ truyén nang luong tir cdc chdm luong tir (QDs) CdTe sang Au NPs. QDs
CdTe st dung lam cac phén ti donor (D) va Au NPs la cac phéan tir acceptor (A). Hiéu suat
truyén nédng lugng phu thudéc manh vao sw chong chap phd hap thy, phé huynh quang va
khoang cach R gitta D va A. Céc két qua tinh toan ly thuyét da dua ra cac thong s6 dac
trung cho ba co ché truyén nang luwong cdng huong véi R trong khoang 10 - 100 A, teong
tng la truyén nang lugng cong hudéng Forster (FRET); truyén nidng luong cong huong bé
mit (SET) va truyén nang lwong Coulomb (CET). Gia tri cic thong s6 nay c6 thé danh gia
cac qua trinh dap tit hay tang cwong huynh quang trong hé D - A. Chung t6i so sanh md
hinh 1y thuyét nay véi cac dit liéu thuc nghiém va khang dinh tinh phit hop ciia m6 hinh.

Tt khoa: hat nano vang, truyén nang luong, donor — acceptor, huynh quang
1 Mo dau

Qua trinh truyén nang luong khong btic xa tit phan ti donor (D) sang phan tit acceptor
(A) duoc biét dén chinh la qua trinh truyén nang luong cong huong huynh quang (Forster
Resonance energy transfer). Qua trinh nay xay ra dwoc giai thich khi xem xét twong tac gitra cap
D - A nhu la twong téc gifta cac ludng cuc dién ndm gan nhau [14]. Sy truyén nang luong cong
huong gitta hai tam mau da duoc nghién ctu rong rai trong nhiéu linh vuce y sinh, hoa hoc va
vat ly... Chéng han tng dung cac qua trinh nay d€ ché tao cdc cam bién hoa hoc, sinh hoc st

dung trong xét nghiém in vivo d€ nghién cttu té bao, phan tich axit nucleic.

Tt ly thuyét vé hiéu tng plasmon bé mat xay ra khi ¢ mét cac hat nano kim loai c6 thé
lam tang cwdong qua trinh truyén nang lwong cong huong Forster (FRET). Déac biét, nghién cttu
vé co ché& FRET trong hé hat nano vang (Au NPs) két hop voi cac chat mau, chdm luong ti
(QDs)... dwgc quan tam rat nhiéu [2, 4, 11, 19]. Tinh chéat ddc biét cia Au NPs nhu tinh tw phat
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nhiét dudi tac dung ctia bie xa laser. N6 c6 thé duoc str dung cho liéu phép tia X trong chita tri
mot s& bénh ung thu. Hon nita, hat nano vang c6 hiéu tng plasmon bé mat nén hd tro phuong
phép tang cuong huynh quang tia X, c¢6 iing dung nhiéu trong viéc phan tich cac thanh phan
thudc, duwoc phdm, cong nghé thiec phdm hay tha vi hon la ting dung chita bénh sau rang trong
Nha khoa thong qua mdéi lién hé gitta cuong d6 huynh quang véi méat do vi khuan dinh x tai
vi tri ton thuwong [7, 9, 16-18, 20-22]. Tuy nhién, trong cac linh vuc y sinh viéc tinh toan chinh
xac qua trinh truyén nang luong la cwec ky quan trong. Vi trén thuc t€ khong phai co ché truyén
nang luong nao ciing déu ting dung nhue nhau cho moi d6i tuong. Mbdi loai bénh ly thi can c6
mot co ché truyén nang luong phut hop méi c6 thé mang lai hiéu qua nhat dinh. Ngay ca su
twong tac noi tai gitta cic chat mau véi Au NPs da khé phtic tap va c6 thé dan dén cac két qua
truyén nang luong khac nhau. Chang han né c6 thé dan dén két qua lam tang cuong hodc dap

tat huynh quang trong hé phttc hop D - A.

Dé lam sang to hién tuong tuong tac gitta cac phan tw, J.Perrin [14] da dé xuat gia thiét vé
cac twong tac ludng cuc - ludng cuc, la co ché ma qua do6 cac phan tir ¢6 thé cong huong véi
nhau ma khéng va cham véi nhau & khoang cach 16n hon duong kinh phan tt ctia chiing. Dya
trén cac y tuong cua J.Perrin, Forster duwa ra mot ly thuyét tuong minh giai thich dinh luong cho
viéc truyén nang luong khong bire xa thong qua 4p dung quy tac vang Fermi [5]. Nhiéu két qua
nghién ctru gan day dua trén moi lién hé gitta nang lwgng va khoang cach gitta D - A. Cho dén
nay, ly thuyét vé truyén nang luong duoc thong ké c6 ba co ché: (i) co ché truyén nang luong
cong huong Forster (FRET) 1a co ch€ truyén nang luong truyén théng xay ra gitta cdc phéan tw
huynh quang, cé nang luong ti 16 R™®, (ii) co ché truyén ning lwong bé mét (Surface resonance
energy transfer) (SET) gitta phéan tir chat mau voi bé mat kim loai, ¢6 nang luwong ti 16 R™, (iii)
co ch€ truyén nang lugng Coulomb (Coulomb energy transfer) (CET ) dwa trén su twong tac
gitra cdc dién tr kich thich, ¢6 ndng luong ti 1é R, trong d6 R 1a khoang cach tir tdm cta cac D
- A trong qua trinh truyén nang luong [4, 14] . Mdc du cac co ché truyén nang luong xay ra khi

c6 mét cia Au NPs da duoc nghién cttu nhiéu ca vé thiee nghiém va ly thuyét [4, 15, 20, 21].

Tuy nhién, btic tranh vat ly va cac mo hinh tinh toan tién doan nhiing co ché truyén nang
lwong nay van con nhiéu tranh cai. Mot s8 tinh todn vé truyén nang luong theo co ché FRET [6,
13], mdt s8 tinh theo co ché& SET [10, 21], hay c6 cong trinh ngay trong cling mot thi nghiém van
khong phén biét duoc khi nao tinh theo co ché FRET va khi nao tinh theo co ché& SET [3] .
Breshike va cac cdng su [3], bzfmg thuc nghiém da khao sat dinh tinh co ché truyén nang luong
cong huwong khi ¢ gan bé mat Au NPs va dua ra co ché SET. Cac ly thuyét vé mo hinh SET ciing
duoc khao sat boi Kuhn and Chance (CPS-Kuhn) [8], nhung cac ly thuyét nay déu tap trung
vao cac co ché teong tac cua vat liéu khdi va mang. Do vay, viéc khao sat chi tiét ca dinh tinh va
dinh luong cac hiéu ng truyén nang luong thu dwoc tit cac co ché twong tac gitra chat mau va
nano kim loai ndi chung hay Au NPs noi riéng la kha quan trong. D€ tir cac két qua do cd thé
nhan dinh danh gia mot cach chinh xac hon co ché nao gay nén sy ting cuwong hay dap tat
huynh quang.
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Trong bai béo nay, chung toi da khao sét chi tiét sy phu thudc ctia qua trinh truyén nang
lwong cong hudng huynh quang vao néng dd cuia cac Au NPs. Cac tinh todn ly thuyét doi voi ti
1é truyén ning luong dua trén quy tac vang Fermi. St dung md hinh ly thuyét théng nhat
truyén nang luong, tir d6 xay dung mo hinh va so sanh véi cac két qua thye nghiém cua cac tac

gia khac.

2 Noi dung nghién cttu

2.1  Cac co ché truyén ning lugng

Qua trinh FRET la mot qua trinh truyén nang lugng thong qua tuong tac ludng cuc -
ludng cuc, tir mot phan tr chat cho D (Donor 1a chat phat huynh quang) sang phan tix chat
nhan A (Acceptor 1a chat nhan huynh quang). Diéu kién la phai c¢6 su chong chap vung phd
phat xa cua D 1én vung hdp thu ctia A. Vung quan sat duoc chi trong khoang cach phu hop, tir

1 nm dén 10 nm [6].
+ +}

Donor
L
= Acceptor
—@ & — —® o —

Hinh 1. Gian d6 Jablonski vé qud trinh truyén ning luwong cdng huong huynh quang véi Au NPs [6]

Trong qua trinh FRET, ban dau phan ti D hap thu nang lwong do s kich thich ctia anh
sang t4i va truyén nang lwong kich thich dén phéan tir chat mau A. Qua trinh truyén nang luong
thé hién ro thong qua qua trinh giam huynh quang ctia D va giam thoi gian song cua trang thai
kich thich, di kem voéi sy tang cuong huynh quang ctia A. Gian d6 Jablonski duoc thé hién ¢
Hinh 1 minh hoa cho qua trinh chuyén d6i két hop tham gia gitta cac D phat xa va hdp thu cua
A trong FRET. Khi A pht1 hop, D c6 thé chuyén nang luong trang thai kich thich tryec ti€p cho A
ma khong phat ra mét photon.

Forster da stt dung qui tac vang Fermi d& x4c dinh ty 1é truyén nang luong k:

Keper = GoGi ~ GoipoeCoipoe ~ (1/ R*)(1/R?) 1/ R®, 1)
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trong d6 Gp, Ga twong tng la cac yéu t6 ma tran twong tac cua cac D va A. R 1a khoang cach

gitta tam cua D va A. Trén quan diém vat ly FRET truyén thong cé ngudn goc tir cac lién két

~

dién tlr yéu cua hai ludng cuec, trong d6 d6i véi moi ludng cue don Gy, =

Theo mo hinh cua Lang va cong su [15] cho thdy quan diém FRET truyén théng bi phd vo
khi nghién cttu qua trinh truyén ndng lugng huynh quang gitta cac phan ti huynh quang va
Au NPs. Qua trinh truyén nang luong nay vung quan sat dugc ¢ khoang cach ¢& 22 nm, xa hon
qua trinh FRET truyén thong (< 10 nm). DB6i véi co ché SET, tuong tac gitta D - A duoc xem nhu
la tuong tac lwdng cuc - mit phang, nén ty 1 truyén nang lwong bé mat SET tinh toan theo qui

tac vang Fecmi k xap xi:

Keer #GpG, G Gsurt z(1/ Rg)(l/R)zll R, 2)

Dipole

trong do: Gy, ~1/R duoc xem la yéu t6 ma tran ctia hat nano vang trong tuong tac.

Ngoai ra, con c6 co ché truyén nang luong nira la co ché truyén nang luong Coulomb
(CET) béng radiate plasmon. Lic nay cac nano vang thé hién manh tinh chat hat ctia né. Qua

trinh truyén nang luwong nay nhuw la twong tac Coulomb: K., ~1/R?

2.2 Mo hinh ly thuyét
Ty 1& truyén nang lwong FRET c6 thé duoc x4c dinh bang cong thic [3, 18]:

K(R) zlsng§c4Td—?fD (@), (@)M (o, R), )
0 w

trong d6 w la tan s6 phat xa, ¢ 1a t6c d6 anh sang, ¢, la hang s6 dién moi ctia chan khong,

M (@,R) la cuong do tuwong tac, f,(w) va f,(w)laham phd caa D va A.

Co ché€ truyén nang lugng cong huong (Resonance energy transfer - RET) dugc mo ta
béng cach stt dung nguyeén tac cta dién dong luc hoc lwong tir [8]. Trong qua trinh d6, mdi kich
thich truyén nang luong thong qua trung gian ctia mot photon a0, mét hat dwa tin ma khong
thé duoc phat hién truc ti€p, ma béng su sinh hat va hay hat cua trang thai ti€p theo cua cac cép
dién tir sy phan ra donor va kich thich acceptor. Theo Andrews, RET chu yéu lién quan dén cap
dong luc Ei- Ey, tic la qua trinh chuyén d6i ludng cuc dién trong ca D va A. Ly thuyét thong
nhat vé truyén nang luong khi tinh toan qua trinh truyén nang lwong nhu la twong tac gitra cac
cap dong luc E1-E1, da duoc Andrew dua ra cach tinh toan ham truyén trong tuwong tac [1]. Tk
d6 dwa ra biéu thiee ceong do twong tac c6 dang [12]:

M (@) = (4;;150)2 K2G, (0)2G, ()’ %[3+ (@R/c) +(wR/c)*] )
1

2 2 2 3 2 1 s 1
:WK Gu(0)°Gp () [F+(a)/c) F+(a)/c) ?}
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trong d6 K? la hé s6 dinh hudng cta ludng cuc hiéu dung va c6 gid tri tir 0 dén 1. Trong
phuong trinh (4) mo ta su déng gop cua ba co ché€ truyén nang luong FRET, SET va CET.
Chung t6i nhan thay réng ba s6 hang thé hién su phu thuc [an luot theo quy luat R™®, R™ va
R™2. Mot cach tu nhién, chiing t6i gia thiét rang sy dong goép ctia cac s6 hang nay lan luot nhu

la twong tng v6i ba co ché FRET, SET va CET.

3 K&t qua va ban luin

Trong khudn khd bai bao nay, ching t6i dé xudt md hinh ly thuyét va phan tich cac di
liéu thuc nghiém vé sy truyén nang luong cong huong gitta cap D - A teong tng 1a QDs CdTe
— Au NPs, v6i kich thudce trung binh cia Au NPs khoang 20 nm [4]. Vi vung phé hap thu cta
Au NPs kha réng, ca hai nhanh déu déng gop cho qua trinh truyén nang lugng. Trong cac thuc
nghiém c6 mat cua Au NPs lién quan dén hiéu ting plasmon bé mét, do d6 can phai xem xét
mot mo hinh lién quan truyén ning luong vao néng dd Au NPs d€ khao sat vé hién tuwong tang

cuong hay dap tat huynh quang.

D¢ don gian, ta xét theo khoang cach trung binh ctia D - A. Phuong trinh (4) duoc viét lai

nhuw sau

3 (0l (ol

R (RY (R)

1
~K?G,(0)*G, (»)*

MR = Gy

, ©)

trong dé <R> la khoang cach trung binh gitta D - A.

Trong mot s6 nghién ctu trede day nguoi ta thuong chi quan tam mét cach roi rac dén
hai s6 hang dau R™°, R™ cua phuong trinh (5) (twong tng voi dé xudt dong goép cua FRET,
SET). Bén canh d6 mot s6 cong trinh lai dé cap dén van dé trong qua trinh truyén nang luong
cong huong khi nao la FRET va khi nao la SET. Hinh nhw ¢6 sy chwa 16 rang nao d6 ¢ day. Dua
vao (5) thi ching t6i dé xudt rang trong tat ca qud trinh truyén nang luong déu c6 su dong gop
clia ca ba co ch& FRET, SET, CET tuong tng vdi cac sd hang R™°, R™ va R™?. Trong co ché&
truyén ning lugng ti 1 truyén ndng luwong k ti 1€ v6i R™° 1a qua trinh FRET truyén thong, ti 1&
v6i R™ la qua trinh SET. Chung t6i dé xudt y nghia s6 hang tht ba d6 la co ché truyén ning
luong Coulomb ¢6 ti 1é truyén ning luong k ti 1€ voi R 1a twong tdc Coulomb (CET) .

Goi n lanong do ctia hat nano vang, n, va n,teong tng la néng do cua A va D. D€ don
gian chung t6i gia st ring < R >~ (n, +n, )" = n™?, xét trong gan dang mot D thi n & day chinh
landng do A.

1
(4re,)?

Khi d6 thay vao ta co: M (@,(R)) = K’G, (@)’ Gy (@)’ [ An® +Bn**+Cn** |, (6)

115



Nguyén Minh Hoa va Cs. Tap 128, S6 14,2019

trong d6 A, B va C la nhitng hang s6.

Tir phuong trinh (6) ta st dung diéu kién quang tuyén tinh (G,G, )’ ~n va gia thiét o
khong ddi. Vi sy phu thude | ~ M (o) ta cé cuong d6 huynh quang I dugc xac dinh boi:

713

I(n)=1,+an®+bn® +cn*?, (7)

trong d6 a, b va ¢ la nhitng hang s, 1, 1a cwong &6 chudn héa tai n~0.

D¢ giai thich cho nhitng thuc nghiém lién quan ting cuong huynh quang, ching toi dé
xudt mé hinh (7) v6i diéu kién a <0, b <0, ¢ > 0. Diéu kién ctia hé s a va b giong nhu quy luat
duoc cac tac gia khac trinh bay véi hat nano vang 20 nm, diéu kién hé s& ¢ ching t6i dé xuét véi
mong mudn la co sé chitng minh dinh luong cho su tang cuong huynh quang. St dung md
hinh ly thuyét (7) da dugc dé xudt, 4p dung so sanh véi cac két qua thue nghiém vé su truyén
nang luong gitta cdp QDs CdTe va Au NPs trong cong trinh duwgc cdng bé trén tap chi Optics

communications [4].

441 ® TN
e

401
36 o

332-
(]

= 28}
241
20t
16t

0 30 60 90 120 150
n (10'mL™)
Hinh 2. Sy phu thudc vao néng do hat Au NPs ctia cuong d6 huynh quang.

Sy truyén nang lugong gitra cap QDs CdTe va Au NPs thu duoc két qua ban dau ¢ tang
ceong huynh quang. D€ giai thich cho két qua thwe nghiém nay, chiang t6i d6i chi€u md hinh
tinh toan dé xudt véi cac dir liéu thuc nghiém, da thu duwoc cac thong s6 md hinh tuong tGing
a= —8,2785.107, b =-1,088.10°, ¢ = 2,6794.107, I, = 32,48. Tt cic thong s6 md hinh thu
duoc, khang dinh lai cac diéu kién trong md hinh ly thuyét (7) 1a phit hop. Chung ta c6 thé thay
duoc rang, két qua ctia xu huéng thay d6i su truyén nang luong gitta cip QDs CdTe va Au NPs
theo m hinh 1y thuyét va thuc nghiém 1a kha phit hop. Dudng nét lién 1a duong Iy thuyét dé
xudt, cac dau cham den biéu thi dit liéu thuc nghiém. Tir duong cong ly thuyét cé thé thay rang
c6 mot gid tri n, ma tai d6 cuong dd huynh quang cue dai (0, ~ 72,44.10' mL+, I, ~42,23). Khi
nong do Au NPs nho hon n; thi cuong do huynh quang ting dan, dén nhiing gia tri 16n hon n,
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cuong d6 huynh quang giam. Theo mo hinh nay da thu dwoc ba gid tri a, b va ¢ teong ting la
cac dai lwgng ddc trung cho ba co ché€ truyén nang lugng cdng huwong huynh quang lan luot 1a
FRET, SET va CET. B¢ 16n cta cac gia tri nay la gia tri dinh luwgng ctia nang lugng trong qua
trinh truyén nang luong cdng hudong huynh quang. Dau (+) va (-) thé hién cho co ché truyén
ning luong cong huong ting cuong va dap tat huynh quang khi c6 mit cia Au Nps. Nhw vay
co ché FRET va SET déng gép vao qua trinh dap tat huynh quang, diéu nay phtt hop véi cac
cong bo cua tai liéu [9], con CET déng gop nhiéu vao qua trinh tang ceong huynh quang. Hé s6
¢ cang 16n (¢ > 0) duwgc cho 1a co s¢ d€ giai thich cho quan sat thuc nghiém truyén ning lugong
khéng 16, tic 1a qud trinh truyén nang luong ¢ khoang cach rat xa so voi kich thudce ctia cap D -
A ¢& 1016~ 10' nhuw tai liéu [4] da dé cap. Nhung hién nay van chua c6 1y thuyét nao giai thich
duoc diéu do.

Trong cong thirc (5) cho thay rang ham M (&,R) hay c6 thé viét M (@,n), thi n ludén
phu thudc vao n va @ . Cung véi md hinh ly thuyét da duoc dé xuét, ¢ thé mé ta sy phu thudc

cuong d6 huynh quang I(n) cua qua trinh truyén nang luong vao cac co ché truyén nang luong
FRET, SET, CET twong tng vdi cac hé s6 a<0,b<0,¢>0 dwoc thé hién & Hinh 3.

Hinh 3. M6i lién hé gitra cuong d6 huynh quang, nong do va tan s

T Hinh 3 chi ra rdng cudng d6 huynh quang khéng nhitng phu thudc vao nong do cta
cac hat nano vang (hay noéi cach khac lIa phu thudc vao khoang cach gitra cach phan tir dwoc
khao sat), ma con phu thudc vao tan s§ . Dang biéu dién cuong dd huynh quang chuan hda

l. s theo néng dd n va tan s6 w c6 dang khong gian 3 chiéu. Khi n nhé va w nho hau nhu
tang khong dang ké thé hién d¢ vong lén thdp, d6 thi c6 vé di xudng ticla I, . ¢ giam dan. Khi
n va w cang l6n thi d§ vong cang cao, quan sat thdy d¢ vong ctia d6 thi rat cao ching to 1. .
tang rat 16n. Néu gitt nguyén gia tri n, tdng dan w thi d6 vong cua do thi cang cao, ching to
l. ¢ cang tdng. Van dé nay duoc lam ro thi rat hitu ich trong cac ting dung cua Au NPs trong

chan doan va diéu tri, boi vi ching ta c6 thé dinh luong dwgc chinh xac nong d6 Au NPs can
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dua vao co thé sdng dat hiéu qua nhat. Chang han nhuw tinh todn chinh xac nong d Au NPs can
thiét dua vao co thé, diéu chinh mau sic can hién anh. Diéu nay ciing kha tht vi, ching toi sé

tiép tuc nghién ctru thém vé ly thuyét va thue nghiém.

4  Kétluan

Ching t6i da dwa ra mot md hinh ly thuyét don gian biéu dién sy phu thudc cwong dd
nang lugng cong huong huynh quang vao néng do cia Au NPs va chi ra duoc sy dong gdp cua
ba co ché truyén nang luong FRET, SET, CET. Dong thoi chiing minh dwgc sy anh huong cua
ba co ché truyén nang lugng nay khi thay ddi nong d6 ctia Au NPs. Két qua thu duoc thé hién
qua ba théng s6 a, b va € tuong tng véi ba qud trinh truyén nang luong trén. FRET va SET
déng gép vao qua trinh dap tit huynh quang, CET déng gép vao qua trinh ting cuong huynh
quang. Trong cac nghién cttu truyén nang luong gitta cac phan ti sinh hoc, két qua nay la co so

cho viéc dinh lvong nhitng tng dung tiém nang trong y - sinh hoc khi sit dung Au NPs.
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THE INFLUENCE OF GOLD NANOPARTICLE
CONCENTRATION ON THE FLUORESCENCE RESONANCE
ENERGY TRANSFER
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Abstract. We present an analytical model of the influence of gold nanoparticle (Au NPs)
concentration on the energy transfer from CdTe Quantum dots (QDs) to Au NPs. CdTe QDs
were used as a donor (D) and Au NPs were used as acceptor (A). In the D-A system, the
energy transfer efficiency strongly depends on the spectral overlap and the separation
distance between donors and acceptors. The results of the theoretical calculation are
presented three parameters that characterize three resonant energy transfer mechanism with
distances R in the range of 10-100 A: Forster resonant energy (FRET); surface resonant
energy transfer (SET) and Coulomb energy transfer (CET). Their value can be estimated the
quenching and/or enhancement of fluorescence of D-A complexes. Comparison of
experimental and theoretical data confirms the validity of the model.

Keywords: gold nanoparticle, resonance energy transfer, donor — acceptor, fluorescence.
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