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  )۵/۴/۱۳۹۲ :دريافت نسخة نهايي ؛ ۲۶/۹/۱۳۹۱ :دريافت مقاله(

  دهيچك
 تي اهم  همچنين .ي و محاسبه قرار گرفته است      مورد بررس  ونكيلي س نظم  بي يها نانوساختار يگاف انرژ  ةيه در ناح  جايگزيد يها   حالت تابعي چگالي  ةدر اين مقاله با استفاده از نظري      

ين بـردن پيونـدهاي   ردن هيدروژن به منظور از بكون با پيوندهاي ضعيف و اضافه كهاي سيلي  از اتم%۲ با حذف. استنشان داده شده ها در تغيير گاف انرژي  ان اتمكاثر واهلش م 
ه ك ه است حاصل شدMev30 ميزان افزايش گاف در ازاي هر درصد هيدروژن اضافه شده، برابر با.  شديمa-Siافزايش گاف انرژي ها و  يدگيگزين جاه حذف ايآويزان، موفق ب

  .با ساير نتايج نظري موجود در توافق است
  

  .ها التح چگالي انرژي، گاف ون،كسيلي جايگزيدگي، نظم، بي ساختارهاي چگالي، تابعي ةنظري :هاي كليدي واژه

  

  

  مقدمه .١
افي نبـودن و    ك ـبا توجه به نياز رو به رشد بشر به انـرژي، و             

هاي فسيلي يافتن منابع     هاي ناشي از سوخت    همچنين آلودگي 

. جديد انرژي از جمله مسائل مهم بشر در قرن حاضـر اسـت            

ه ك و تجديدپذير است     كترين منابع انرژي پا    خورشيد از مهم  

مـردم جهـان قـرار دارد؛ بـر ايـن           ثر  كبه سادگي در دسترس ا    

هـاي خورشـيدي مـورد توجـه         اساس مطالعه و بررسي سلول    

  .فراوان است

نظـم  سـاختار بـي   (a-Si: Hه گـاف انـرژي در   ك ـاز آنجا    

/eV، )ونكســـيلي /−1 5 1 ســـاختار بلـــوري  (c-Siبـــيش از ، 9

/ ،)ونكسيلي eV11،   ١وانتميك ـ حـصر ؛ خاصيت مهم    ]۱[است 

____________________________________________ 
.۱  quantum confinement 

)QC (   ه در پوشش  كون  كدر نانو بلورهاي سيلي a-Si:H   قـرار 

هـاي   بيني شده و در آزمـايش  اند، به صورت نظري پيش    گرفته

 a-Si:Hبـه عبـارتي پوشـش       . ]۴- ۲[تجربي ديده شده اسـت      

هـا   حفـره (ون  ك سد براي حاملين بار سـيلي      كتواند مانند ي   مي

نـد، و   كعمـل   ) ها در نوار رسـانش     ترونكرفيت و ال  در نوار ظ  

اهش دهد، و بنابراين زمان لازم بـراي        ك حاملين بار را     كتحر

 .نـد كحاملين بار قبل از واهلش و ايجاد گرما را فراهم   ةذخير

هـاي   سـلول نـسل سـوم      ةاين خاصـيت، ايـن مـواد را در رد         

ــيدي  ــه    (]۱[خورش ــد حافظ ــسل جدي ــين ن ــاي  و همچن ه

م ك ـ ةارآيي بالا و هزين ـ   كبا قابليت ساخت با     ) ]۵[امپيوتري  ك

  .استقرار داده 
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 .a-Siاهش گاف نواري در ك اثر پيوندهاي ضعيف در .۱شكل 

  

 ةآغـاز مطالع ـ   ة، به عنوان نقط   a-Siساختار   ةبررسي و مطالع     

ون در كه در آن نانوبلور سـيلي ك nc-Si/ a-Si : Hنانوساختارهاي 

 ضـمن   حـائز اهميـت اسـت؛    صور شـده،  نظم مح  ميان حالت بي  

هاي خورشيدي نيز     در نسل دوم سلول    a-Si كهاي ناز  ه لايه كاين

 اند، در   مقالات زيادي به اين مطالعه پرداخته     . مورد استفاده است  
 

 ةبا استفاده از بـست    ) DFT(تابعي چگالي    ةنظري ةاين مقاله بر پاي   

بـه بررسـي اثـر جايگزيـدگي در         ) Siesta (]۶[محاسباتي سيستا   

هاي جايگزيـده    اهش گاف نواري و افزايش گاف با حذف اتم        ك

  .پردازيم مي

، گاف نواري   a-Siبه دليل عدم وجود نظم بلندبرد بلوري در            

انرژي در آن چندان خوش تعريف نيـست؛ پيونـدهاي ضـعيف            

هاي پيونـدي در     ترونك موجب جايگزيده شدن ال    Siهاي   بين اتم 

، ايـن پيونـدهاي     ۱ل  كش ـمطـابق   . شـوند  ان اتم مربوطه مـي    كم

اهش كنوار انرژي و     ةهايي در دنبال   ضعيف منجر به ايجاد حالت    

ون بـا  كهـاي سـيلي   هدف ما يافتن اتـم .  استa-Siثر در   ؤگاف م 

، حـذف   )اند  دهيگزي جا يها  جاد حالت يه عامل ا  ك(پيوند ضعيف   

ردن هيدروژن به منظـور حـذف پيونـدهاي         كها و اضافه     اين اتم 

ايت منجر به افزايش گاف انرژي و يـافتن          در نه  هكزان است   آوي

QC  ه نويـد بخـش سـاخت       ك ـتـر اسـت      هـاي بـزرگ     در اندازه

  .باشد ميهاي خورشيدي با بازدهي بالاتر  سلول

ه ك ـاي  هـاي انـرژي از رابطـه      براي يافتن جايگزيدگي حالت      

 بـه ايـن منظـور معرفـي شـده، اسـتفاده             همكـاران توسط اَلَن و    

 اتمـي،   Nشم در دسـتگاه      -انكبع موج   اگر بسط تا  . ]۴[يم  ا  هردك

=ان  كه هر اتم در م    ك ir R     هـاي    قرار گرفته است، برحسب پايه

Lبعدي ،( )l rφ و در ويژه مقدار انرژي j  صورت زير باشده ب:  
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. دهـد  هاي تابع مـوج را نـشان مـي         نهي پايه   برهم  Sه ماتريس   ك

در  jE جايگزيـدگي انـرژي      زان مي ـ تواند بياني از   ، مي )۱( ةرابط

براي روشن شدن مطلب، ايـن رابطـه را در دو حـد              باشد، iاتم  

ه تـابع   ك ـدر حـدي    . نيمك غير جايگزيده و جايگزيده بررسي مي     

 اتمي توزيع شده است     N ةكنواخت در شب  كبه صورت ي    jموج  

، اين مقدار برابر با      )مترين جايگزيدگي ك(
1

N
ه ك ـ، و در حـدي      

 ـ     ، جايگزيـده اسـت   k ة اتـم، اتـم شـمار   كتابع موج تنها روي ي

)، اين مقدار برابر بـا       )بيشترين جايگزيدگي ( )
,=j

i kiP δ  اسـت  .

زيـر را بـه عنـوان معيـاري از تعـداد           ةبر اين اسـاس اَلَـن رابط ـ      

  ردكمعرفي در آنها گسترده شده،  jEنرژي ه اك يهاي اتم
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)،  ۲ل  كش )N E   اتمـي    ۱۰۰۰براي ساختار   را a-Si  ي ك ـ در نزدي

)تابع . دهد سطح فرمي و گاف انرژي نشان مي  )N E س ك ـ بـا ع

هايي با جايگزيدگي بيشتر،     يگزيدگي متناسب است، در حالت    جا

( )N E ــك ــت  كوچ ــر اس ــابراين . ت ــكلبن ــشان۲ ش ــد   ن  ةدهن

بـالاترين   (HOMO١هـاي    جايگزيدگي بزرگ در اطراف حالـت     

. اسـت ) ترين اوربيتال خـالي    پايين (LUMO٢و  ) اوربيتال پرشده 

)(هاي جايگزيده     حالت هدف ما از بين بردن     )N E با  )كوچك ،

  . استa-Siيب كهايي با پيوند ضعيف از تر حذف اتم

  

  محاسبات. ۲
قابل ون تنها در صورتي كنظم سيلي گاف انرژي با معنا در ساختار بي

هـا نـسبت بـه        اي و فـضايي اتـم      ندگي زاويه كه پرا كمشاهده است   

نظم،  بر اين اساس براي توليد حالت بي.  باشدكوچك ساختار منظم

هـاي   در يـافتن اتـم    . ]۷[رديم  ك استفاده   WWWامپيوتري  كاز مدل   

استفاده شده است، و پس از حذف هر اتـم          ) ۱( ةجايگزيده از رابط  

Siاتــم ۴الماســي،  ةك، بــا توجــه بــه همــارايي چهارگانــه در شــب   
  

____________________________________________ 
. ۱  highest occupied molecular orbital. 

. ۲ lowest unoccupied molecular orbital. 
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ي ك ـ معيـار اَلَـن در نزدي      هاي انرژي طبـق     جايگزيدگي حالت  .۲شكل  

  . اتميa-Si ۱۰۰۰ ةسطح فرمي در ابرياخت

  

H      اين محاسبه پيشتر   . شود ، در راستاي پيوندهاي آويزان اضافه مي

ار ك ـ، امـا    ]۴  و ۲[  انجام شده اسـت    ١ستبتنگا ةبا استفاده از نظري   

بـرد    وتـاه ك با توجـه بـه       هكحاضر از اين لحاظ حائز اهميت است        

 بلنـدبرد   يروهـا ياز به حـذف ن    ي، ن WWW ها در روش    رويبودن ن 

 ـاختـه دار  ي ابر  در موجـود ) هـا  ان اتم ك م واهلش (ياتم  ن  يب ه ك ـم  ي

 ـا DFT  تحـت  يوتريامپك ـ يدهاك  مـا فـراهم     ي را بـرا   انك ـامن  ي

 Siهاي    اتم تنگابست ةارهاي انجام شده با نظري    كاما در    .نندك يم

شـوند و سـپس       حـذف مـي    WWWف از ساختار    يوند ضع يبا پ 

ه در راسـتاي پيونـدهاي      ك ـ Hهاي   ه با اتم  كويزان شب ي آ پيوندها

گيرنـد، اشـباع      قرار مـي   Å۵۳/۱ تجربي ةحذف شده و در فاصل    

 ما قادر به حذف نيروهاي بـين        DFTبا استفاده از    . ]۴[ شوند مي

 هـستيم و پـس از ايـن مرحلـه اقـدام بـه               a-Siاتمي در ساختار    

 و a-Si ةف از ســاختار واهليــديونــد ضــعيهــا بــا پ حــذف اتــم

هـا    و مجدداً يافتن حالت تعـادل اتـم        Hهاي   ردن اتم كجايگزين  

  .كنيم مي) ها ان اتمكواهلش م(

   اتمي ۲۰۰ ساختارها براي    ، نمودار چگالي حالت   ۳ل  كشدر     

 a-Si،    نمودارهـاي   :  آمده اسـت   حالت در چهار)a-۱(   و )b-۱( 

 قبل و بعد از واهلـش       a-Siهاي ساختار     چگالي حالت  ببه ترتي 

، اين سـاختار را پـس       ۲نمودارهاي  . دهد ها را نشان مي    ان اتم كم

 در  Si اتـم    ۴( با جايگزيدگي بيـشينه      Siهاي    از اتم  %۲ از حذف 

 %۸اعمـال   ( اتـم هيـدروژن      ۱۶ردن  كو اضافه   )  اتمي ۲۰۰ ةكشب

تر بودن   ك با توجه به سب    )a-۲( در نمودار    .دهد نشان مي ) Hاتم  

____________________________________________ 
. ۱  Tight-binding 

هـا، تنهـا     ان اتـم  ك واهلش م  هاي هيدروژن نسبت به سيلسيم،     اتم

 ماننـد   Siهـاي    ان اتـم  ك ـ اعمال شده اسـت و م      Hهاي   براي اتم 

  در حالـت  )  حـذف شـده    Si اتـم    ۴به غير از     (باشد مي ۲حالت  

)b-۲(    ر ك ـلازم به ذ  . ها اعمال شده است     واهلش براي تمامي اتم

ون با هيـدروژن از لحـاظ       ك سيلي %۱۰تا  % ۸ است تغليظ بيش از   

  .]۱۰[ باشد  نميپذير انكعملي ام

eV/0، برابر با    )a-۱(، گاف انرژي در نمودار      ۳ل  كدر ش     83   

، بـه   )b-۱(ها، گـاف در نمـودار        ان اتم كاست، پس از واهلش م    

eV/0 هـاي    از اتـم   %۲پـس از حـذف      . نـد ك اهش پيـدا مـي    ك 71

 جهـت اشـباع پيونـدهاي     Hهـاي  ردن اتـم كه جايگزيده و اضاف

، انجام  Hهاي   ه واهلش تنها براي اتم    ك )a-۲(، در نمودار    آويزان

eV/0گرفته است، گاف انرژي برابر با       ان ك است؛ با واهلش م86

eV/0ايـن ميـزان بـه       ) )b-۲(نمـودار   (ها   تمامي اتم   افـزايش   95

، و همچنين   )b-۲ (و) a-۲(گاف در نمودارهاي     ة مقايس .يابد مي

 را  Siهاي   ان اتم ك، اهميت واهلش م   )b-۱( و   )a-۱ (نمودارهاي

  .دهد نشان مي

 نـسبت بـه     DFTمتر بودن گاف انرژي محاسـبه شـده از          ك   

تابعي چگالي است؛ گاف به دست       ةل آشناي نظري  كتجربه مش 

ه، روش سـاخت،    كشـب  ةنظم بـه انـداز     هاي بي آمده در ساختار  

ه اينجا براي مـا     كميتي  كيفيت و موارد ديگر نيز بستگي دارد        ك

هاي جايگزيده  مهم است، ميزان افزايش گاف پس از حذف اتم

 a-Si اتمـي    ۲۰۰ ةكاين مقدار در شـب    .  است Hردن  كو اضافه   

 ـ Mev240 با    است برابر  در ازاي هـر  Mev30ه عبـارتي   يـا ب

ه تطابق بسيار خوبي بـا مقـدار        كدرصد هيدروژن اضافه شده،     

 ـ ازبه دست آمـده      دارد، امـا   ) ]Mev34 ]۴ (تنگابـست  ة نظري

/ ت برابر با  ميكمقدار تجربي اين     Mev12 علـت  . ]۸[  اسـت  7

هـاي   بيشتر بودن تغييرات گاف در نتايج نظري نسبت بـه داده          

جهـت   Siهـاي    ترين اتـم   مناسبمتر در يافتن    ك بختتجربي،  

هـا در آزمايـشگاه      انك ـ نشاندن هيدروژن در بهترين م     وحذف  

نظـم و    هاي ساخت ساختارهاي بي    ه با پيشرفت روش   كاست،  

ان افزايش ايـن مقـدار در نتـايج         كامردن نمونه،   كدار   هيدروژن

  .تجربي وجود دارد

ــب        ــايج در ش ــحت نت ــان از ص ــور اطمين ــه منظ ــاي هكب   ه
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 پس از   )b-۲( و   )a-۲( قبل از افزودن هيدروژن،      )b-۱( و   )a-۱( .ردن گاف انرژي  كها در باز     ان اتم كردن هيدروژن و واهلش م    ك اثر اضافه    .۳شكل

  .افزودن هيدروژن

  

  
در سـاختار    ۲H ولك ـ اثـر مول   ) در نسخة الكترونيكـي    رنگي (.۴شكل

 چگـالي   )قرمـز (اه  سي: ي گاف انرژي و سطح فرمي     كتروني در نزدي  كال

  .در نمونه ۲Hول كحضور مول) بدون(ها با  حالت

  

   اتمـي   ۱۰۰۰گاف انرژي در ساختار    ةاقدام به محاسب   ، ما تر بزرگ

a-Si برابر  رديم، پس از اعمال واهلش، گاف انرژي اين سيستم        ك 

eV/0با   هـاي    از اتـم   %۲ بـه دسـت آمـد، و پـس از حـذف              59

 اين گاف برابـر بـا       ،هك هيدروژن در شب   %۸جايگزيده و اعمال    

eV/0 ه  را در ازاي اضـاف   Mev32 ه افـزايش  ك حاصل شد،    85

ه با مقدار نتيجـه شـده در    كدهد،    نشان مي  Hردن هر درصد    ك

  . اتمي سازگار است۲۰۰ ةكشب

ه از لحاظ تجربي نيـز مـورد توجـه فـراوان            كديگري   ةمسئل   

. ]۹[ در نمونه اسـت      ۲Hول  كمولان ايجاد   كقرار گرفته است، ام   

هـاي   ه اتم ك  ول هيدروژن در حالتي   كاينجا ما اثر ايجاد مول     در

ديگر همسايه هـستند را مـورد       ك با ي  Si ةف شد ذح ةجايگزيد

 Si اتــم ۲در ايــن حالــت بــا حــذف . ايــم بررســي قــرار داده

 اتم هيدروژن جهت اشباع پيونـدهاي آويـزان         ۶ تنها   ،همسايه

 و  ،H اتـم    ۸ردن  ك ـ اثـر اضـافه      مـا در اين حالت     . است افيك

 را Si اتـم    ۲ايجاد شده از حـذف       ة در حفر  ۲H ولكايجاد مول 

ه گاف انـرژي نمـايش داده شـده         ك طور  همان .ديمركبررسي  

 ۲Hول  ك ـمولكنـيم كـه       ملاحظه مي  ،دهد  نشان مي  ۴ل  كشدر  

ترونـي در   كاثري در افزايش گاف انرژي يـا تغييـر سـاختار ال           

هاي  ولكو نگراني از بابت اثر مول      ي سطح فرمي ندارد،   كنزدي

  .هيدروژن در سيستم وجود ندارد

  

  گيري نتيجه. ۳
تـابعي چگـالي بـه محاسـبه و          ةه با استفاده از نظري ـ    در اين مقال  

ون، بـا   كنظـم سـيلي    بررسي جايگزيدگي در نانوسـاختارهاي بـي      



  ۳، شمارة ۱۳جلد   جايگزيدگي و گاف انرژي: نظم سيليکون ينانوساختارهاي ب  ۲۸۷

  

  

هـا بـا پيونـد        با يافتن اتم   .هدف افزايش گاف اين ماده پرداختيم     

ها از ماده موفق به افزايش گاف در اين          ضعيف و حذف اين اتم    

ها  ان اتم ك م در اين بررسي اهميت اعمال واهلش     . ساختار شديم 

ميـزان افـزايش گـاف انـرژي در     . درافزايش گاف نشان داده شد  

~ازاي هر درصد هيدروژن اضافه شده        Mev30    ه بـا   ك ـ اسـت

  .ها مطابقت دارد نتايج حاصله از ساير روش
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