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ز روش ها برای افزایش بازده نوری افزاره های سلول خورشیدی مبتنی بر نانو ساختار، استفاده از فرآیند تکثیر اکسیتونی یکی ا –چکیده 

(MEG .می باشد که در آن تحت شرایط معینی به ازای جذب یک فوتون چندین اکسیتون ایجاد می شود ) با روش بس ذره له حاضر مقادر

نشان می  شبیه سازی هانتایج  پرداخته ایم.رآیند تکثیر اکسیتونی فبر  PbSe صفربُعدی به بررسی تاثیر ابعاد نانوساختار EOM-CCSDای 

 داشته، اما می تواند باعث تقویت طیف جذب نوری در ترازهای با انرژی زیاد شود. MEGد که تغییر ابعاد تاثیر کمی بر آستانه نده

 PbSeتکثير اکسيتونی، نانوبلور  -کليد واژه

 

 

Size Effects on the Multiple Exciton Generation in PbSe Nanocrystals 
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Abstract- One of the approaches to increase the efficiency of solar cell devices based on semiconductor nanostructures is to 

use multiple exciton generation (MEG) process, that in certain circumstances, several excitons are generated by the absorption 

of a single photon. In this paper, we have studied the effect of changing the size of zero-dimensional PbSe nanostructures on 

the MEG process by many-body EOM-CCSD method. The simulation results showed that changes in size have little impact 

on the MEG threshold, but can boost the absorption spectra at high energy states. 
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 مقدمه -1

 واهلش یبرا یندی، فرآMEG ای یتونياکس ريتکث ندیفرآ

 کیبا جذب  ،یخاص طیاست که در شرا یرانرژپُ حامل

شود. با کاهش ابعاد  یم ديتول تونياکس کیاز  شيفوتون ب

 زيدرون آن ن یحامل ها یبرهمکنش کولن زانيساختار، م

تواند کوچکتر از  یم یکاهش ابعاد حت نی. اابدی یم شیافزا

 شیباعث افزا جهيبوهر آن ماده بوده و در نت یتونياکسشعاع 

 نيب یدیبرهمکنش شد جهيو در نت تونياکس ديتق یانرژ

مورد نانوبلور از جنس  نیا یکند. مثال برا جادیحامل ها ا

PbSe نانومتر  46آن حدود  یتونياست که شعاع بوهر اکس

از چند نانومتر  شيقطر آن ب که عملاً یحالدر ، [1] بوده

کاهش ابعاد باعث فاصله گرفتن  نیا گری. از طرف دستين

 یانرژ یترازها یگسستگ نیشود و ا یم زين یانرژ یترازها

شود. از  شتريماده مذکور ب یفونون نور یتواند از انرژ یم

 یکرد که احتمال نرخ پراکندگ ینيب شيتوان پ یم نرویا

-چند یاحتمال وقوع پراکندگ .ابدیکاهش  زين یفونون

با رابطه  ییاست و به صورت نما زيمعمولا ناچ زين یفونون
1 exp[ / ]phonon cooling E kT 

  ابدی یکاهش م 

 یفاصله ترازها Eفرکانس فونون و  که در آن  ]2[

 یدر ساختارها یتنگراه فونون نیاست. بنابرا گریکدیاز  یانرژ

 ندیوجود خواهد داشت که باعث کُند شدن فرآ یکوانتوم

با کاهش ابعاد در  گریشود. از طرف د یم ینونفو یپراکندگ

متناوب نخواهد بود و  یشبکه بلور گرینانو، د یساختارها

تکانه در نانوبلور  یستگیبه پا یازيشود که ن یباعث م نیا

ها با سهولت و درجه  تونياکس ديتول ندیو فرآ [3]نبوده 

 .رديانجام گ یشتريب یآزاد

 یم ندیفرآ نیواضح است ا MEG فیهمانطور که از تعر

 یجاذب نور ینور را در افزاره ها یکیالکتر لیتواند بازده تبد

اما در این مسير یکی  بهبود بخشد. یديمثل سلول خورش

نانوبلور با تغيير قطر  MEGاز چالش ها پيش بينی رفتار 

ابعاد نانوساختار فُرم  رييبا تغ ایآ گریبه عبارت د می باشد.

 فيط ایو  MEG، آستانه MEG ینمودار احتمال کوانتوم

در مقاله حاضر این موارد در  کند؟ یم رييتغ یجذب نور

 PbSeنانوبلور  .گرفته استمورد بررسی قرار  PbSeنانوبلور 

از جمله گاف انرژی کوچک، شعاع  به دليل خواص ممتاز

قابليت تحرک بالای بوهر اکسيتونی بزرگ، مقاومت پایين، 

از جمله مواد پرکاربرد در  ثابت دی الکتریک بزرگ و حامل

احتمال بدست آوردن  یبرا .[4]ی می باشد افزاره های نور

 equation ofما از روش  PbSe در نانوبلور MEG کوانتومی

motion coupled cluster single and double   یا به(

با  نیآغاز یکه از جمله روش ها( EOM-CCSDاختصار 

 .میاهنمود ادهاست، استفدقت زیاد 

 روش محاسباتی -2

 CCSDیک تعميم مناسبی از تراز پایه   EOM-CCSDروش

در این روش  .[5] کندبرای ترازهای برانگيخته آماده می

با اعمال اپراتور تحریک  kترازهای برانگيخته شده 
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برای تحریک های  EOMمربوط به دامنه  2rو  0r ،1rکه 

بوده و  مرجع، یگانه و دوگانه baji  هم نماد ,,

. بنابراین بيان بالابرنده )پایين برنده( هستند عملگرهای

EOMCC  برای تراز برانگيختهk :چنين است 
 

(2)  1 2

0

T T

k k k HFR R e


     
 

دترمينان مرجع هارتری فاک محدود شده و  HFکه 

T̂ در  اپراتور تحریکCCSD .می باشد 

و  گانهی کیتحر ی، احتمال کوانتومEOM-CCSDدر روش 

شده با فوتون برابر با جمع  کیتراز تحر کی یچند گانه برا

از راه  یکی. مربوطه در آن تراز است EOM بیمربع ضرا

محاسبه نسبت  MEG احتمال کوانتومیبدست آوردن  یها

 یم ریو چند گانه است، که با رابطه ز گانهی کیاحتمال تحر

 آورد: ستبد آنرا توان
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تراز تحریکی را به صورت  EOM-CCSD به طور کلی روش

توصيف می های ممکن از تراز پایه ترکيبی از همه تحریک

ضریبی با هر پيکره بندی مرتبط است که بيان کننده د. کن

ميزان اهميت یا مشارکت آن پيکره بندی در ساختار 

. ضریب بزرگتر برای می باشدالکترونی تراز تحریک شده 

 ،های تحریک یگانه نسبت به تحریک چندگانهپيکره بندی
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در غير  ،اکسيتونی است نشان دهنده غالب بودن توليد تک

 د چند اکسيتونی می تواند غالب باشد.اینصورت تولي
 

 جزئیات شبیه سازی و نتایج -3

 هيشب ،EOM-CCSDمحاسبات در  زیاد حجم ليبه دل

اثر  ورشده و از اینکوچک محدود  یما به نانوبلورها یساز

 4Se4Pb یعنیسه نانوساختار با ابعاد مختلف،  تغيير ابعاد در

)قطر  16Se16Pb( و Å 7.8)قطر  10Se10Pb(، Å 4.9)قطر 

10.1 Å ) یسازنهيبه ی. برارار گرفته استق یبررسمورد 

تابع  یدر روش تئور B3W91 تياز تابع ساختار نانوبلورها،

استفاده شده است.   def2-SVPDهیتابع پا به همراه یچگال

 در حالت پایه که به طور سراسریساختار این نانوبلورها 

 هیتابع موج در تراز پا یانرژ نیکمتر یدارا اند بهينه شده

 .نشان داده شده اند 1بوده که در شکل 
 

 
و  4Se4Pb ،10Se10Pb ینانوساختارها داریهندسه پا: 1شکل

16Se16Pb هیدر تراز پا. 

 MEG، احتمال کوانتومی (3)ادامه با استفاده از رابطه در 

 و 4Se4Pb  ،10Se10Pbتراز اول نانوساختارهای  500 برای

16Se16Pb  این محاسبات در نرم شده است.محاسبه

تمام  یبرا و C2Vو در گروه نقطه ای   GAMESS-USافزار

شکل  .اندفعال به کار گرفته شده  هيناح تيظرف یهاتاليارب

را برای این نانوبلورها نشان می  MEG احتمال کوانتومی 2

انوبلورهای نبرای  MEGآستانه  این شکلمطابق  دهد.

4Se4Pb ،10Se10Pb 16 وSe16Pb 2.68 ، 2.82  به ترتيب ،

این مقادیر برحسب گاف نوری  ه کهبدست آمد  2.76

)OPE/E( تقاطع افزایش شيب احتمال از  و بهنجار شده

 همچنين .دست آمده اندببا محور افقی  MEGکوانتومی 

، 4Se4Pbنانوبلورهای  برای (OPE) نوریگاف مقادیر 

10Se10Pb 16 وSe16Pb  1.56و   2.08، 2.95به ترتيب 

 . ه اندالکترون ولت محاسبه شد

نانوساختارها  نیدر ا یبر حسب انرژ MEGآستانه  سهیمقا

قرمز هم  ییجابجا کیابعاد،  شیدهد که با افزا ینشان م

که  دیآ یبه وجود م MEGو هم در آستانه نوری  در گاف

 2شکل  یبا بررس نيمورد مطابق انتظار است. همچن نیا

 تونيسکم، اک یبا انرژ یها زشيکه در برانگ دیتوان د یم

ذره -تک ریبا تصو یادینانوساختارها با دقت ز نیا یها

 گریکدیها با  تونيشوند، که در آن تک اکس یم فيتوص

و  10Se10Pb یبدست آمده برا جیندارند. نتا یهمبستگ

16Se16Pb ترازها بهنجارشده است با  یکه انرژ یدر حالت

مشابهت داشته و حداکثر تفاوت در  4Se4Pbحاصله از  جینتا

رفتار  نيباشد. همچن یدرصد م 5در آنها  MEG آستانه

 4Se4Pbو  10Se10Pbدو نانوساختار  یبرا یزشيبرانگ یترازها

در  MEGد، اما آستانه نده یرا نشان م یکسانی بایروند تقر

16Se16Pb تونيدارد. انتقال از حالت تک اکس یکمتر بيش 

با  وبوده  عیسر اريدر هر سه ساختار بس یتونيبه چند اکس

که از  یبرخلاف رفتار رد،يگ ینوسانات کم صورت م

 [6] شده است. دهید وميو ژرمان کنيليس ینانوبلورها
 

سه  یبرا MEG بهنجار شده یمودار احتمال کوانتومن: 2شکل 

نمودار قرمز( و ) 10Se10Pb(، اهينمودار س) 4Se4Pb رنانوساختا

16Se16Pb (ینمودار آب). 

بهنجارشده  یرا برحسب انرژ یجذب نور في، ط3شکل 

نشان  16Se16Pb و 4Se4Pb ،10Se10Pb نانوساختار سه یبرا

انجام  EOM-CCSDد که محاسبات آنها با روش ده یم

است با  انیشکل نما نیهمانطور که از ا شده است.
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 یب یادیابعاد تا حدود ز راتييتغ ريتاث ،یانرژ یبهنجارساز

را مناسبتر  سهیامکان مقا بهنجار شده شیو نما دهاثر ش

 ديرس جهينت نیتوان به ا یشکل م یکند. با بررس یفراهم م

در سه  یجذب نور فيط ن،یيپا یها یکه در انرژ

 به خصوص تا کمتر از حد بودهنانوساختار مشابه 

2.85 / OPE E حد تفاوت در نمودار  نیاز ا شیو با افزا

 یاتم 32در نانوساختار  کهیطور هب شدهجذب شروع  فيط

16Se16Pb شدت  یجذب نور فيط ادیز یها یدر انرژ

دهد. به  ینشان م گریرا نسبت به دو نانوساختار د یشتريب

با ابعاد  ینانوساختارها یجذب نور فيط گریعبارت د

 یقدرت نوسان بزرگتر یبالا، مولفه ها یها یبزرگتر در انرژ

در سه  یجذب نور فيوجود همچنان ط نیدارند. با ا

از  نیيپا یها یرا در انرژ یکسانی باینانوساختار رفتار تقر

 د.نده یخود نشان م

 

 
 4Se4Pbسه نانوساختار  یبرا بهنجارشده یجذب نور فيط :3شکل 

 .(ینمودار آب) 16Se16Pb نمودار قرمز( و) 10Se10Pb(، اهينمودار س)

 گیرینتیجه -4

بررسی  MEGفرآیند در این مقاله تاثير اندازه نانوبلور بر 

اندازه  شیکه افزا نشان می دهند نتایجشده است. 

  16Se16Pbو  4Se4Pb ،10Se10Pb در سه نانوبلورنانوساختار 

شده اما رفتار آنها  MEGقرمز در آستانه  ییباعث جابجا

و آستانه بهنجار شده  MEG ینمودار احتمال کوانتوم

MEG هيکنند که در شب ینم یدیشد رييابعاد، تغ رييبا تغ 

همچنين  درصد است. 5 تاینها رييتغ نیما ا یها یساز

بررسی طيف جذب نوری در این نانوساختارها نشان می 

دهد که در انرژی های پایين نمودار آنها رفتار مشابهی 

داشته و سپس با افزایش انرژی به مقادیر بالاتر، نانوساختار 

با ابعاد بزرگتر قدرت نوسانی بيشتری در جذب نوری از خود 

دهند که تغيير در مجموع نتایج ما نشان می  .نشان می دهد

ابعاد نباید تاثير چشمگيری در رفتار فرآیند تکثير اکسيتونی 

 در افزاره های نوری داشته باشد.
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